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学 位 論 文 題 名 

 

Synthesis and Characterization of Water-Soluble Silicon Quantum Dots for Photothermal 

Therapy and Fluorescence Imaging of Cancer Cells 

（がん細胞の蛍光イメージングと光温熱治療を指向した水溶性シリコン量子ドットの合成と分析） 

 

 
 

 がんの薬物治療において薬物の体内動態が患者に依存すること、そしてその依存性が治療効果に影響を及ぼす

ことが顕在化し個別医療へ向けた技術開発を加速させている。当該顕在化の一因として診断薬と治療薬の体内動

態が患者によって異なることが挙げられる。このような現状を俯瞰し、診断と治療のモダリティーを融合させた

セラノスティクスの重要性が認知されている。水溶性半導体量子ドットは、量子閉じ込め効果に基づき形成され

る光励起子により光励起波長及び発光波長をドットサイズによって連続的に広帯域で制御できる特長を有する。

それゆえ、2000年以降画像診断時に用いるバイオ蛍光マーカーとしての応用が期待されている。しかしながら、

水溶性量子ドットの構成元素には人体に対して毒性のあるものが多い。例えば、可視波長域ではカドミウム、近

赤外波長域では鉛や水銀などが使用されている。シリコンは資源性に優れた環境半導体としてさまざまな産業で

利用されている。さらにシリコンは生体に対して毒性が格別低いので医療応用への期待も高い。それゆえにシリ

コン量子ドットに関する研究は大半が発光特性に着目したものに限られている。 

本論文では、シリコン結晶を光励起場においたときに発生する光励起キャリアの無輻射失活に着目し、シリコ

ン量子ドットのフォトサーマル効果と当該効果ががん細胞へ及ぼす影響を明らかにすることを目的とした。 

 第一章では、量子ドットの医療応用に関する研究例について述べ、セラノスティクスに関する研究成果はハイ

ライトされている。特に本研究で開発対象としたシリコン量子ドットに関しては、物理的、化学的性質について

詳述している。そして、蛍光ガイドフォトサーマルセラピーに関する成果の中で量子ドットを薬剤に使用した研

究成果にフォーカスし、最近の当該分野の成果について言及している。 

 第二章では、水溶性シリコン量子ドッドの合成方法について述べている。水溶性の付与は水素終端シリコン量

子ドット表面で 10-ウンデセン酸のヒドロシリル化反応を行うことで達成した。反応条件を最適化することで、

蛍光量子収率とウンデカン酸単分子密度の最大化を実現した。当該単分子密度の増大は水溶性の向上を導いた。 

 第三章では、シリコン量子ドットのフォトサーマル効果をラマン分光法により調べた。バルクの励起子ボーア

半径（～5nm）より小さく、かつ平均粒子径の異なる 3 種類のサンプルを準備したところ、粒子径が大きくなる

につれて発熱温度は高くなり、最高で 275℃と計算された。このメカニズムを明らかにするために低温フォトル

ミネッセンス計測を行った。その結果、大きなドットでは無輻射失活のチャンネルが数多く形成されていること

が分かった。大きなドット中ではフォノンと電子の相互作用が大きいことも分かった。 



 
 

 第四章では、ウンデカン酸で修飾した水溶性シリコン量子ドットに発現するフォトサーマル効果のバイオ応用

研究を行った。まず、水溶液系でフォトサーマル変換効率のドットサイズ依存性を調べたところ、ドットサイズ

が大きくなるにつれて光熱変換効率が増大し、最大で37.1%であることを明らかにした。また当該ドットをHeLa

細胞を使って、in-vitro 条件下でフォトサーマル効果を実践したところ、50µg/mL の低濃度でも HeLa 細胞死を

招いた。このことからシリコン量子ドットがフォトサーマル薬剤としての機能を有することが明らかとなった。 

 第五章では、ウンデカン酸終端シリコン量子ドットの蛍光イメージング剤としての機能が実験的に明らかにさ

れた。HeLa細胞を使っての蛍光イメージングが行われ、400µg/mLの濃度では1日、50µg/mLの濃度では14日間、

HeLa細胞毒性がないことがCCK-8 を用いた細胞増殖アッセイより明らかとなった。 

 第六章では、結論がようやくされるとともに、本研究が提案するシリコン量子ドットのがんセラノスティクス

薬剤としての有効性と将来性が総括され、将来展望が示されている。 

 これを要するに、著者は、シリコン量子ドットについてサイズによって変調可能なフォトサーマル効果の新知

見を得たものであり、悪性腫瘍等のセラノスティクス実現への貢献するところ大なるものがある。 

 よって著者は，北海道大学博士（理学）の学位を授与される資格あるものと認める。 

 

 


