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研究成果の概要（和文）：　高効率エネルギー下方変換デバイスを実現するために、熱揺らぎによる粒径ばらつきを抑
えることを目的として（１）光アシスト寸法制御技術を開発するとともに、共鳴する寸法比を持ったナノ粒子のみが選
択的に結合しエネルギー変換素子として動作するナノ粒子ペアを形成する（２）機能創発型光プロセスの開発を行った
。
（１）では、QDに発生する近接場光を利用したQDの粒径制御技術の開発を行った。その結果、粒径のばらつきを大幅に
改善（28%から21%）することに成功した。
（２）では、ナノ粒子ペアを自己組織的に作成する手法を開発し、紫外光-可視光変換効率の大幅な上昇を確認するこ
とに成功した。

研究成果の概要（英文）：To realize high efficient energy down conversion device, first, I developed new si
ze controlling method using dressed photon assisted process. And drastic decrease in the size distribution
 of ZnO quantum dot (QD) was realized. Second, I developed self assembly of nano particles pair formation 
(droplet) using dressed photon assisted process. By using ZnO QD and dye nanoparticles and selecting incid
ent light wavelength, I realized to synthesize the droplet of ZnO and dye nanoparticles pair, and confirme
d high efficient energy down conversion from ultra violet light to visible light.
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１．研究開始当初の背景 
エネルギーの下方変換方法として、ある発

光体の発光スペクトルと別の発光体の吸収
スペクトルが重なる関係を持つ物質間での
エネルギー変換に関する研究は広く行われ
ている。しかし、発光および吸収に伴うエネ
ルギー損失が大きいことに加えて、発光を別
の物質で吸収後、再発光する過程において、
キャリアと格子振動との結合による損失が
大きいために、エネルギー変換効率は小さく
なる。一方、近年 QD を用いたキャリア増幅
の研究が世界的に盛んである。これは、特定
の QD に、バンドギャップの２倍以上のエネ
ルギーを持つ光子を一つ吸収させた後、バン
ドギャップに相当する複数の光子を生成す
る現象のことである。しかし、バンドギャッ
プの２倍以下のエネルギーについては，利用
不可能となっているのが現状である。 
 上記問題を解決するために、提案者は寸法
の異なる QDの共鳴励起準位間での近接場光
エネルギー移動を利用したエネルギー下方
変換デバイスを提案している。しかしながら、
QD の粒径制御については、熱揺らぎによっ
て制限される寸法ばらつきがあるため、エネ
ルギー移動効率の低減が問題となっている。 
 
２．研究の目的 
 熱揺らぎによる粒径ばらつきを抑えるこ
とを目的として（１）光アシスト寸法制御技
術を開発するとともに、共鳴する寸法比を持
ったナノ粒子のみが選択的に結合しエネル
ギー変換素子として動作するナノ粒子ペア
を形成する（２）機能創発型光プロセスの開
発を行うことを目的とする。 
 
３．研究の方法 
（１）光アシスト寸法制御技術 

ナノ粒子の成長中に光を照射すると，粒子
が特定の寸法となった時に共鳴的に光を強
く吸収する．この強い光吸収によって，堆積
される原子が脱離されるため粒径の成長が
止まる．また照射する光子エネルギーに依存
して共鳴寸法が異なるため，照射する光子エ
ネルギーによって粒径制御が可能となる．加
えて、ナノ微粒子に発生するドレスト光子フ
ォノン（DPP）を利用した粒径ばらつき制御
を行う。これは、ナノ微粒子に選択的に発生
する DPP を利用すると、成長速度の促進が期
待されるため（図１(e)）、全体として粒径の
ばらつきを低減することが可能となる。 
（２）機能創発型光プロセス 

ナノ寸法微粒子に光が照射されると、表面
に物質励起の衣をまとったドレスト光子
（DP）が発生する。この DP は入射された光
子エネルギーに加えて物質励起のエネルギ
ーを合わせ持つため、入射される光子エネル
ギーよりも高いエネルギーを持つことがわ
かっている。この性質を利用し、ナノ微粒子
が近接した場合にのみ、効果する光効果性樹
脂、及び照射光エネルギーを選択することで、

 
図１ (a) 通常のゾル・ゲル法における ZnO 
QD 成長の模式図。 (b) DPP 援用ゾル・ゲ

ル法における ZnO QD 成長の模式図。 (c) 
ゾル・ゲル法おける脱水反応のポテンシャ

ルエネルギー曲線。(d) 通常のゾル・ゲル

法で作成した ZnO QD の粒径分布の推移。

点線：成長過程初期の ZnO QD の粒径分布

であり、半値幅は W
1
。実線：成長が飽和

した後の ZnO QD の粒径分布であり、半値

幅は W
2
。(e) DPP 援用ゾル・ゲル法で作成

した ZnO QD の粒径分布の推移。点線：成

長過程初期の ZnO QD の粒径分布であり、

半値幅は W
3
。実線：成長が飽和した後の

ZnO QD の粒径分布であり、半値幅は W
4
。

 

図 2 (a) 援用光照射なしで堆積されたで

ZnO QD の TEM 写真。 (b) 援用光照射あ

りで堆積されたZnO QD のTEM写真。 (a)
および (b)の拡大像からそれぞれの格子間

隔は 0.252nm、0.250nm と見積もられ、c
軸方向の ZnO QD の格子間隔とほぼ一致

することから、作製された ZnO QD は結晶

性の良い単結晶であることがわかる。(c) 
援用光照射なしで作成された ZnO QD の
粒径分布。(d) 援用光照射ありで作成され

た ZnO QD の粒径分布。 



エネルギー変換が高効率に発生するナノ微
粒子のペアが生成される（図 3）。 
 具体的には十分退色した DCM 微結晶と
ZnO-QD の混合液（シリコン樹脂 A のみ＋
DCM 微結晶＋ZnO-QD に 2.71 eV（100mW）
レーザー光を 60 分照射後，シリコン樹脂 B
を追加）に対し，試料 1 光照射せず，加熱硬
化、試料 2 30 分光照射後，加熱硬化、試料 3 
120 分光照射後，加熱硬化した比較実験を行
った。 
 

４．研究成果 
（１）光アシスト寸法制御技術 
 ZnO QD の合成法として，ゾル・ゲル法が利
用されているが、この時、得られる QD の粒
径は、温度ゆらぎによって決まる粒径のばら
つきが発生する。そこで、（１）では、QD に
発生する近接場光を利用した QD の粒径制御
技術の開発を行った。その結果、粒径のばら
つきを大幅に改善（28%から 21%）することに
成功した（図２）。このことは、従来の熱揺
らぎによって決まる粒径ばらつきの理論限
界を超えた制御法を確立した画期的成果で
ある。 
（２）機能創発型光プロセス 

 それぞれの試料について 3.81 eV レーザー

光励起 PL 測定結果を図 3(a)に示す。この結

果から、近接構造体形成によって禁制遷移か

らの発光（2.12eV のピークに相当）が増加す

ることを確認した。さらには、光照射による

紫外光-可視光変換効率の上昇，さらに禁制

準位からの発光増加を実証し，提案手法の有

用性を示した（図 3(b)）。 
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結果。(b) ３つのピーク高さの比較。 

図 3 ナノ粒子ペアの機能創発型光プロセ
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の樹脂と混合（EB＞Epoly ＞Eassist＞EA）し、

光を与えると近接構造体が自己組織的に
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い場合には樹脂に変化ない。(c) ナノ微粒
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