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【はじめに】 

光励起によって半導体量子ドット内部に生成したキャリア（電子または正孔）の非平衡ダイ

ナミクスはその興味深い物理的・化学的特性から大きな注目をあびている。その一方で、量

子ドット内部に生成したキャリアをどのように効率的に量子ドット外部に取り出すかは、ほ

とんど手つかずの未解決問題であり、そこにまた多くの新たな非平衡現象が存在する可能性

がある。 

我々は、量子ドット単体だけでなく、ハードマターである量子ドットにソフトマターである

蛍光色素を修飾したソフト―ハードマター複合ナノ構造体において、光励起後の量子ドット

から蛍光分子への電子移動を実時間で第一原理的に数値実験できる新しい手法を開発した。

この手法によって、量子ドット内部の Auger 相互作用（電子－正孔の強い相互作用）を考慮

した蛍光分子へ電子移動を実時間で追うことが可能となった。 

 

【結果と考察】 

我々は、開発した手法を用いて、右図のような

ハードマターであるCdSe量子ドットにソフトマ

ターであるメチレンブルー分子が付着した「ソフ

ト―ハードマター複合体」において量子ドットか

らメチレンブルーへの電子移動を調べた。 

計算の結果、マーカス理論における電子移動速

度の反転（減少）領域が存在しない新しいタイプ

の超効率的電子移動が発生することを発見した。

また、量子ドット中に電子とともに生成した正孔

が電子移動に伴った余剰エネルギーを受け取り励起することを数値実験的に実証した。我々

は、このような電子移動に伴う電子と正孔のエネルギー授受は、量子ドット内に閉じ込めら

れた電子と正孔の強いAuger相互作用によって発生すると結論付けた。 

この電子移動速度に減少領域のない電子移動は、従来のマーカス理論に従わない新しいタ

イプの電子移動という意味で物理的に重要であるとともに、ナノ素子界面・表面における効

率的な電子移動を目指す実用面からも価値ある結果である。 
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