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研究成果の概要（和文）：本研究では、原子層積層構造を母材とした局所電場制御技術を利用することで、近赤
外光放射する電流注入型発光素子を開発した。まず発光層となる二テルル化モリブデン(MoTe2)の大面積形成を
目指し、数層MoTe2を化学的気相成長法、単層MoTe2を金剥離法で形成する技術を確立した。また、MoTe2を用い
た局所電場制御技術によりエレクトロルミネッセンス素子が作製できることを示した。本手法が、原子層材料を
用いたバレーフォトニクスデバイス創製に効果的であることが分かった。

研究成果の概要（英文）：In this study, current-injected light emitting devices with near-infrared 
light emission was developed by using a local electric field control technique in heterostructures, 
which consist of atomically thin layered materials. First, we developed a technique to form large 
area molybdenum ditelluride (MoTe2), which acts as the active layer in the light emitting device, by
 using several layer MoTe2 by chemical vapor deposition and single layer MoTe2 by the gold mediated 
exfoliation. In addition, it has been shown that electroluminescent devices can be fabricated using 
a local electric field control technique with MoTe2. This method was found to be effective for the 
development of valley photonics devices using two dimensional materials.

研究分野：ナノ構造化学
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研究成果の学術的意義や社会的意義
電流注入型発光素子を開発する場合、３次元的な結晶構造からなる半導体では結晶中に不純物をドーピングしPN
接合を形成する必要がある。本研究では、局所電場制御技術を利用することで二次元半導体中の任意の領域にお
いてキャリア密度を変調することに成功しており、これにより不純物ドーピングせずにMoTe2を発光層とした電
流注入型発光素子作製に成功している。本研究で確立した手法は、バレー自由度に由来した基礎物性調査やオプ
トエレクトロニクス素子開発への基盤技術となる。

※科研費による研究は、研究者の自覚と責任において実施するものです。そのため、研究の実施や研究成果の公表等に
ついては、国の要請等に基づくものではなく、その研究成果に関する見解や責任は、研究者個人に帰属します。
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１．研究開始当初の背景 
 近年の原子層科学の急速な進展に伴い、原子層特有の様々な物理現象が明らかにされてきた。
円偏光 EL素子は、光情報通信、医療、3次元ディスプレイといった広範な分野に適用可能な光
電子素子である。これまで、光学フィルタ導入、高分子材料、スピン注入型発光ダイオードとい
った方法や材料で円偏光を実現してきた。一方、原子層物質の分野では、電場誘起により pn接
合を形成することで円偏光方向変調可能な EL素子開発に成功しており、原子層物質に見られる
特異的な性質を利用した光電子素子開発として注目を集めてきた[1,2]。しかし光情報通信を例
にとると、従来の半導体原子層物質である遷移金属ダイカルコゲナイド(TMD)の多くは発光波
長が可視光領域であり光伝送損失が大きい。このため、光通信波長帯(1000-1650 nm程度)の近
赤外光を放射する円偏光 EL素子の開発が望まれている。 
 原子層材料として知られる 2H-MoTe2の単層は、(1)バンド端が K 点、K’点に存在する直接
遷移型半導体、(2)室温での励起子発光、(3)発光波長が 1150nm程度で光通信波長帯といった特
徴がある。またバンド構造は、強いスピン軌道相互作用の影響で伝導帯端と価電子帯端でスピン
分裂している[3]。したがって、2H-MoTe2を用いて光電子素子を開発すれば、近赤外放射が可能
な電流注入型円偏光発光素子開発ができるのではないかという着想に至った。 
 
２．研究の目的 
 2H-MoTe2は、大気中で容易に酸化されることや、低温熱処理で結晶欠陥が生じるといった欠
点があるため光電子素子作製が難しく、その研究報告例が少ない。一方、研究代表者は単層 2H-
MoTe2の hBN 封止構造と熱処理を組み合わせることで、(1)ヘテロ界面不純物の除去、(2)熱的
安定性の改善の両方が同時に実現でき、結晶構造が高品質化することを発見している[4]。そこ
で本研究では、代表者の経験に基づいたこの独自技術を活かし、高品質な単層 2H-MoTe2の hBN
封止構造を母材として、局所電場制御技術で形成する PN接合を利用し近赤外光放射する EL素
子開発を行うことが目的である。 
 
３．研究の方法 
 1~4 層の MoTe2と多層 hBN、多層グラファイトを
Polydimethylsiloxane(PDMS)シート上に作製した。こ
れらのフレークをドライ転写法で、300nm の SiO2膜
を有する低抵抗 p+-Si基板上に連続的に転写すること
で図 1に示す電流注入型発光素子構造を作製した[5]。
バックゲート電極およびソース・ドレイン電極にはグ
ラファイトを用いた。また、ゲート絶縁膜および、表
面酸化の抑制を目的として MoTe2 を六方晶窒化ホウ
素で封止した。本研究では主にグラファイトバックゲ
ート電極と、Si バックゲート電極に印加する電圧を
操作することで、MoTe2中のキャリア密度を変調し、PN 接合を形成した。MoTe2の層数を特定
するためにフォトルミネッセンス(PL)測定、ラマン分光測定を用いた[5,6]。 
 
４．研究成果 
（１）局所電場制御技術で形成した PN接合の電流電圧特性 
 グラファイトゲートおよびSiバックゲート電圧操作によりMoTe2内のキャリアを面内制御し、
PN、NP、PP、NN構造を形成し電流電圧特性を測定した結果を図 2(a)、2(b)に示す。電気的測定
は、常に大気暴露した状態で室
温において行った。両側が Pド
ープ(PPと表記、VSi = -10 V、VGr 
= -3 V)の場合 Id-Vd曲線はほぼ
線形になるが、Nドープ(NNと
表記、VSi = 10 V、VGr = 3 V)の場
合、ショットキー特性を示し
た。これはグラファイト電極が
P型半導体に対して接触抵抗が
低く、N型半導体に対しては接
触抵抗が高いことが起因して
いる。PN接合(VSi = -10 V、VGr 
= 3 V)と NP接合(VSi = 10 V、VGr 
= -3 V)の場合、どちらにおいて
も明確な整流動作を示してい
るが、順方向電流の向きが逆転

図 1. MoTe2を用いた電流注入型発光
素子の概略図 

(a) (b) 

図 2(a) バックゲート電圧制御による 3L_MoTe2面内 PN接
合の室温における電気特性。(b) PN(赤色の円)および NP(青
色の円)接合の Ids-Vds曲線の片対数プロット。 



していることが分かる。これらの結果からバックゲート操作により MoTe2 中のキャリア密度を
面内制御できていることを示している。整流動作をより解析するために、図 2(b)では PN と NP
の Id-Vd曲線を、片対数スケールでプロットした。PNと NP接合の場合、ダイオードの閾値はそ
れぞれ 0.28 V、-0.35 Vであり、on/off比はどちらも 104程度である。順方向バイアス領域では、
電流値が急激に立ち上がっている部分に対してフィッティングを行い、理想係数を導出した結
果、1.7、1,8を示した。理想係数がどちらも 2付近であることからMoTe2内部では再結合電流が
支配的になっていることが分かる。 
 
（２）MoTe2電流注入型発光素子のエレクトロルミネッセンススペクトル 
 3 層 MoTe2 を用いて作製した電流注入型発光素子においてバックゲート電圧操作により形成
した PN、NP接合に Ids = ±0.6 μAを注入した結果、両方の場合において 1.06 eV付近に EL光を
観測した。得られた ELスペクトルを図 3(a)、3(b)に示す。ELスペクトルをピークフィッティン
グした結果、三種類のピークに分離されることが分かった。このエレクトロルミネッセンスの性
質を理解するために、3層MoTe2の PLスペクトルについても示す。一般的に、単層または数層
MoTe2では、光励起により生じる電子正孔対はクーロン相互作用により束縛状態となる励起子を
形成するため、フォトルミネッセンススペクトルで見られる支配的な発光ピークは励起子発光
再結合から生じているということが知られている[7]。したがって、EL と PL のスペクトルの形
状が似ていることやピーク位置が同じで
あることは、電流注入により PN 接合内
に生じた電子と正孔においても発光再結
合する前に励起子を形成することを示し
ている。さらに、残り二つのピークに関
しても同様に、PLスペクトルと形状が類
似していることから荷電励起子と束縛励
起子に起因していると考えられる。また、
PLと ELの両ピークは温度が下がること
により、格子振動が抑制されブルーシフ
トした。図 3(b)は EL強度マッピングを示
している。PN 接合界面だけでなく 3 層
MoTe2 全体で EL 光が生じていることが
分かった。これらの結果は、電場誘起に
より形成される PN 接合においても従来
のように電流注入により発光することを
実証している。 
 
（３）MoTe2の ELスペクトルにおけるキャリア密度依存性 
 従来の Si や Ge に使用される不純
物をドーピングして PN 接合を形成
する方法とは違い、バックゲートに
よる PN、NP 接合はキャリア密度を
細かに変化させることができる。そ
こで、チャネルのキャリア密度がエ
レクトロルミネッセンスに及ぼす影
響を調べるために、バックゲート電
圧操作による EL 強度の変化を調べ
た。図 4(a)に EL強度のバックゲート
電圧依存性を示す。Ids = -0.6μAとVGr= 
-5 V (Pドープ)に固定し、VSi = -10 ~ 
15 V (P→N)と可変させている。VSi = -
10 ~ 2Vの時は、VSi の上昇にともな
い EL強度が増大した。これは、MoTe2

全面に正孔がドーピングされた状態
から、VSi の上昇によりグラファイト
電極以外の領域への電子の局所ドー
ピングにより面内 PN接合が形成され、その PN界面にて励起子発光再結合が起こったことを示
している。また、ゲート電圧の高い高キャリア密度状態で形成される PN接合領域では、キャリ
ア密度の増大により EL強度が減少していくことが分かった。同様の傾向は図 4(b)に示すように
VSi = 10 V (Nドープ)に固定し、VGr = -1~ -8V(N→P)と可変させた時にも見られていたため、EL強
度を高める最適な PN接合のキャリア密度が存在することを示している。これは、キャリア密度
の増大により自由キャリア吸収が増えるため、MoTe2から生じた EL光が原子層積層構造中で多
重反射することで、再吸収確率が増大したことに影響していると考えている[8]。 
  
 従来の不純物ドーピングにより形成する PN接合を用いた光電子素子において、その性能向上

図 3(a) 注入電流±0.6μAの場合における EL
スペクトル(PN接合:赤、NP接合:青)と PL(緑)
スペクトル。(b) EL強度の空間分布。破線は
3層MoTe2領域を表している。 

(a) (b) 

図 4 Ids = -0.6 μAにおける EL強度の(a)シリコン
バックゲート依存性と(b)グラファイトバックゲー
ト依存性。それぞれ VGr = -5V、VSi = 10 Vに固定
している。 

(a) (b) 



を目指すためには、性能を高める適切な構造パラメータを探索する必要がある。特にキャリア密
度は不純物ドーピング密度を変化させる必要があるため、結晶成長時のドーピング量やイオン
注入のドーズ量といったように、作製プロセス中で変化させなければならず、素子構造作製後に
変化させることができない。一方、本研究のような局所電場制御技術を用いることで、素子構造
を変化させず電気的制御のみでキャリア密度を変化させることができるため、光電子素子の基
礎光学特性を調べるには非常に適している。また PN接合および NP接合といったように原子層
物質内に加わる内部電界方向を反転させることができるため、バレーフォトニクス分野への応
用にさらなる展開が期待できる。 
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