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【本研究成果のポイント】 

・次世代光源と期待されるナノシリコンは、重金属フリー 

・世界トップレベルの効率：発光効率（量子収率）は最大 80％ 

・高効率化に必要な化学的デザインと物理的デザインの数値化に初めて成功 

 

論文掲載  

【概要】 

 シリコンは

https://pubs.acs.org/doi/10.1021/acsami.1c18779


的特長を示す。1) 粒子のサイズによりフルカラー発光（※1）、2) 高効率発光（カドミウム

系量子ドットで 98％の発光量子収率（※2））、3)極採色（狭い発光幅（20-40 nm）で有

機 EL の 3-4 倍の色域）、4)溶液プロセス（※3）による低温・大気圧でのデバイス製造（真

空、高温、クリーンルームが不要）。最近、量子ドットの大画面 TV やタブレットが、市場に

出回り始めた。これらデバイスは、量子ドットを高分子フィルムに分散し発光フィルムとし

て利用している。世界中で、次は量子ドット LED の商品化と、しのぎを削っている。 

 量子ドットは有機 EL に後続する夢の光材料とよばれ、韓国・中国・米国等をはじめ多く

の国で産官学の参入が急増している。一方、その本格的普及には、解決すべき二つの重要課

題がある。❶毒性：これまでに商品化され、また研究でも主力の量子ドットは、インジウム

系（レアメタル）、カドミウム系(CdSe、 CdS など)、鉛系（有機無機ペロブスカイト）な

どの重金属を用いている。➋発光の高効率化：Cd 系や鉛系の量子ドットは最大 98％の発光

量子収率を示す（皮肉にも、環境適合性と高効率性の相反関係ともいえる）。しかし、最近発

光量子収率 60％を超える Si量子ドット(SiQD)が、欧米の研究グループより報告され始めた。

この数値は、単結晶シリコンの発光量子収率 0.01％と比較すると、信じがたい程の高い値

である。しかし、その高効率発光のメカニズムが、よくわかっていなかった。 

 我々はこれまで 17 年の研究において、三原色発光するシリコン量子ドット（SiQD）

（2009 年）、白色発光する SiQD（2012 年）、青色 SiQD LED（2015 年）、1/380 の

コストでの SiQD の製造法（2020 年）などを報告してきた。本研究では、最大で 80％を

超える発光量子収率を持つ赤色 SiQD を合成し、高効率化に必要な SiQD の表面デザインを

決定し、その数値化に成功した。更に、それを用いた赤色発光する SiQD LED を開発した。

これらの成果の先には、安全・安心・安価な光材料による豊かな社会形成が期待される。 

 

【研究成果の内容】 
 出発物質（図 1）を焼成、酸処理し、表面が水素で覆われた SiQD を合成した（直径 3nm）。

これをコアとして、表面をリガンド（※4）で化学修飾し、最終生成物となるデシル基修飾

（※5）の SiQD を合成した。その結果、赤色発光（発光波長 680 nm）する溶液分散の SiQD

が得られた（図１）。 

 本研究のポイントは、上記の表面の化学修飾を二つの異なる反応で行い、それぞれで得ら

れた SiQD の構造と物性を数値化し、更にそれを高効率発光のメカニズムと紐づけたことに

ある。具体的には、SiQD の表面化学修飾を熱反応（150℃）と常温反応（ラジカル開始剤

（※6）を使用）と 2 種類で行った。その結果、両者の発光スペクトルは区別がつきにくい

が（図２）、発光の量子収率（PLQY）が著しく異なった。具体的には、熱反応では PLQY

＝19％、常温反応では PLQY＝54％を与えた。更に、後者の SiQD は最大で PLQY＝80％

となった。この値は、SiQD としては世界トップレベルの値である。 

 二つの化学修飾法で合成された SiQD を合計 11 種類の手法を行い、化学構造、物理構造、

リガンドの表面被覆率（※7）を徹底的に解明した（表 1）。高効率発光の代表的な要因とし

て以下の四つが挙げられる。 

１）炭化水素基、酸素の表面被覆率が、それぞれ 3％程、20％程であること。 

２）塩素基が重要であること（表面被覆率 4％程）。 

３）SiQD の結晶性が 90％程であること。 

４）表面は引っ張り応力により歪み、その値が 1 nN nm−2程であること。 

その他、表面被覆率を精密に算出する手法、また SiQD 表面にリガンドが 1 個化学結合する

際の構造変化の算出法（Si-Si 結合が 0.3％伸長）等、新たに開発された。 

  

 次に、構造が明確化された SiQD を用い、赤色発光する LED を溶液プロセスで作製した

（図 3）。特に常温反応の SiQD を搭載した LED は、高温反応のそれより 20 倍の発光強度

を与えた。これは、１）絶縁性リガンドの被覆率を 1/3 にすると電流密度が 10 倍増、２）

塩素基により非発光過程が 1/2 に抑制、と結論づけられた。 

 以上、同一コアからなる SiQD を 2 種類の異なる手法で表面修飾し、その化学構造と物理

構造を精密に数値化した。SiQD の表面構造を明確に特定、それを LED に搭載、高効率発光

に必要な SiQD をデザイン、これら全てが、これまでの報告になかった。また本研究で開発

した手法は、他のリガンドを持つ SiQD にも拡張できる汎用的な手法である。従って、今後

の高効率 SiQD とその LED 製造における有力モデルになることが期待される。そして、重



金属フリーで、環境にも優しいシリコンを発光体に用いた、量子ドットディスプレイ、照明、

生医学イメージング等での次世代光源として、大きな影響が期待される。 

 

【今後の展開】 
 更に高強度・高効率の SiQD と LED、ならびに他の発光色へ展開する。そして、それに必

要なデザインを更に研究する。また、実用化にも展開したいと考えている。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 
表 1. 二種類の化学修飾法で合成したシリコン量子ドットの表面被覆率  

SiQD 
Si−H 基 

(%) 
Si−Hx 基 

(%) 
Si−O−Si 基 

(%) 
Si−C 基 

(%) 
Si−Cl 基  

(%) 
ダングリング
ボンド(%) 

高温化学
修飾反応  

65±5 
16±1 ≡Si-H1 

28±6 6.8±1 0.0 8.2×10−3 24±2 =Si-H2 
25±1 −Si-H3 

常温化学
修飾反応  

73±2 

12±1 ≡Si-H1 

20±1 
3.3 

±0.5 
3.5±0.2 1.6×10−3 32±1 =Si-H2 

29±1 −Si-H3 

 

図 1．(a)出発材料となる

水素シルセスキオキサ

ン、 (b)上記 a の粉体、 

(c)上記 b を焼成した生

成物、 (d)赤色発光する

シリコン量子ドット。溶

液中に分散している。(e)

上記 d の電子顕微鏡像。 

図 2．シリコン量子ド

ットの発光スペクト

ル。(a) (c)高温での表

面修飾反応、(b) (d)常

温での表面修飾反応。

(c)(d)中の Abs、 PL、 

PLE はそれぞれ吸収、

発光、発光励起スペク

トルを指す。 



 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

【用語解説】 
（※1）一般的に物質


