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研究成果の概要（和文）：本研究では、代表的な遷移金属ダイカルコゲナイド層状半導体の一つである二セレン
化タングステンWSe2の単層薄膜を対象とし、円偏光励起によって生成される励起子バレー分極の緩和メカニズム
解明を目的として研究を行った。その結果、電子正孔交換相互作用を通じたバレー状態間の結合と、試料にドー
プされているキャリアによるクーロン相互作用の遮へい効果を考慮することで、実験で観測される励起子バレー
緩和現象を包括的に理解・予測・制御できることが明らかとなった。また、機械学習により、室温の発光スペク
トルの特徴から、低温で得られるバレー分極度を高精度で予測する新手法を開発した。

研究成果の概要（英文）：We studied the relaxation mechanism of exciton valley polarization in a 
single layer of tungsten diselenide WSe2, one of the typical transition metal dichalcogenide layered
 semiconductors. We found that the exciton valley relaxation observed in the experiments can be 
comprehensively understood, predicted, and controlled by taking into account the coupling between 
the two valley states through electron-hole exchange interactions with the screening effect by the 
doped carriers. We have also developed a new method to predict the valley polarization at low 
temperatures with high accuracy based on the characteristics of the emission spectra at room 
temperature using a machine learning algorism.

研究分野： ナノ物質科学・光物性・熱光物性

キーワード： 遷移金属ダイカルコゲナイド　バレー　励起子

  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
本研究では、代表的な遷移金属ダイカルコゲナイドWSe2の単層膜をモデルケースとして、円偏光によって生成さ
れた励起子のバレー分極情報が失われる機構を突き止めた。さらに、機構の理解に基づいて材料に工夫を施すこ
とで、バレー状態をより長く保つことができることを見出した。本研究の成果は、２次元原子層半導体の基礎的
かつ重要な光物性の１つが明らかになったという意義に加え、バレー自由度を情報キャリアとして用いる将来の
高速・省エネルギー光情報デバイス実現に向けた材料設計の工学的指針を与えるものである。

※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、研究者個人に帰属されます。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９（共通） 
１．研究開始当初の背景 
現代社会を支える「エレクトロニクス」には、電流が流れることによるエネルギー消費に起

因する省エネルギー化の限界がある。また、長距離情報伝達を担う光ネットワークと電子回

路の接続では、光が高速であっても、光と電流の相互変換に伴う時間遅延が全体の情報処理

速度を決めてしまうため、高速化の限界がある。これらは、エレクトロニクス/光エレクト

ロニクス技術の動作原理に由来する本質的な物理限界である。このような、従来技術におけ

る物理限界の原理的克服の可能性を探求する試みの１つとして、従来の光エレクトロニク

ス技術で利用されてきた電子の電荷ではなく、電子の未利用自由度である「バレー（擬スピ

ン）自由度」と光子スピン（σ+, σ−）を情報の担い手として用いる、既存技術の省エネル

ギー化・高速化限界にとらわれない新たな光電子工学概念「光バレートロニクス」が提案さ

れている[1]。光バレートロニクスでは、光子スピン（σ+, σ−）と、光生成された励起子

（光励起により生成される電子と正孔の相互束縛状態）の量子力学的な「バレー自由度」を

情報の担い手として利用する。光バレートロニクスのための物質系としては、遷移金属ダイ

カルコゲナイド(TMDC)（MoS2, WSe2等）単層膜が有力視されている。TMDC 単層膜は、極めて

安定な励起子（結合エネルギーおおよそ 0.5 eV（室温の熱揺らぎエネルギーの 20 倍程度））

を保持可能で、グラフェンに類似、かつ空間反転対称性を持たない蜂の巣格子結晶構造の帰

結として、円偏光（σ+, σ-）とバレー励起子（+K, −K）の相互変換が可能な光学選択則を

持つなど、光バレートロニクスのプラットフォームとして優れた性質を数多く有する 2 次

元原子層半導体である。バレートロニクスに用いる物質中では、バレー分極状態が情報処理

に必要な十分長い時間保持できることが、まず第一に重要である。しかしながら、現実の

TMDC 単層膜においては、バレー分極状態は時間の経過とともに短時間で失われて（緩和し

て）しまう（バレー分極状態が失われるまでの時間をバレー緩和時間と呼ぶ）ことが指摘さ

れていた。研究開始当初は、このバレー緩和のメカニズム解明が待たれている状況であった。 

 
２．研究の目的 
情報の保持時間に関する根本的に重要な物性パラメータは、励起子バレー分極状態がどの

程度の時間長持ちするかを表すバレー分極状態の緩和時間（バレー緩和時間）であり、これ

が長ければ長いほど応用上都合がよい。そこで本研究では、光バレートロニクスの実現に向

けた第一歩として、未だ包括的な理解が待たれている励起子バレー分極状態が時間の経過

とともに失われるメカニズム（緩和機構）を解明し、その自在制御に繋がる工学学理を見い

だすことを目的として研究を行った。 

 
３．研究の方法 
本研究では、これまでの研究で蓄積した知見と光計測技術（温度・励起波長可変偏光分解分

光マッピング測定等）を活用し、バレー分極度の温度依存性、励起子線幅依存性、キャリア

密度依存性等について詳細な実験を行い、最新の理論予測との比較を行うことで、TMDC 単

層膜におけるバレー分極緩和メカニズムを検討した。また、バレー分極の空間マッピング測

定において得られる大量のデータを活用した新しい研究支援技術として、励起子バレー分

極と光学スペクトルの各種特徴量の対応を、機械学習の手法を用いて解析する新手法の開

発も行った。 

 



４．研究成果 

(1)代表的な遷移金属ダイカルコゲナイド超薄

膜である単層 WSe2 において、バレー分極度と

バレー励起子の有効寿命の温度依存性を同時

に測定することで温度ごとのバレー緩和時間

（図１）を見積もり、それを理論と比較しつつ

解析を行うことで、励起子バレー分極の緩和メ

カニズムの検討を行った。また、理論的に予測

される励起子バレー分極緩和時間の励起子ス

ペクトル線幅への依存性を調べるため、励起子

密度を制御することで励起子線幅を変調し、励

起子線幅とバレー分極度の相関を調べた。バレ

ー分極度の励起光エネルギー依存性の測定も

行い、励起子のバレー分極度が励起光エネルギ

ーに依存し、2s 励起子状態の共鳴励起によっ

て、比較的高いバレー分極度が得られることが

明らかとなった。これらの結果について、試料

にあらかじめドープされているキャリア密度

による電子正孔交換相互作用の長距離成分へ

の遮蔽効果を考慮した解析を進め、励起子バレ

ー分極緩和時間の温度依存性や、励起子バレー

分極度の励起子密度依存性や励起光エネルギー依存性を包括的に理解・予測できることが

明らかとなった[2]。 

 

(2)独立した２つの方法（①ファンデルワールスヘテロ構造を用いる方法[2]（図２）と②電

界効果による方法[3]）によりキャリア密度と励起子バレー分極の関係についての実験的な

検討を進め、キャリア密度が励起子バレー緩和に与える影響を詳細に明らかにした。①ファ

ンデルワールスヘテロ構造を用いる方法では、グラフェンとのファンデルワールスヘテロ

構造の作製によ

りキャリア密度

を変調した上で

のバレー分極度

の測定を行った。

その結果、成果

(1)によるバレー

分極予測式に整

合する、キャリア

散乱による励起

子寿命の変更の

寄与だけでは説

明できないバレ

ー分極の大きな

図２. （a)グラフェン(graphene)と単層二セレン化タングステン
（WSe2）を重ねたヘテロ構造の写真。(b)石英基板上で測定した発光
スペクトル。赤線 SCP（same circular polarization）と黒線 OCP
（opposite circular polarization）は、それぞれ、照射した円偏
光と同じ電場の回転方向を持つ発光の成分と、逆の回転方向を持つ
発光の成分に対応する。赤線（SCP）と黒線（OCP）の強度の違いが大
きいほど、発光が生じている間、励起子のバレー分極がよく保持さ
れていることを示している。右側のピークが励起子、左側のピーク
は、荷電励起子に対応する発光ピーク。 

図１. 励起子のバレー分極緩和時間の温
度依存性。緑色の丸が実験結果。オレンジ
色の帯の範囲は、電子正孔交換相互作用
の強さと、電子密度をフィッティングパ
ラメータとして、理論式によりフィット
した温度依存性。実験の温度変化が、理論
式の与えるオレンジ色の帯で表される温
度変化によってよく再現されていること
がわかる。黄色い帯で示した幅があるの
は、理論式への入力パラメータである励
起子の運動量 （実験から推定）の見積り
精度による。挿入図は励起子のバレー分
極状態（バレー擬スピン分布に偏りが生
じている状態）の模式図。 



向上が観測されることが確認された（図２）。また、②電界効果による方法でも、単層 WSe2

に電界キャリアドープした際に、バレー分極度が変調を受けることが見出され、その変化は

成果(1)によるバレー分極緩和機構の理解に整合することが確認された[3]。 

 

(3)バレー分極の空間

マッピング測定によ

って、多数の試料上の

光学スペクトルおよ

びバレー分極度の不

均一性を測定し、低温

で観測される励起子

バレー分極と、室温で

観測される光学スペ

クトルの各種特徴の

対応に関する大量の

データを収集した

[4]。この大量のデータを解析するために、Random Forest アルゴリズムによる機械学習の

手法を用いた光学スペクトル解析手法を開発した。機械学習モデルにより、室温のデータの

みから、低温のバレー分極を予測することが可能となった（図３）。さらに、機械学習によ

り自動生成されたモデルの変数重要度解析から、局所的なキャリア密度が、局所的な励起子

バレー分極の重要な決定要因の１つであることを示す結果が得られた。この結果は、上記

（1）, (2)の研究で得られた知見と整合しており、明確な物理モデルを想定できない状況に

おいても、機械学習モデルの解析により、物理を理解する上で重要な物性パラメータを抽出

できることを示している。この手法の適用範囲は広く、今後の様々な物性研究の解析支援技

術として有用と考えている。 

 

(4)上記の研究で得られた知見に基づき、キャリアドープ条件下[5-7]の荷電励起子のバレー

光物性についての検討も進め、荷電励起子においては、中性の励起子では難しい 70%を超

える高いバレー分極度と比較的長い非輻射寿命の両立が可能であることを示した[7]。 
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図３. 室温光学スペクトル特徴量からの低温バレー分極予測の
流れ。予測結果 𝜌!"#$と低温（15 K）におけるバレー分極測定値
𝜌#%! を比べると、高精度の予測が可能であることがわかる。 
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