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本論文は、液相プロセスを用いてナノスケールで界面制御を行うことで機能性電気化学デバ

イスの作製とその牛予陛向上を目指したものである。ナノスケール薄膜を用いて耐久性のある超
撥水表面を形成し、電子ペーパーや焦点可変レンズ等の表示素子などに有用な低電圧駆動エレ

トロウェッティングを検討している。さらに種々の銀佰剣ヒチタンコアシェル構造を用いてプ

ラズモニックナノ構造が色素増感太陽電池の特性に及ぼす影轡を調べ、光電変換効率の向上を

達成している。論文は全6章で構成され、その研究成果がまとめられている。

第 1章では、ナノサイエンス・ナノテクノロジーに関する研究の歴史と背景を述べ、機能性

電気化学デバイスの開発におけるナノスケールでの界面制御の重要性を指摘すると共に、本論

文の概要をまとめている。第2章では、液相法を用いて熱的・化学的耐久性を有する超撥水表

面と低電圧!駆動エレクトロウェッティング表面を作製し、その特性評価を行っている。温水処

理を伴うゾルーゲル法や交互積層法を駆使して水接触角 167.2士0.8゜の超撥水表而の作製に成功

し、優れた耐禦W生・耐薬品,性・耐UV性を実証している。また、これに電極を導入して 3V の

低電圧で駆動するドデカン/水系エレクトロウェッティング表面を創出している。第3章では、

銀ナノ粒子をコア、酸化チタンをシェルとするA四Ti02コアシェノレ粒子を作製し、これを光電
極に用いた色素増感型太陽電池ΦSSC)を構築している。粒径約20nmに制御されたA晉@Ti02
ナノ粒子(Ti02シェル厚約2nm)を作製し、 DSSCへ応用している。表面プラズモン共鳴によ

る近接場増強の効果に加えて、 Ti02伝導朔井芭造の変化、励起電子の寿命、電子・正孔再結合が

DSSCの光電変換効率に及ぽす影響を詳細に議論し、高効率化の指針を示している。第4章で

は、粒径や形状の異なるA晉@Ti02粒子を作製し、第3章と同様にDSSC を構築してAg@Ti02
粒子のサイズや形状がその特性に及ぼす影響を調べている。粒径やサイズが多分散になると粒

子の濃度が増大した場合に、近赤外領域における光電変換効率が増大することなどを明らかに

している。第5章では、 Ag@Ti02コアシェルナノワイヤーを作製し、 DSSCへ応用している。
第3章と第4章で明らかにしたプラズモニックナノ構造がDSSCの特性に及ぼす影響を検証す

ると共に、 A宮@Ti02コアシェルナノワイヤーでは、光励起電子が効率的に半導体に輸送されて
変換効率が増大する事実を含め新規DSSC構築の指針を示すことかできた。最後に第6章では、

各章で得られた知見をまとめて全体を総括している。

論文内容 の 要

ナノ材"料科学では、物質をナノレベルまで微粒子化し、元の物質の性質とは全く異なる性質

を発現させて、化学・電子・光・触媒・エネルギー等の幅広い分野へ応用しようとしている。

例えば、物質と電極間における電子の授受やそれに伴う化学反応に基づく電気化学デバイスが

精力的に研究されているが、高い機能を有する電気化学デバイスを開発するためには、異種物

質間の界面をナノスケールで制御することが重要になる。このような観点から、申詰者は、高

価な装置を彪、要としない液相プロセスを用いて異種物質界面の制御をナノスケールで行い、

ノコーティング薄膜を用いて耐久性のある超撥水表面を創出し、低電圧駆動によって液体の接

触角を制御するエレクトロウェッティング技術を開発している。さらに種々の銀価剣ヒチタンコ

アシェル(A四Ti02)粒子を用いてプラズモニックナノ構造が色素増感太陽電池ΦSSC)の
特性に及ぼす影響を調べ、その性能向上を達成しており、これらの成果は、機能陛電気化学デ
バイスの重要な設計指針を与えるものであると言える。

申詰者は温水処理を伴うゾルーゲル法によって基板上に擬ベーマイト結晶を析出させること

でナノレベルの閏凸を形成し、とれに交互積層法によってフッ素系高分子 Na丘on⑭を積層する
ことで極めて高い水接触角 1672゜と優れた耐久性を有する超撥水表面の形成に成功している。

さらに、電場印加による接触角の制衡1と特性の劣化機構を明らかにしている。

また申請者は、チタンアルコキシドと硝酸銀を出発物質に用いる液相法によって、界面活性

剤、有機還元剤、キレート化剤を巧みに使って、粒径の揃ったAg@Ti02コアシェルナノ粒子、
粒径や形状が様々なAg@Ti02コアシェルナノ粒子、さらにA四Ti02コアシェルナノワイヤー
を調製することに成功した。これらを光半導体電極として用いたプラズモニックDSSCを構築

し、表面プラズモン共鳴による近接場増強効果に加えて、 Ti02伝導帯構造の変化、励起電子の

寿命・輸送、電子・正孔再結合がプラズモニックDSSCの光電変換効率に及ぼす影粋を詳細に

議論し、高い変換効率を有するDSSCの設計のための重要な指針を得ている。

本研究によって得られた成果は、表示素子や太陽電池などの機能性電気化学デバイスの特性
を向上させる上で有用な知見を与えるものであり、学術的にも、工業的にも価値の高いもので

あると判断される。以上により、本論文は博士(工学)の学位論文に相当するものと判定した。

審査結果 の 要
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