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研究成果の概要（和文）： 

本研究では、レーザ照射によるナノ粒子の蛍光特性向上とその工学的応用ついて研究を行い

以下の成果を得た。 

(1) レーザ照射による酸化亜鉛ナノ粒子の蛍光強度増加機構は、レーザ照射で酸化亜鉛合成の

光化学反応が促進されて高結晶性酸化亜鉛層がナノ粒子表面に形成され、この層による表面

欠陥保護の効果で蛍光強度が増加したことを示した。 

(2) 各種ナノ粒子で表面保護効果により光学特性が向上することを示した。 

(3) 工学的応用において重要である高性能ナノ粒子の短時間作製に成功した。 
 
研究成果の概要（英文）： 

In this project, we have studied the improvement of optical properties of nanoparticles 
by the irradiation of laser and their applications. We have obtained the following 
results. 
(1) The mechanism of increase in fluorescence intensity of ZnO nanoparticles by the 

irradiation of laser was that the passivation of surface defects on ZnO nanoparticles 
by highly crystalline ZnO layer which was synthesized photochemically with the 
irradiation of laser increased fluorescence intensity. 

(2) The optical properties of various nanoparticles were improved by the surface 
passivation. 

(3) The rapid preparation of highly functionalized nanoparticles which was important for 
engineering applications was successfully done. 
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することから注目されており、その新しい利
用法が各分野で検討されている。バイオテク
ノロジー分野では、粒子サイズが小さいこと
を利用して、特定の細胞やたんぱく質等に接
合して染色するバイオイメージングに用い
ることによって、がん等の難病治療のための
早期診断、生物医学分野等の研究開発の加速
等に役立てることが出来る。蛍光ナノ粒子の
光学特性を利用する場合、蛍光強度が高いこ
とは重要である。蛍光強度が高くなれば、染
色部が微小であっても検出できるため、臨床
ではがん等の早期発見が可能となり、また、
研究開発では微量解析等が可能となる。 
 
２．研究の目的 

研究課題名は「液中レーザアニールによる
ナノ粒子の蛍光強度増加の機構解明と工学
的応用」であり、本研究の目的は、液中レー
ザ照射によって蛍光強度が増加する機構解
明を行うことと、レーザ照射や蛍光強度増加
の工学的応用のための検討にある。1 つ目の
目的は、当研究グループがこれまでに確認し
ているレーザ照射により酸化亜鉛 ZnO蛍光ナ
ノ粒子の蛍光強度が約 10 倍に大幅増加する
現象のメカニズムを解明することである。2
つ目の目的は、これによって得られた成果を
更に発展させて工学的応用に繋げるための
検討である。 
 
３．研究の方法 

本研究で用いた方法は下記の 3つに大別で
きる。 
(1) レーザ照射によるナノ粒子の蛍光強度
増加の機構解明、(2) 表面欠陥保護による蛍
光強度増加、(3) 液中レーザ照射の工学的応
用に向けた各種ナノ粒子の作製 

(1)では、レーザ照射による蛍光強度増加
の機構解明するために、レーザ照射パラメー
タ等の様々な実験条件を変化させて蛍光強
度変化を検討した。 

(2)では、上記項目(1)で表面欠陥保護によ
る蛍光強度増加の可能性が示唆されたため、
様々なナノ粒子の表面保護による光学特性
改善を検討した。表面保護の材料としては、
有機物としてポリエチレングリコール PEG、
無機物としてシリカ SiO2を用いた。 
(3)では、レーザ照射によるナノ粒子の蛍

光強度増加における工学的応用において、処
理時間の短縮は重要であるため、ナノ粒子形
成とレーザ照射による光学特性向上を同時
に行うことを検討した。具体的には、液体中
に配置したターゲット材料に集光パルスレ
ーザ光を照射することにより高機能ナノ粒
子を作製してその評価を行った。 
 
４．研究成果 
(1) レーザ照射によるナノ粒子の蛍光強度

増加の機構解明 
図 1に示すように、酸化亜鉛ナノ粒子合成

原料(酢酸亜鉛と水酸化ナトリウム)を含ん
だ酸化亜鉛ナノ粒子分散溶液にレーザ照射
すると酸化亜鉛のバンドギャップに起因す
る蛍光強度の増加が観察される。この効果は、
図 2に示すように、レーザ照射時間に比例し
ている。これに対して、酸化亜鉛合成原料で
ある酢酸亜鉛、水酸化ナトリウムのみを含む
系ではこのような蛍光強度の増加が観察さ
れなかった。これより、レーザ照射により酸
化亜鉛合成の光化学反応が促進され、結晶性
が高い酸化亜鉛層がナノ粒子表面に形成さ
れ、この層による表面欠陥保護の効果で蛍光
強度が増加したものと考えられる。 

 
(2) 表面欠陥保護による蛍光強度増加 
上記項目(1)でのナノ粒子の表面欠陥保護

の効果を示すために、様々な材料での表面欠
陥保護と光学特性の関係を示した。 
 

①ポリエチレングリコールによる酸化亜鉛
ナノ粒子の蛍光強度増加 
酸化亜鉛ナノ粒子の表面をポリエチレン

グリコールでコーティングすることにより、
表面欠陥保護効果で蛍光強度が増加するこ
とを確認した。コーティングはポリエチレン

図 1 レーザ照射による蛍光強度増加 

図 2 蛍光強度の照射時間依存性 



 

 

グリコールの添加により行い、図 3に示すよ
うにポリエチレングリコール濃度が高くな
る程、蛍光強度が大きく増加した。図中の凡
例の数字は亜鉛に対するポリエチレングリ
コールのモル比を示す。 

 

②ポリエチレングリコールおよびシリカに
よる長残光蛍光体ナノ粒子 Sr2MgSi2O7:Eu,Dy
の光学特性改善 
長残光蛍光体ナノ粒子の表面をポリエチ

レングリコールやシリカ SiO2 でコーティン
グすることにより、表面欠陥保護で蛍光強度
および残光特性が向上することを確認した。
図 4に蛍光の効率を示す量子収率のポリエチ
レングリコール添加濃度依存性を示す。これ
より、ポリエチレングリコールによる表面欠
陥保護で蛍光強度が増加していることが分
かる。図 5に長残光特性のポリエチレングリ
コール添加濃度依存性を示す。グラフの縦軸
は式 1 の長残光特性を示すパラメータ γ の
値であり、この値が小さい程、残光特性が良
いことを示す。 

( )nt t
I

I
γ+

=
1

0
)(    式 1 

ここで、I(t)は残光強度、I0 は残光の初期値、
t は励起光遮断からの時間、n は次数で通常
0.5 から 2 の間の値をとる。これらより、ポ
リエチレングリコールによる表面欠陥保護
で残光特性が向上していることが分かる。図
6 に蛍光ピーク強度のシリカコーティング形
成反応の反応時間依存性を示す。これより、
シリカによる表面欠陥保護で蛍光強度が増
加していることが分かる。 

 
(3) 液中レーザ照射の工学的応用に向けた
各種ナノ粒子の作製 
レーザ照射によるナノ粒子の蛍光強度増

加における工学的応用において、処理時間の
短縮は重要であるため、ナノ粒子形成とレー
ザアニールを同時に行うことができる液中
レーザ照射によるナノ粒子作製を行った。 
 
①液中レーザ照射による長残光蛍光体
Sr2MgSi2O7:Eu,Dy の作製 

レーザ照射により長残光ナノ粒子を作製
した。本方法で作製したナノ粒子は結晶性も

図4 ポリエチレングリコールを用いた表

面欠陥保護による長残光ナノ粒子の蛍光

強度増加 

図5 ポリエチレングリコールを用いた表

面欠陥保護による長残光ナノ粒子の長残

光特性向上 

図6 シリカを用いた表面欠陥保護による

長残光ナノ粒子の蛍光強度増加 

図3 PEGを用いた表面欠陥保護によるZnO

ナノ粒子の蛍光強度増加 



 

 

高いことを明らかにした。また、生成粒子の
粒径は図 7に示すように照射するレーザのエ
ネルギー密度を変化させることにより制御
できることが分かった。 

 
②液中レーザ照射によるアップコンバージ
ョン蛍光体 Y2O3:Er,Yb の作製 

レーザ照射によりアップコンバージョン
ナノ粒子を作製した。本方法で作製したナノ
粒子は不純物を含まず結晶性も高くいこと
を明らかにした。図 8に 980nm の近赤外光で
励起したアップコンバージョンスペクトル
を示す。 

 
③液中レーザ照射による化合物半導体 InPの
作製 

レーザ照射により化合物半導体ナノ粒子
を作製した。図 9には作製したナノ粒子粒径
の溶媒および照射レーザエネルギー密度依
存性を示す。動的光散乱法を用いて溶媒中で
の流体力学的直径を測定した。エネルギー密
度を変化させても粒径はほぼ同じであった
が、溶媒により凝集状態が変化して粒径が変
わった。ζ電位を測定すると、純水の場合は
約 0mV であったのに対して、エタノールの場

合は-70mV と大きく負に帯電していることが
分かり、エタノール中では静電的反発によっ
て比較的良好な分散状態が保たれているこ
とを明らかにした。InP は各種デバイス等へ
の応用が期待されている材料であるが、これ
までに InPナノ粒子の短時間作製の例は少な
く、本方法は各種工学的応用に寄与できるも
のと思われる。 
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