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本論文は「Study on Y2O3:Er,Yb Nanoparticles Prepared by Laser Ablation in Liquid」(液中レーザーアブレーション法により作
製した Y2O3:Er,Yb ナノ粒子に関する研究) と題して英語で書かれ、全６章から構成されている。 

第１章 “General introduction”では、本研究の背景と意義を述べ目的を明らかにしている。すなわち、結晶性が高いアップコ
ンバージョン蛍光体 Y2O3:Er,Yb のナノ粒子分散溶液はバイオメディカル分野やエネルギー分野での幅広い応用の観点から重
要であるが、これまでに殆ど得られていないことや、本研究で用いた液中レーザーアブレーション法でのナノ粒子生成機構
が十分に検討されていないことを挙げ、本研究の目的と意義を具体的に述べている。 

第２章 “Experimental and characterization”では、本研究で行った材料の合成法、および、評価の原理と方法等について説明
している。すなわち、ターゲットであるアップコンバージョン蛍光体 Y2O3:Er,Yb をゾルゲル法で作製し、液体中に配置した
そのターゲットに集光パルスレーザー光を照射することによってナノ粒子分散溶液を得る手法に関して述べている。また、
作製したナノ粒子の評価法として、結晶性評価・相同定 (X 線回折装置, XRD)、粒径・形状評価(走査型電子顕微鏡, SEM)、
微細結晶性評価 (透過型電子顕微鏡, TEM)、組成分析(エネルギー分散型 X 線分光法, EDX、誘導結合プラズマ質量分析, 

ICP-MS)、光学特性評価 (蛍光光度分光計, PL) 等について述べている。 

第３章 “Morphology of Y2O3:Er,Yb nanoparticles”では、作製したナノ粒子の粒径・形状のレーザーフルーエンスや照射時間
等に対する依存性を詳細に調査することにより、一般に液中レーザーアブレーション法では制御が困難とされてきたナノ粒
子の粒径・形状に関する本手法での制御特性について述べている。特に、ターゲットの１次粒子に依存した粗大ナノ粒子、
及び、レーザー照射によるプルーム中で生成したと考えられる微細ナノ粒子について詳細に述べている。微細ナノ粒子に関
しては、粒子状のものとひも状のものが観察され、低フルーエンスでは粒子状のものが、高フルーエンスではひも状のもの
が多く観察されることを明らかにしている。照射時間依存性については、長くなるほどひも状のものが観察されることを明
らかにし、ひも状のものは凝集過程を経て生成したとの解釈を与えている。また、これらよりこれまで明確でなかったアッ
プコンバージョン蛍光体を含むセラミックスナノ粒子の液中レーザーアブレーションによる生成機構を提言している。 

第４章 “Crystallinity of Y2O3:Er,Yb nanoparticles”では、第３章で作製したアップコンバージョンナノ粒子について、蛍光ナ
ノ粒子にとって重要である結晶性とドーパント分散性について述べている。すなわち、粗大ナノ粒子は高結晶性ナノ粒子で
あり、EDX 分析によりドーパントが均一に分散して濃度消光等を生じないことを明らかにしている。また、微細ナノ粒子は
TEM 観察において格子縞が観察されていることから高結晶性であり、EDX 分析よりドーパントが均一に分散していることを
明らかにしている。 

第５章 “Optical properties of Y2O3:Er,Yb nanoparticles”では、第３章で作製したアップコンバージョンナノ粒子について、ナ
ノ粒子の応用の観点から重要である光学特性について述べている。すなわち、アップコンバージョンナノ粒子分散溶液にレ
ーザーダイオードの近赤外光 (発振波長: 980 nm, 連続発振) を照射したところ、Er3+の赤色発光 (4F9/2 → 4I15/2: 660 nm) と緑
色発光 (2H11/2/

4S3/2 → 4I15/2: 540/565 nm) が観察され、同時に、バルク結晶と同様の光子なだれ効果の現象を示す明らかにして
いる。また、作製したナノ粒子の緑色発光に対する赤色発光の割合がバルク結晶のそれに比べて高くなることを明らかにし
ている。光学顕微鏡とピンホールを用いた単一ナノ粒子レベルでの分光測定においても、緑色発光に対する赤色発光の割合
が高くなることを明らかにしている。これにより、バイオイメージング等の生体利用において、「生体の窓」による赤色光の
透過性の高さから、アップコンバージョン蛍光体のナノ粒子化により生体利用の可能性が高まることを明らかにしている。 

第６章 “General conclusions and perspectives”では、本研究で得られた一連の成果を総括し結論を示すとともに、液中レーザ
ーアブレーション法により作製したアップコンバージョンナノ粒子の今後の展望について述べている。 

以上を要するに、本論文では、結晶性の高いアップコンバージョンナノ粒子 Y2O3:Er,Yb 分散溶液の作製に成功し、さらにセ

ラミックスナノ粒子の生成機構を解明すると同時に、生体利用等のバイオメディカル分野での応用に重要である光学特性の

新たな知見を得ているため、工業上及び工学上多大に貢献するものである。よって本論文は博士(工学)の学位論文として十分

に価値があるものと認められる。 
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要旨（英文 300語程度） 
Thesis Summary （approx.300 English Words ） 

Title of this article is ”Study on Y2O3:Er,Yb Nanoparticles Prepared by Laser Ablation in Liquid”. This dissertation 

consists of 6 chapters in total. 

In first chapter of “General introduction”, backgrounds and significance of this study are described. The objective of 

this study is disclosed. Highly crystalline upconversion nano-phosphors are significant in terms of various fields, 

such as energy and biomedical. In this article, laser ablation in liquid was focused on. Objective and significance of 

this study are concretely described. 

In second chapter of “Experimental and characterization”, preparation method of nanoparticles by laser ablation in 

liquid, and the characterization method are described. Condition of laser, such as wavelength, pulse length, energy of 

laser, and so on was described in detail. Various methods of characterization for measuring nanoparticles were 

described. 

In third chapter of “Morphology of Y2O3:Er,Yb nanoparticles”, control of morphology and particle size is described 

by investigating morphology and particle size of the prepared nanoparticles in laser fluence and irradiation time. 

When laser ablation in liquid was carried out, coarse and fine nanoparticles were prepared. By considering 

preparation mechanism of these nanoparticles, the preparation mechanism of ceramics nanoparticles, including 

fluorescent materials have been suggested. 

In fourth chapter of “Crystallinity of Y2O3:Er,Yb nanoparticles”, crystallinity and distribution of dopant in the 

upconversion nanoparticles prepared in third chapter are described in detail. Crystallinity of the prepared 

nanoparticles was investigated by XRD and TEM. Distribution of dopant was investigated by EDX. 

In fifth chapter of “Optical properties of Y2O3:Er,Yb nanoparticles”, optical properties in the upconversion 

nanoparticles prepared in third chapter are described in detail. Red (
4
F7/2 → 

4
I15/2: 660 nm) and green (

2
H11/2, 

4
S3/2 → 

4
I15/2: 540/565 nm) fluorescence were observed under irradiating a 980 nm laser diode as an exciting light. 

In sixth chapter of “General conclusions and perspectives”, conclusions obtained in this study are summarized, and 

perspectives in upconversion nanoparticles prepared by laser ablation in liquid are described. 

This article is considerably contributed for industry and engineering. Therefore, this article has great worth as the 

doctoral dissertation (engineering). 

備考 : 論文要旨は、和文 2000字と英文 300語を 1部ずつ提出するか、もしくは英文 800語を 2部提出してください。 

Note : Thesis Summary should be submitted in either a copy of 2000 Japanese Characters and 300 Words (Engｌish) or 2 copies of 

800 Words (English). 

 


