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　 光 と物 質 は い か に相 互 作 用 す るか ？　この 問 題 は、物 理 、化 学 を 始 め とする 多様 な研 究 分野 で 長 く中心

的課 題 とされ て きま した。最 近 で は 電 子 の 運 動 を 閉 じ込 め るナ ノ物 質 が、そ の サ イズ や 形 の 制 御 に より光 と

の 相 互 作 用 を 「設 計」で きる系 として 注 目を集 め て い ます。光 と物 質 の 相 互 作 用 は 多くの 場 合 「長 波長 近 似 」

に 基 づ い て 記 述され ます。「電子 の 波動 関数 が 広 が る領域 に 比 べ 、光 の 波 長 は ずっ と長 い 。従 っ て、そ の 空

間変動 は 無視 して 良い 。」 固 体物 理 、光化 学、量子 光学など、光 と物質 の 相 互 作用 を 問題 とす る様 々 な分

野 の 教科書で この ような記述 を見 るこ とが 出来 ます。実際、長 波長近似は多くの 場 合良い 近似 とな り、光 と

物 質 の 相 互 作 用 の 標 準 的 な 記 述 法 を 与 え て きました。しか し近 年 、精度良く作製され た ナ ノ
・
マ イクロ 構 造

に より、光波長程度まで 広 が っ た電子系励起状態や、逆 に分子ス ケ
ー

ル に まで 局在化 された光電場が実現

され るように な り、長波長近似 の 枠 を越 えた 新 しい 「光 と物質 の 相 互 作用 」が我 々 の 視野 に 入っ て きました。

そこで は 電 子 系 波 動 関数と光電 場 の 空 間的 なイン タープレ イ により、 従来 で は 考えられ なか っ た ような 光
一
物

質強結合状態 や 、通 常で は 実現 で きない 特異な分 子 励 起状態 が 現れ ます 。 この サ ブゼ ミで は 、 ナ ノ物質の

光学応答 の 基礎 を踏 まえ、最近現 れて きた 長波長近似を超 え た新 しい 光学応答や、その 利用 に つ い て の

先端 的 研 究例 を紹介 します，

1 ． は じめ に

　　光物性 は、光 をプ ロ ーブ と し て物質 の 成 り立 ちを探 る学問領域 と して育 っ てき ま した。こ の 領域 の

研究で は、量子力学に 支配 され る ミ ク ロ な量 と、マ ク ロ な観測量 との 関係 は常に重要な考察課題で す。

物質に光が 入 射す る と、光電場に よ っ て物質 を構成す る
一つ 一つ の 原 子や分子 に振動分極 が誘起 され 、

ある い は 電子 が励起状態に 遷移 し ます。ま た、振動分極や遷移 し た 電子 はそれ 自体光を放射 し て 基底状

態に戻 ります。こ の よ うな ミク ロ な現 象 の 総体 と し て 、マ ク ロ な反射 、透過、散乱 、吸収 、発 光 な どが

観測 され ま す 。 そ の 現象 に は、個 々 の 原子 と光 の 相 互 作 用 の 強 さ 、 原子 ・分子 の 配列 や それ ら の 間 の 相

互作 用 、あ るい は熱浴 との 相互 作用 な どの 物 質の 個性 が反映 され お り 、 こ れ らの 観 測 を通 して 我 々 は物

質 の 情報 を得る こ とが 出来 ます 。 理論 的に は 、
こ の よ うな物質 の ミク ロ な情報は誘電定数 （或 い は周波

数 な どの 関 数）に押 し込 める こ とに よ っ て観測 量 と結び つ け られ ます 、 誘電 定数 （関数 ） は、光が物 質

の 励起状態に共 鳴す る条件で は 、 物質系の 波動関数 、 例 えば電子や励起状態 の 波動関数の 情報に 基づ い

て 計算す る こ とが 出来ます。　 （励起 状態 の 中で も、励起 され た電 子 と残 され た 正 電荷で 分極状態 を形成

す る量子 は 特に 「励起子 」 と呼 ばれ 、光物性研究で 良く登 場 し ます。）これ らの 波動関数の 空間的な広

が りは原子
・分子 で あれ ば オ ン グ ス トロ ーム オ ーダー、ま た 固体中で あ っ て も ナ ノ メー トル オ ーダーと

考 え、通 常、サブ マ イ ク ロ ス ケ
ール の 波長 を持 つ 光電場の 空間構造は無視 します。固体物性、量子 光学、

光化学な ど の 教科書で こ の よ うな近 似は 「長波長近似」 と して登場 します。一方、得 られ た誘電定数は

マ ク ロ な Maxwell 方程式 の 中で用 い ますが、そ こ に現れ る電場、分極な どの 量は、　 「原子 、分子 の ス ケ

ール よ りは十分大 き い が光の 波長 よ りは十分小 さな領域」 で の 平均的な量 と考 え るの が普通で す 。

　　 こ の よ うに 見 て み る と、光 学応 答 の 記 述 で は 、　 「誘 電率 は ミ ク ロ な情報 に 基 づ い て 計 算され る が 、

一
旦誘電 率 が与 え られ る と光波 動 は マ ク ロ な方 程 式 で 決 め られ る 」 とい う階層的作業が行 われ て い る こ

とが 分か ります。こ の よ うな階層的な取 り扱い は 光学応 答に 与る量子 状態の 波動 と光の 波動の空 間的ス
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ケ
ー

ル の 違 い の た め通 常は 良い 近似 とな っ てお り、固体物性 、 量子光学、光化 学な どの 様 々 な分野 で 光

学現象の標準的な記述法 を与 えて きま した 。 しか し近 年 、 ナ ノ 、 サ ブ マ イ ク ロ 構造 の 高度 な作製 ・制御

技術に よ り物 質励起 の 波動が ミク ロ ス ケ
ー

ル を越 え て 広域に 広が る 状 況 が容易に 実現 され るよ うに な っ

て きま した 。　 （以下 、 波 動 が位相 関係 を広域に保 持す る状況 を 「コ ヒ
ー

レ ン トに広 が る」 な どと表 現 し

ます。） こ の よ うな状況 で は ミク ロ 自由度 とマ ク ロ 自由度 の 階層 を跨 ぐイ ン タ
ープ レ イ が起 こ り、長 波

長近似 で は理 解で き な い 特異 な光 学現象 が現 れま す。ま た
一

方 で 、近年 、金 属構 造 の ナ ノ ギ ャ ッ プ 近傍

で 強 い 光 電場 増強 が 起 こ り、シ ン グル ナ ノ ス ケ ー
ル で 光電 場 が 変 動す る状況 も実現 さ れ る よ うに な りま

し た 。 こ の 場合に は 単分子 ス ケール で も長波長近似が破れ る 可能性が あります 。 本サ ブゼ ミで は 、光学

応答 の ミ ク ロ 的、及 び マ ク ロ 的描像 の 基礎 に つ い て 述 べ た うえ で 、最近 明 らか に なっ て きた上記 イ ン タ

ープ レ イが主役 を果 たす新 し い 光学応答研 究の 最前線 を紹 介 します。

2 ．
’ 愚

　 の ミク ロ とマ ク ロ

　光が 当た っ た時 の 原子 の 運 動 はバ ネ の 強制 振動 に例 え られ る こ とが あ ります （図 1 参照 ） 。 核 の ポテ

ン シ ャ ル に束縛 された電子 の 運動 を固有振動数 ω o
の バ ネ と見立 て た 運動方程式 か ら 、 ω で振動す る光電

場 EeTiwtに よ り誘起 され る分極 P の 運動 が次 の よ うに求 め られ ます 。

・ ・

，磊。。
。
．盍 贈 ・ ）CEe

−・ut
（1）

こ こ で 、N，　e，　mo は そ れ ぞ れ 電 子 の 密 度、電荷、質量、また「は 摩 擦等 に よ る 緩 和 を考 えた ダ ン ピ ン グ定

数で す 。 こ の 式 は調和振動子 の 強制振動 と同 じ特徴 を表 して い ます 。 誘起分極 の 大 き さは光電揚の 大 き

さ に 比例 し 、そ の 係 数 は 光学感 受 率 x と し て 定 義 され て い ます。f は 現象 論 的に導入 した原 子 と電 場 の

結合 の 強 さを現す 定数で す e ま た、電子 の 運動 の 空 間的広 が りは光 の 波長 よ り十分小 さ い として 光電場

の 場 所依存性 は考 え て い ま せ ん 。 こ の 感受 率 に は 分母 を通 し て 固有振 動数 に対 す る共 鳴が含 ま れ て い ま

すが、本来電子 の波動関数を通 し て 現れ る原

子 の 個性 が反 映 され て お らず 、結合 の 強 さも

仮 定す るだ け で す 。

一
方 、基 底状態 と

一
つ の

励起 状態 を持 っ 簡単 な原 子 モ デル （2 準位 原

子 モ デル ）に基づ い た 量子力 学的計算に よ り

ほ ぼ同様 の 表式 を得 る こ と が 出来ます。そ の

場合に は 、上 記光学感受率の 分子 に 、電 子の

波動関数か ら計算 され た量 と し て fが現れま

基 底 状 態

鑾鑾鑾 爨 鴫
図 1　 光子 に よ り分極が 誘起される原子 の バ ネモ デ ル に

よるイ メー
ジ。

す。こ の fは原子 と光の結合の 強 さの 指標 と して 「振動子強度」 と呼ばれ、光 と物質の 相互 作用の 議論

にお い ては主役 とな っ てきました、またバ ネ モ デル で 固有振動数 と呼ん で い た量は励起エ ネル ギー
に相

当す る振動数 とな ります。ただ し、こ こ で も光電場 の 空間構造は通常考慮 されませ ん。考察 の 対象が固

体物質であれ ば、単純 には こ の よ うな原 子 、分子 が 配 列集合 し た も の と考え る こ とに な りますが 、先 に

述べ た よ うに 原子 ス ケ
ー

ル で の 電場変化 は 巨視的な観測量 に は 反 映 され な い と し て 、分極 P も電場 E も

粗視化 し た 座標 の 関数 と し て マ ク ロ な Maxwell方程式に 当て は め られ ます。

3 ． ミク ロ な応 懲 と　 。 　 性

　さて 、以上 の よ うな取 り扱い をもう少 し固体結晶の 実情に 合わせ て 考え て み ま し ょ う。 固体に お い て

は
一

般 に原子 間に は様 々 な相互作用 が あ り 、 それ ぞれ の 原子 が光 に対 し独 立 に 応 答す る わ けで は あ りま
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せ ん。例 えば分極が各原 子 （分子 ） に 局在 し て 誘起 され た場合で も隣の原子 との 問に 双 極子一双極子相

互作 用 な どが現 れ 、あたか もバ ネ で 相互 に繋 がれ た原子 が集団で 運 動す る よ うなモ ー ドが生 じ ます （図

2 参照） 。
こ の よ うな エ ネル ギ

ー
転送が ある場合 、ある点で の誘起分極は他の 点の 電場 にも依存す る事

に な り、式（1）は

　　　　　　　　　　　　　　・（r・・ ∫齢 地 ・）…
’

・e
− ・・ t

　 　
・2・

の よ うな非局所的 な形 に拡張 され ます 。 こ の 式 で 積分 は励 起 波動が コ ヒ ー レ ン トに 広 が る体積 内 で 行い

ま す。 こ の よ うな広が っ た励 起波動 を用 い て 光 学感受 率 を計算 し た揚合に は 振 動 子 強 度に あた る 部分が

さらに変更 を受 け、次 の よ うな形 にな ります 。

・（… r
’
・・w ）・ ￥謬黜 （3）

こ こ で 、E
λは 各モ

ー
ドに 対応す る量子 力学的固有エ ネル ギ

ー
で、和 はそ の モ

ー
ド全 て に渡 っ て 取 っ て い

ま す。ρλ（r）は 各状 態 の 波動関数に 比 例 す る量 で 、ミ ク ロ な座標 の 関数 で す。さて 、通 常 、 励 起波 動 は結

晶 中の 不 純物や格子振動等に乱 され 、コ ヒー
レ ン トに伝 わ る範囲 は制 限 され る と考え られ ます 。 電za　E

を与える光 の 波長 が こ の 励 起波動 の 広が りに比 べ てず っ と長 けれ ば （2）式 の E を積分 の 外 へ 出せ る の で

（長波長近似）、（3）を代入 し て 、

　　・珂 帥 、的

螺 Ex ．，ω 一，rE
（R ） （4）

の よ うに 書 けます 。さ らに適 当な平 均化をすれ ば 、

　　・1∫鶴 ω r
⇒

； E 、
．fi。 ．♂r　

E（R）’x（ω ）pm ）
（5）

の よ うな局所的な形 に近似で きます 。
こ

こ で R は励 起波動 の 広 が り程 度以 上 の 単

位 で 空間を粗視化 し た 際の 座標 と考えま

す。こ の よ うに、長波長近似が成 り立 て

ば結局応答の 非局所性 は 重要に は な りま

せ ん 。 また振動子強度に あた る部分に励

起波 動 関数 を空 間積分 した量 が現れ て い

ます が 、 こ れ を見れ ば 、 単純な原子 （分

子 ）集合系 と異 な り、各 モ
ー

ドの 振動 子

強度 が励 起波動 の 空 間広が りに依存す る

こ とが 分か ります 。

基底状態

爨 輸
図 2 　固体 に おけ る 非 局 所的応答の イ メ ージ。原子 間 の 相

互 作 用 に よ り励 起 エ ネ ル ギーは 波 動 と して 結晶中を伝わ

る。

4 ，ナ ノ とバ ル ク

　　物 質が励 起波動 の コ ヒ
ー

レ ン ス 長 よ り小 さい と （例 えばナ ノ構造物質の場合）量子閉 じ 込 めが起 こ

り、光 学応答 に もそ の 特異性 が現れ ます。例 え ば薄膜 に励起 子 の 波 動 が閉 じ込 め られ 、そ の 波動 が正弦

関数 で 現 され る と しま し ょ う。図 3 の 左側 にそ の 模 式 図 を示 しま した。n は波 動 関数 の 腹 の 数 に対 応 し

ます。特徴 と し て は 、共鳴構造 の 周波数軸上 で の 離散化 や、長波長近似下 で n＝1，3 ．．な どの 奇数準位だ
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け が 光に応答 し、偶 数準位 は応答 しな い とい う選 択則 が 現 れ ます。こ れ は長 波長近似 の 場 合 の 式 （5）に

現れ る積分に あ て は め て 見れ ば、被積分関数 の 偶 奇性か ら理 解 され ま す。ま た そ の 積分か ら 、 特 に最低

準位が最 も大きな寄与をな し、その 結合強 さは波動が コ ヒーレ ン トで ある限 り膜厚に概ね比例す る こ と

も分 か ります。こ の よ うな離 散化 と選択 則 は 実 験的 に も膜 厚 10  前 後 の CuCl 超薄 膜 を用 い て確認 され

て い ます 田 。 また振 動子 強度 の サ イ ズ 比 例増大 も理論的予想 ［2］に続 い て 、 ナ ノ微粒 子 を用 い た輻射 緩和

定数［3］や非線形応 答 の サ イ ズ 依存性 ［4］と して そ の 観測が 報告 され て い ます 。

　一方、バ ル ク と見 なせ るマ ク ロ なサイ ズ の 場 合には こ の よ うな閉 じ 込 め の 描像は成 り立 ちませ ん。し

か し 系 が 並 進対 称性 を持 っ こ と か ら 二 っ の 座標 の 関数で ある感受 率 は 二 点間 の 距離だ け の 関数 と なる の

で 、フー
リエ 変換 し て 波数 の 関数 と し て 記 述す る こ と が 出来ま す。光 も全て 波数空間 で 記述 し、媒質中

で は励起波動 （分極波動）と光の 連成波が 形成 され る と し ます。こ の よ うな描像はポ ラ リ トン と呼 ばれ 、

光 と固体 の 量 子 力学的分極 の 結合系の 描像 と し て 古くか ら光物性 の 世界で馴染まれて い ます （図 3 の 右

側 の 模式 図） 、

5 ． と
’こ

　 の イ ン タ
ー プ レ イ

　さて 、 前 節ま で で ミク ロ な光学

応答 の 記述 と、ナ ノ 領 域 とバ ル ク

領 域 にお け る 二 っ の 典型 的な描

像 を紹 介 し ま し た 。
で は 、 そ の 間

を繋 ぐサイ ズ 領 域、す なわちナ ノ

か ら バ ル ク へ の ク ロ ス オ ーバ ー

領域 は ど の よ うに記 述 され る で

し ょ うか
。

こ の 領域で は （D 長波

長近似が成 り立たず、か つ （ii）閉

じ 込 め 方 向 に 並進対 称 性 が 存在

し な い な ど、ナ ノ ・バ ル ク の そ れ

ぞ れ の領 域で 中心 的役割 を果 た

し て きた 仮定や近似 が破綻す る

困難が あり、そ の 記述 に 際し て は

反 射率

幽

纛 一

クロ スオーバ ー領域

反 N ＄

塑

図 3　ナ ノ 領域、バ ル ク領域 で の 光学応答の 典型的描像。右図 ：ナ ノ 領
域で の長波長近似の 描像。準位 の 離散 化 と選択則があ り、最 低 状態 （白

の 波動）が 最 も強 く光 と 結合 。 左図 ：バ ル ク領域 で の ポ ラ リ トン の 描像

（反 射率 と分散関係） 。

多く の 課題 が残 され て い ます。
一

般 に、試 料サイ ズ

が増大 して い く と結晶内 の光 に位相変化 が現れ 、例

え ば 空 間構 造 の な い 最低準位 は 光 と の 位相不 整 合

の た め 、
コ ヒ

ー
レ ン ス 長が十分で も有効的な相互 作

用 長 は 飽 和 し ます。 こ の た め光 と物 質 の 結合 の 強 さ

の サ イズ 比 例 増大 は最 低 準位 に 注 目す る限 り結晶

内の 光 波長 で 制 限 され る こ とにな ります。背 景の 誘

電率 の 大きな物質中や、ワ イ ドギャ ッ プ半導体の 励

起 エ ネ ル ギーに 共 鳴 さ せ る場合 に は 試 料 内 の 光波

長 も短 くな り、意外 に小 さな試 料 サイ ズ で そ の よ う

な こ とが 起 こ り始 め ます 。

図 4 　長 波 長近 似 を超 え た 領域で の 励 起波動 と 光の

相互作用の イ メージ。図中の 光波動 の 場合 （黒線）、
n1・4 の 励起状態 （白 い 波動）が 最も強 く結合する。

　　　　　　　　　　　　し か し さ らに 上 の 準位 に 目を移せ ばむ し ろ位相 が 変化する光 と空 間的 に整合

す る準位 が存在す る こ とにな ります。す なわ ち、試 料サ イ ズ が増 大 した とき、励 起波動 の コ ヒ
ー

レ ン ス

が 保 た れ て い る限 り、次 々 と 上 の 準位 が 応 答 の 中心 を取 っ て 代 わ る と い う現象 が 観 測 され るはず で あ る

（図 4 参照）。実際、高品質に 作製 された試料で は 励起子 の コ ヒー レ ン ス 長は 数 100  に渡 り、こ の よ
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うな非双極子 的構造を持 つ 上位 準位 の 波動 と光波動 の 空 間的イ ン タ
ープ レ イ が 主役 を演 じる現象が観測

され始めて い ます。以 下 に幾 つ か の 例 を紹介 しま し ょ う。

非線形 光学応答のサイズ共鳴増大

　式 （1）は 誘起分極が電場の 一次に 比 例する線形応答で すが 、光同 士 が 相互 作用 を起 こ す 非線形現象は

電場の 2 次や 3 次の 高次に 比 例する項 、す なわち次式右辺 の 2 項 目以 降に よ り引 き起 こ され ます 。

、P ＝FxE＋xa ）EE ＋）（
（3）EEE ＋＿ （6）

（た だ し、こ こ で は長波長近似で の表式 を示 し た。）例 えば 3 次 の 非線形応答は光入 力に よっ て 別 の 光

の 出力 を制御で きる こ とか ら全 光型の 光ス イ ッ チな どの 技術 に応用で きる と期待 され て い ます。 し か し

一
般 に は 非線形効果は 非 常 に 小 さ く 、 非線形感 受率や試 料内部 で の 電 場を い か に 強 くす る か が 課 題 とな

っ て きま し た 。 前節で 述 べ た振 動子 強度の 試 料サ イ ズ 増大 は 3 次非線形感受率 xC3
）の サ イ ズ 比 例増大 と

して も現れ る た め こ の 問題 に 関連 し て 注 目 を集め ま し た［24 ユ。 し か し 上 で 見た よ うに 長波長近似が破 れ

る と式 （2）の 非局所的 な形 を維持 したま ま で 光学応答を記述す る必 要が あ り、そ もそ も単純な振動子強

度 の 考え方が 当て は ま らな くな ります 。 我 々 は 非局所的か つ 電 場を ミ ク ロ に取 り扱 う光学応答理論 を 3

次非線形応 答に適用 し、特定 の ナ ノ サ イ ズ で非線形信 号が 「サイ ズ 共鳴的 」 に増大 する こ とを見出 しま

した［5］。 また こ の 機構 は高品 質な GaAs 薄膜を用 い て

実験 的 に も検証 され て い ます ［6］。 図 5 上段右図 は kl

の 波 数で 入射す る信 号光 とk2の 波数 の 制御光に よる 自

己回折作用 で 2k2−klの 方 向へ 非線形信号 （縮退四光波

混合 ：DFWM ）が 生 じる こ とを示 して い ます。図 5 下段

で は そ の 強度 を膜厚 の 関数 と し て 示 し ま し た．分子線

エ ピ タ キ シ ャ ル 成 長法 に よ り作製 され た 高 品質 な

G訟 s 薄膜に お い て 、膜 厚が llO  近 辺 の と き 特異的

に信号が大き くな っ て い る こ とが分か ります 。 こ の 現

象で は結晶内 で励起波動 と共鳴し て 波長が短 くな っ た

内部光 が、通常 よ りず っ と短 い ス ケ ール で フ ァ ブ リ

ー・ペ ロ ー
干 渉を起 こ し て い ます 。 こ の た め膜厚 110nm

近辺 で は n
＝2 の 波動 モ

ー
ドと同じ空 間構造 を持 っ た

光電場 の 成分 が共鳴増大 し て 3 次非線形分極が大きく

な ります 。 こ れ は従来 、長波長 近似領域で 議論 され て

い た振 動子 強度 の サイ ズ 比例 増大 とは全 く違 っ た機構

で 非線形 応答 の サイ ズ 依存性 が 支配 され る現象 を示 し

てお り、長 波長近似 を超 えた サイ ズ領域で の 高効 率な

光 ス イ ッ チ動作が期待 される結果 となっ て い ます。

濯
＝4 鄲 パ ル 2　　 パ ル ス 1

π ＝3 翩

k2
　 　 　 kl ・耄ll

嶷

澀 ； 2一
π ＝1

　 3．韓

臓 　　　　　鯱

闘闘臨礑皚
DFWM 儔号 鶚

一
  轗・

A P即 飆 ｛職
鐸
競

繍　 DFWM （繍

樋
雛 2・¢ ’ 鬮

）

蟹
額

芝　萋・鼎

壁
o

■o．
6艦　　　　 黝 　　　　臨e導　　　　蓋黔 　　　　；4｛｝　　　 16融　　　 鄲“

　 　 　 　 　 　 膜厚 ｛了翻》

図 5　 上 段 左 ： 薄膜 に 閉 じ込 め られ た 励起子 の 模

式図 。上 段右 ：縮 退 四 光波混 合 測 定の イ メ
ー

ジ。
下 段 ：縮退 四 光波混合信号 の 膜厚依存性。サ イ ズ

共鳴的に 増大を起 こ して い る信号 の 起源 は n ＝2 の

準位 （参 考 文 献［6］）。

量子 化準 位 の 交換現 象

　非長波長的な効果 は励起分極 （励起子）が持つ エ ネ ル ギー （自己 エ ネル ギー） 自体 に も特異な影響を

与 えます 。 量 子力学的な分極波動 （励 起子波動） は空 間 的広 が りを持 つ と、それ 自体 が放 射す る光 と自

己相 互 作用す るた め 、光 との 結合 を考 えな い 場合 と比 べ て そ の エ ネル ギ
ー

が シ フ ト （輻射 シ フ ト） しま

す。　 （原 子 の 場合に は ラ ム シ フ トと して知 られ て い る。）励起 波動 が 空間的に大 き く広 が っ た固体 の 揚

合、こ の シ フ トが 巨大化 し、閉 じ込 め エ ネル ギー
の み で 決 ま る離散化準位構造を劇的に変える こ とに な
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ります。特に非長波長領域で は励起

波 動 と光波 動 の 位相関係 が エ ネ ル ギ

ーシ フ トの 正 負 を左右するた め、複

雑 な試料 サ イ ズ依存性 を示す こ とに

な ります。図 6 ではそ の 機構 を模式

的 に示 しま した。膜厚 が小 さ い とき、

光 は結晶中で位相変化 しない の で 、

全体 と して双 極子 的な空 間構 造 を持

つ n＝1 の 分極は 自分 自身 と反 発的な

相互 作用 を起 こ し ます。従 っ て 、膜

厚 の 増加 と 共 に 自己 エ ネル ギ
ー

の シ

フ トは正 の まま で 推移 し ます 。

一
方 、

n＝2 の 準位 を見 る と分 極 の 位 相が 膜

内で 反転する （四 重極子 的空間構造）

た め、膜 厚が小 さい とき に は 自己 相

互 作用 が 引力的 にな り シ フ トが負 に

な ります 。し か し膜厚 の 増加 と共 に

図 6　光 と 分極 の 位相関係が膜厚 に よ り変化 する こ とを示すイ メージ 。

2Qξ｝

　 a50

？
sloo
殴

　 50

3、19 3、2　　　　　　　　　 3、21
　エ ネル ギー（eV）

  　　　　　O．0査　　　　  ．02
　 輻射 疆 （eV ＞

図 7　 （a） ： CuCl薄膜 に お け る 閉 じ込 め 励起子 準位 （灰 色 記 号 ） と輻
射 シ フ トを 含ん だ 準 位 （黒 色 記 号 ） 。n ＝ 6 ま で を 表 示 した。（b） ：

同 じ く閉 じ込 め 励 起子 準位 の 輻射緩和定数 。

光 の 位相 も膜 内 で反 転 す るよ うにな り、図 6 の 中図 の よ うに斥 力的 とな っ て シ フ トの 符 号が反転 します。

図 7 （a）に 、実際 に CuCl 薄膜 の 場合で 理論 的に 計算 され た 励起 子 の エ ネル ギ ーダイヤ グ ラ ム を示 し ま し

た ［7］。光 と結合 した 際の エ ネル ギー
固有値が 、結合しな い 場 合 の 単純 な離散化 準位 と比 べ 、上 が り下 が

りの 激 しい 複雑 な変化 を示 して い る こ とが分か ります 。 特 に興味深 い の は 、
シ フ トが 閉じ込 め エ ネ ル ギ

ー
に よ る準位 間隔 を遙 か に超 え る こ とと、また 準位 の 入れ替 わ りが起 こ る点 で す．こ れ は 実際に CuCl

薄膜を用い て 実験的に も確認 されま し た［8］。 こ の よ うな状況で の ス ペ ク トル を長波長近似に よる単純な

モ デル で 解析 す る と、準位 の 同定な どを大 き く誤 る こ とに な ります。また
一方 で 、こ の 効果 の 積極 的 な

利 用 に よ り、従来 には な い 高 い 自由度で の 光 学応答 の デザイ ン が可 能 にな る こ とも期 待 され ます。

超 高速輻射緩和

　　
一

般 に結晶 内部 の 光 は 外部 光 と接続 し、内部 で の 励 起 子 と光 の 結び つ き の 強 さは 、そ の まま励 起 エ

ネル ギ
ー

が外 部光へ と緩 和 して い く ス ピー
ドとも関係 します。通常、輻射緩和 の ス ピー

ドは誘起分極 の

位相が環境 との 相互 作用で コ ヒ
ー

レ ン ス を失 うス ピー ド （こ の よ うな現象 を純位相緩和 と呼び 、典型的

に は 室 温 で 数　10fs程度、極低温 で数 ps 程度） に 比 べ 桁違い に 遅い （100psか らlk　ns 程度）の が 普通 で

す。 し か し、も し輻射緩和 が 純位相緩和 ス ピ
ー

ド を凌 ぐ よ うな こ と が あ れ ば超 高速か つ 極 め て エ ネル ギ

ー
効率の 良い 光 ス イ ッ チ動作が可能に な ります 、 上 で 説明 し た 自己 エ ネル ギ

ー
の サイ ズ依存性の 議論は

輻射緩和 の 議論 に もそ の ま ま 当 て は ま ります 。 す なわ ち、励起波動 と内部光の位相関係 が整合する とこ

ろ で 光 と励 起子 の 結 合 が極大 とな り輻射 緩和 定数 （輻射 緩和 時 間の 逆 数）がサイ ズ 共鳴的 に 増大 し ます。

図 7 （b）は CuCl 薄膜 に 閉じ込 め られ た励起 子 の
一

つ
一

つ の モ ー ドが 示す輻射緩和定数 の 膜厚依存性 を（a）

図 に対応 させ て 示 した もの で す 。 長 波長 近似領域で の 振動 子強度 の サイ ズ 比例 増大 とは全 く異な り、非

長波長領域で は 共鳴的 なサイ ズ 依存性 が現れ て い ます 。 こ の 結果は 実際に CuC1 薄膜 を用 い た DFWM の

信 号にお い て 100fsク ラ ス の 超 高速輻射 緩和 の 観測に よ り確 かめ られ ま した［9］。図（7）b にあ る よ うに サ

イ ズ 増大 と共 に次 々 と高い 準位 が順番に高速 応答 を示 して い く傾 向は 、 例えば CuC1 で あれ ば 400 、500nm

程 度 の 膜厚 ま で 続 く こ とが理論的に予測 され て い ます。そ の よ うな領域で は室温 の 擾乱 に よる純位相 緩

和 ス ピー
ドを も凌 ぐ輻射緩和 も理 論的には可 能 で あ り、物 質励 起波動 と光波動 の 空 間的 イ ン タ

ー
プ レ イ

が 、長波長近似 の 描像 か らは予 想で きない 桁違 い の 性能をも た らす例 となっ て い ます。なお 、こ の 緩和
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速 度 の 増大 は 、物 質 中 の 励 起波 動 の 群速度 を越 え て し ま うス ピー ドの 所で 飽 和 し、そ れ 以 上 の サ イ ズ で

は 逆に サイ ズ と共 に 減少 し て い く こ とが 理 論的に 明 らか に な っ て い ま す［10］。

6 ．超 。 　
” 霹 日

と∠ 子
・：

の イ ン タ ー プ レ イ

　 前節まで は 、ナ ノ構 造として は比 較的厚 い 半

導体薄膜等で 、広がっ た励起子 波動関数 と光 の

空 間的な相 関から現れ る現象 を見て きました 。

で は 、こ の ス ケ
ー

ル より小 さなサイズ 領域、例え

ば、図8に 模式的に示したような、単
一

分子 ス ケ

ー
ル で はどうで しょうか 。多くの 教科書に記載が

あるように、通常、単一分子 ス ケール で は光波動

の 空 間構造を あ らわ に 取 り扱うこ とは なく、長 波

長近似が 当然の 前提とされます。し か し、近年 、

微 細な金属構 造近 辺 で 発 生 するい わ ゆる近 接

場 の 研 究が 盛ん になり、この ようなサイズ ス ケ
ー

ル でも非長波長的な現象が視野 に入 っ てきまし

た。例えば、図 9 は北大 の グル
ープにより電子線

描 画装置で 作 成され た金 属微細構造 で すが 、

ある偏 光を持 っ た光が照 射 され る と金 属 の 島 と

島の 間の 狭い ギャ ッ プ （ナ ノギ ャッ プ ）で は 電 荷

が 生じ、そ の た め強 い 振 動電場 が 発 生 します

匚11］、こ の 時、金属 の 島は光に 対するア ン テ ナ の

役 目をしてお り、ギ ャ ッ プで は照射 した光強度よ

り何桁も強 い 光電場が発 生 し ます。こ の ような光

電場の モ
ー

ドをギャッ プ モ ードと言うことが ありま

す 。
ギ ャ ッ プ モ

ー
ドの 特徴は 強く増強され た 電場

一 一
　 1nm

一

灘瀬
ll＝ SEtlivse

　 　 　 10  

讎超子波蚤 く く 光流長

例
　 　 　 　 反 射率

臘

図 8 ：ナ ノ 領 域 、単
一

分 子 領 域 で の 長 波 長近 似 の 描 像

図 9 ：微細 金 属構造 に よ るギ ャ ッ プ （参考文献［11］） 。 矢印 は

照射光 の 偏光方向。偏光方向 に よ っ て ギ ャ ッ プや エ ッ ジ に 増

強電場が生 じ、2 光 子 重合反 応 に よ る生成物が現れる。

であるこ とと、強く局在して い る点にあります。こ の 性 質 を利 用

し 、 北大 の グル
ー

プ で は 弱 い 光を照 射 して 、 本 来強 い レ
ー

ザ

ー
光が必 要 な 2光子 重 合反応 を、ナ ノス ケ

ー
ル で 場所選 択

的 に起こせ るこ とを示 しました 。 こ の ようなギ ャッ プ モ
ー

ドのも

う
一

つ の 重要な特徴は 、強い 局在性 ゆえ、そ の 電場がナ ノス

ケール で 急峻な強度勾配を持 つ こ とで す。ナノギ ャ ッ プ の 条

件 に よ っ て は 単一分子 の 広 が りの 範囲 内 で も十分長波長近

似が破綻するような勾配が発生 します。そ の 場合 に は やは り

前節まで に説 明 した、応 答 の 非 局所性 とセ ル フ コ ン シ ス テ ン

シ
ー

が重要 な役 割を果たすと考えられます。本節で はこ の 問

題 に着 目し 、 金 属ナ ノギ ャ ッ プ近 傍 にダイマ
ー

分子 、 或い は

会合分子 が存在する場合を想定して 、非双 極子準位の励起

など、予想 される特異な現象に つ い て考えて みます。

光電場

　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 光学許容

｛　 　 　 　 　 双極子相互 作用に より分裂

　 　 　 　 　 　 禁制

図 10 ：分 子 ダ イ マ
ー

の 準位分裂の 模式図 。 長

波長近似 で は上 位準位が 光学許容、下 位準位が

光学禁制 に な る。
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分子 系に おける励起状態制御

　 上 に 述 べ た ように 、金 属ナ ノギャッ プ近傍で は 局

在光電 場に より長波長近似の 破れが予想 され ます

が、分 子 レ ベ ル で は どの 程度有 意 に 現れ る で しょう

か。ここで は 、金ナ ノギ ャ ッ プ近辺 に配置され た分

子 の ダイマ ーを考えて みましょう［12］。

金 属構 造体等 を含 む系 に対す る応 答光 電場 は、

以 下 の よ うに 空 間 を離散 化 さ れ た 双極子 の 集 ま

り とみ なす離散双極子近 似に よ り計算する こ と

が出来ます。すなわ ち、空間を微細な セ ル に 分

割 し、セ ル 毎に局 所的 な分極 率 が ある と して 書

き下 し たMaxwell 方程式 と 、 分極 を与 え る構成方

程式 を連立 させ ます 。 各 セ ル で の 電場 を、瞬間

的 ク
ー

ロ ン 相互作 用 を与 える縦場 と、輻射場 で

ある横場 の 両方を伝播 させ る Grcen関数で表 し、

こ れ を多元連立
一

次方程 式 に帰着 させ ま した 。

　 分子 の パ ラメーターは ポ ル フ ィリン ダイマ
ーを模

し たもの を用 い て い ます 。 モ ノマ ー間の 双極子 間

相互 作用 に より励起状態 が分裂し、それぞれ の モ

ノマ
ーの 分極が 同位 相で 双 極子 的に 振動す る光

5．E ＋06

禽 4．E ＋06

鬘
ぎ

踟 6

琴
で 2．E＋05
壱
題
難 ヨ．E十〇6

耄
鴬
螢 酵．E＋尊9
　 　 　 1．95

留智噌 奮

　 　 　 2Photon

　Energy［eVl
2、05

図 11 ：金属ナ ノ ギ ャ ッ プ中 分 子 の 応 答電場強度 ス ペ ク ト

ル 。 2 種類の ダ ン ピン グの 場合 を示 した 。 金 属 ドッ トの サ

イズ は L24nmxH24nmxDIOnm 。離散 セ ル は lnm 四 方 と

し、ま た ダイ マ ーを構成す る モ ノ マ ーの 有 効 サ イ ズ は 1

nm と した 。ナ ノ ギ ャ ッ プ中電場強度の ピーク は 1．99　eV 。
グラ フ 上 の ダイ マ

ー
分子模 式 図中の 矢印は 励起分極 パ タ

ー
ン を示 す。挿入図 に 記 した 配 置 の 場合 に は結合型 の 禁制

遷移 が 強 い 応 答を示 し て い るこ とが 分 か る。

学許容 準位と、反 対位相で 四 重極 的 に 振 動 する光学禁制な準位 が現れ ます （図 10参 照）。この 波動 関数の 広

がりの範囲内 で 光電場の 変化が有意で あれば 光学禁制な準位も光学応答を示すと考えられます。

　 図 11 は金 ナ ノギ ャッ プ近傍に あるダイマ
ー

の 位置で の 応答電場強度 の ス ペ クトル を示 します 。 許容準位の み

ならず、禁制準 位 の エ ネル ギ
ー位 置でもピー

ク構造 が現れ て い るの が分か ります 。図 12 は応答 光 電場 強度 の 位

置 に よる違 い を、許 容 、禁制そ れ ぞ れ の エ ネル ギ ー
位 置 で 見 た もの で す．禁制 準位 の 揚合は ギ ャ ッ プ 近 傍 の み

で 特異的に応答が現れ て い るの が分か ります。この ような禁

制遷移の 強さは、入 射偏光 、分子 の位置、配 向などによっ て

様 々 に変化します。もし、この ような遷 移が化 学反応 に影 響

を与えれ ば 、 局在光電 場と分子系 の 波動 関数 の 空 間的相関

を反 映 した興 味深 い 反応 が生 じる可能性もあります。

上 の 結 果 で 注 意 して おきたい 点 は、局在 光電場 が 電場 強

度 の 強い 場 所 の 分 子だ けを励 起するの で はなく、非局 所性

の ため 、固有 エ ネル ギ
ー

毎 にダイマ
ー全体に広 が っ た モ

ー

ドを励起するとい うこ とで す。逆 に、こ れらの モ
ードを適 当な

重み で 重ね合わせ るこ とが出来れ ば、会合分子 中でサイト選

択的な励起も可 能になります 。 次節で はそ の 様なサイト選択

励起 の 可能性 っ い て見 てみましょう。

会合分子系に おけ る
一分子 選択励起の 可 能性

　　 上 で 見た ように 、金属 ナ ノギ ャッ プ近傍で は 会合分子 系

の 禁制 モ
ー

ドの 励 起が有意に生 じる可能 性 があります 。 次に、

フ タ ロ シ ア ニ ン の ペ ン タマ
ー

を想 定 し 〔図 13 参 照）、五 つ の 励

起モ ードがどの 程度励起されるか を調 べ て みました。計算に

O．6763§　　　　2328．6　　　　 0．54169 　　　1．9606E6

図 12 ：ナ ノ ギ ャ ッ プ近傍 の 分子ダイ マ
ー

の 応

答 電場 強度。ナ ノ ギ ャ ッ プ 近 傍 で は 光 学禁制準

位 （下 段）を励起 し た 場合 で も光学許容準位 と

同程度 に 応答電場 の 生 じる条件が ある 。
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用 い る分 極率 に つ い て は、金 ブロ ッ クは Drude モ デル を用 い て 与 え、またフ タロ シ ア ニ ン分子 に お い て は 文献

［13］から得た Qx バ ン ドの 励 起 エ ネ ル ギ
ー1．81eV と、振動 子 強度か ら求 めた双 極子 モ ーメン ト約 4D を用い 、分

子 の
一

般的な背景誘電率 1．5、ス ペ クトル ピ ークを明瞭にするため小さめ の ダン ピ ン グ O．2meV を用 い て見積もり

ました。分子サイズ は lnmxlnmxIA として い ます。

　 図14 は分子 上 で の応答光電場強度の ス ペ クトル で す。自由空間 では許容状態 の み が有意に現れ ます が、ナ

ノギャ ップ近傍 で は 禁制状態を含め 、五 つ の 全 て の モ
ードが 同程度 の 強度で 現れて い るこ とが分か ります。それ

ぞれの モ
ー

ドは図 13 に記したようなノ
ー

マ ル モ
ー

ドに対応して い ますが、これ らに対応した周 波数を図 15 に示 し

た よ うな正 弦波的な位相 で 重 ね合わ せ た パ ル ス 波で 励 起す ると、逆 フ
ー

リエ 変換 の ル
ー

ル に従 っ て サイト選 択

的な励 起になります 。

一
つ の 会合分子 で狙 っ てこ の ような励 起を作ることは容 易で な い と思 われますが 、 ナ ノギャ

ッ プ 近 辺 の 分子 で こ の ようなこ とが 実 際に起 こ る可 能性はあり、 そ の 場合 には化学反応的にも興味深 い 状況が出

現す るかも知れ ませ ん。

蝓

騒 鱒
軸

＝

塾

図 13 ；ナ ノ ギ ャ ッ プ近 傍 の ペ ン タ マ ー
の 模 式 図。上

図は ペ ン タマ
ー

の 励起 モ
ー ド。長波長近似 で は 通常、

最上位 の モ
ー

ドの み 励起 され る。
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図 14 ：会合分子 位置 で の 平 均化 した 応答電場強度。
金 ブ ロ ッ ク が あ る 場合 、、破 線 円 で 示 した 位 置 に 禁 制

準位が有意 に 現れ る。
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図 15 ； 入 射光の 振幅重ね合わせ の 係数

分 布 （左 ）と、そ の 入 射 に 対 応 す る 局 所 励

起状態（右）。

金属ナ ノギ ャ ッ プを用い た共鳴光マ ニ ピ ュ レーシ ョ ン

　 上 で は 、ナ ノギャッ プ近辺 に配置され た分子 の特異な光学応答を見ましたが、この ような揚所 に分子 を狙っ て

配置するこ とが出来るで しょうか 。通常、この ようなことは かなり難しく、ばらまい た分子 の 幾っ か は たまたまその様
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な 場 所 に い る こ とを期待

して 、上 で 述 べ たような

光 学応 答が起こ っ て い

るの を探 すこ とになるで

しょ う。
しか し、もし分子

の 運 動を何らか の非接

触な方法 で 制御で きれ

ば、局所空 間を、計測

や化学反 応場 として利

用 す る ため に 分子 を配

置する手段 が得られる

か も知れ ませ ん。我々

の グル
ー

プ で は これま

で 分子 や 量子 ドッ トの 電

子励起準位 に 共 鳴する

光 を用 い る共鳴光 マ ニ

ピ ュ レ
ー

シ ョ ン を理論的

に 提 案 して きま し た 匚14］。

これは 、光が運動量を

持 つ た め、物質に 照射

図 16 （a）：金ナ ノ ギャ ッ プ近傍 で の

ダイ マ ー分 子 の 配 置 と入 射偏光方向

の
一

例。 1mesh の 1 辺 は 1／3　nm 。
（b）； 上 図の 斜線方 向 ギ ャ ッ プ中心 へ

向 か う向 き を正 と した 場合の 力。（c ）：

ポ テ ン シ ャ ル エ ネ ル ギー
曲線。横軸

は原点が 上 図 に 示 す分子配置 に 対応

し 、料線 に 沿 っ た 右 下 方向へ の 変位

を示 す。実線 は 許容準 位 励 起、波 線

は 禁 制準 位 励 起 。ダ ン ピ ン グ O．2
meV 、入 射光強度 0．1W／cm2 。
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す ると力 が働い たり（散 乱力）、或い は 、強度勾配 の ある電 場中で 、電場 と相互作用する誘起分極に 、ポテ ン シ ャ

ル エ ネ ル ギ
ー

による勾配力 が 生 じるこ とを利用 して い ます 。 通 常 、 ナ ノ物質は 光散乱が弱 い た め 、この 力が働き

にくい の です が、電子遷 移 に共鳴す る光を照 射す ると、 動 かす の に十分なカ が働くこ とが示 され て い ます。この

ような光に誘起 される力でナノ物 質を動かせ るこ とは実 験的 にも実証されて い ます ［15］。 ところで 、金属ギ ャ ッ プ

近傍で は光電場 が強い 強度勾配 を持 つ た め、通常 の 集光 ビーム 以上 に大 きな勾配 力 が得 られる と考え ら

れ ます 。 こ の よ うな力 を有効 に働かせ る 事 が で きれ ば 、 溶液中の 分子 をギ ャ ッ プ に集 め 、効率的な計測

や新 し い 光化 学反応 場構 築 に 応 用 で き る か も知れ ま せ ん 。 また ナ ノ ギ ャ ッ プ 中で は 大 き な電場 強度勾 配

の ため 、 禁制準位 の 励 起 が可能 で あ る こ とを前節で 議論 したが 、 禁制準位の エ ネル ギーで トラ ッ プ を行

え ば、新 しい タイ プ の 化 学反応 が 引 き起 こ せ るか も知 れませ ん。

　　次 に、以上 の よ うな動機 に基 づ い て 行 っ た計算例 を説 明 し ます 。 前節 で 説 明 し た離散双 極子 近似で

得 られた 自己無撞着 な応 答場 を、共 鳴光 に よ る力 を記述 す る
一

般 的表 式［14］に用 い て 力 の 計算 を行 い ま

し た。分子 の モ デル は前節 と同 じ フ タ ロ シ ア ニ ン の ダイ マ
ー

を想定 しま し た。また全て の 計算は図 16

（a｝に 示す偏 光方 向 に 対 し て 行 っ て い ます 。 図 16 （b》に 分 子 が受 け る輻射力 の 分子 位置依存性 を 示 し ま し

た、計算では 1．OWcm2 の 入射 光強度 を仮定 してい ます 。 図 の 横軸は原点 が図 16 （a）に示す分子配置に対応

し、斜 線 に沿 っ た 右 下方 向 へ の 変位 を示 しま し た。実線 、及 び破線 はそれ ぞれ 、 許容状態 、及 び禁制状

態 の エ ネル ギーの 場合 に対応 し、ギ ャ ッ プ へ 向か う力が 最大 とな るエ ネル ギー
で の 結果 を表 して い ます ，

結果 か ら、約10nm 程度 の 範囲 内 で 有意な力が働き 、ギ ャ ッ プ か ら数 ナ ノ 程度、許容 状態 で は図 16 （a）

の破線の 配置程度 の位置で 最大の 力が得 られ る結果 となっ て い ます。また 、禁制状態は許容状態 と比 べ 、

よ りギ ャ ッ プ に近い 位置で 最大 とな り、ダイ マ ーの 許容状態 と禁制状態の 分極 の 対 称性がカ の 現れ 方に

影響 を与 え る結果 とな りま し た 。図 16 （c）は 図 16 （b）の 力 をポ テ ン シ ャ ル エ ネル ギー曲線に 換算 し た も

の です。入 射光 強度 1．OWcm2 で の 結果 であ る の で 、仮定され た ダ ン ピ ン グでは 強度が 100kWcm2 程度 の

光 を用 い る事に よ り、室温にお い て も分子 ダイ マ
ー

をギ ャ ッ プ の ご く近 傍に集 め る事が可能 で あ る と考

え られ ます。ま た 、禁制 準位 に対応す る エ ネル ギー
にお い て も集 め る事が可 能 で あ る の で 、ギ ャ ッ プ近
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辺 に 集めた分子の非分光学的手段 によ る観測や非線形分光が で きれば、通常は観測困難な禁制遷移の 手

が か りを得 る こ とが可能に なる か も知れ ませ ん。光学禁制状態 は化学反応 にお い て重要な役割を果た し

て い る との 報告もあ る こ とか らf16］、禁制状態 を探る方法が確立 されれば、光化学 の 新 し い 展開に繋が

る こ とも期待 されます 。

　今後、室温 に お け る 分子 の 運動制御 を考え る の で あれば 、揺 らぎや摩擦を考慮 し た さらに 詳細 な考察

も必 要で すが、そ の 様な効果 を考慮 し た 分子動力学計算な ど の 作業 を通 し て 、今後 、実験 と の 連携 も含

め た 研究が期待 され て い ます。

7 ．鏗

　ナ ノ構造に 閉じ込 め られ た物 質系の 波動 と光波動は それぞれ ミ ク ロ とマ ク ロ の 異なる階層で 考察 され

て きた 自由度 です 。 こ れ ら階層の 異な る 自由度 が同 じ階層に現れ て イ ン タープ レ イす る現象は 、それ ぞ

れ が単独 で 考察 され る際 の 標準 的な描像や取 り扱 い の 見直 し を迫 り、 また新 し い 自由度獲得 の 源 に もな

ります 。従 っ て、そ の よ うな現 象が正 しく理解 され、制 御が可能に なれ ば、新 しい 技術 の 可能性 も拓 け

る こ とにな るで し ょ う。本サ ブ ゼ ミで紹介した の は光物 性 分野 の
一

研 究例で すが 、 こ の よ うな視 点が 、

今後分 野 を超 え た研 究上 の イ ン タ
ープ レ イ に寄与 で きれ ば幸 い で す。

　本稿で 紹介 し た研 究は 張紀久夫 　大阪 大学名 誉教授、徳島大学　井 須俊郎 教授 、理 化学研 究所 　瀬川

勇三 郎博士 、東海林篤博士 （現山梨大学）、大阪大学　伊藤正 名誉教授、芦 田 昌明 教授、一宮正 義博士

（現大阪 医科歯科大）、大阪府立 大学　飯田琢 也 講師、水本 義彦博士 及び 、 そ の 他 多 くの 学生 との 共 同

研 究に よ り蓄積 され た も の で あ る こ と を こ こ に 記 し、感謝 の 意を 表 し ま す。

　 なお、本稿 前半部は 、 機械の 研究 第 61 巻 第 8 号 （2009）に 掲載 し た 「ナ ノ とマ ク ロ を繋 ぐ光物性研

究」 をべ 一ス に 取 り纏めた も の で あ る こ とを付記 し ます。
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