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研究成果の概要（和文）：液体媒質中で架橋化した薄膜を振動させ、薄膜の上下面に生じる圧力差で生じる抗力
により薄膜面内の歪みを制御するという、本研究の技術的核心である歪み制御法を開発した。さらに、箔歪みゲ
ージをフッ素系不活性液体中に沈めた振動実験で、1 Hzから50 Hzまでの周波数領域にわたり、入力信号に極め
てよく追随する出力信号が検出され、実証実験に成功した。また、液体中で振動する薄膜からの顕微発光イメー
ジング装置の開発と、架橋化された単層および複数層 MoS2/h-BN/PMMA 薄膜試料の作製を行い、歪みの時間変調
と円偏光特性の時間変調の両位相検出による発光スペクトルの高感度測定を可能にするシステムを構築した。

研究成果の概要（英文）：We have developed a strain control method, which is the core technology of 
this research, in which the suspended thin film is vibrated in a liquid medium and the in-plane 
strain in the film is controlled by the drag force resulting from pressure difference between the 
upper and lower surfaces of the film. Furthermore, vibration-in-liquid experiment in which a 
suspended foil strain gauge was immersed in fluorine-based inert liquid, revealed that strain gauge 
signal well synchronized with input signal over the frequency range from 1 to 50 Hz, confirming the 
generation of strain. We also developed a micro-photoluminescence imaging device for thin film 
vibrating in liquid, and fabricated suspended single-layer and multi-layer MoS2/h-BN/PMMA thin 
films. Finally we constructed a phase-sensitive imaging system by detecting the time modulation of 
both strain and light polarization.

研究分野：物性物理
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研究成果の学術的意義や社会的意義
本研究で開発した架橋化薄膜の歪み制御技術は、全く新しい発想に基づいており、特長として、第一に、薄膜に
加える歪みの強さ、周波数（歪みの時間変化）が容易に制御可能な点、第二に、基板開孔部の形状により、一軸
性や非一様性など、歪みの空間対称性を自在に制御できる点、そして第三に、歪みが周期的に変動することから
位相検波的手法による高感度測定が可能な点が挙げられる。歪みによる励起子あるいは電子状態の制御は「バレ
ートロニクス」実現へ向けた一つの重要なアプローチであり、薄膜あるいは原子層物質における物性研究の新た
な手法を提案できると考えている。

※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 
（１）グラフェン同様、ハニカム格子を組む積層物質として、遷移金属とカルコゲン元素が結合
した遷移金属ダイカルコゲナイド（TMD）がある。TMD は炭素原子のみからなるグラフェンとは
異なりバンドギャップを持つ半導体であり、さらに TMD を単層化した場合、ハニカム格子の波数
空間での端に位置する K点と -K 点にある価電子帯・伝導帯の谷（バレー）がスピン分極するこ
とにより、バレー擬スピンと呼ばれる新たな自由度を獲得する。このことから、電荷、スピンに
次ぐ情報担体としてのバレーを利用したバレートロニクス材料の有力な候補として、多くの注
目を集めている。なかでも MoS2は、バルクでは約 1 eV のバンドギャップを持つ間接型半導体で
あるが、層数が少なくなるにつれバンドギャップが増大し、単層では K点での直接遷移型へと転
移することが理論的に予測され[1]、グラフェンと同様、粘着テープを用いた機械的剥離法によ
り、バルク結晶から剥離した単層 MoS2から複数層と比べ極めて強い発光が波長 670 nm 付近に
観測され、直接遷移型への転移が実験的に確かめられた[2]。また MoS2の歪み効果の実験として
Gomez 等[3]は、伸ばした弾性体表面に数層（3-5 層）MoS2を貼り付け、弾性体を元に戻したとき
に MoS2薄膜に皺が生じることによって、不均一な歪みを導入した実験を報告している。彼らは、
励起子発光スペクトルを観察し、皺の尾根の部分で強い発光スペクトルが観測されたことから、
歪みによって小さくなったバンドギャップ領域へと励起子が移動し再結合発光したと結論づけ
ている。これらはいずれも室温における観測結果である。さらに、最近、恩河等[4]により、低
温（30 K）において、単層 MoS2の励起子ホール効果の観測に成功したとの報告がなされた。彼
らは、試料の端にレーザー光（直線偏光）を当て、周辺の励起子発光の偏光依存性を調べること
により、左右円偏光成分を持つ発光が、それぞれ偏った空間分布を持つとの結果を得た。これは、
レーザー照射による熱拡散の効果により試料の長手方向に拡散した励起子のホール効果である
と解釈されている。申請者はこれまで、自ら開発した転写装置を用いて、原子層物質、特に単層
や二層のグラフェンデバイスを作製し、その輸送特性を研究してきた。また、音波を用いた歪み
制御法の開発も行ってきた。これらの経験から、単層 MoS2を対象物質とし、新たに考案した歪
み制御法を用いて、非一様な歪みによって生じるポテンシャル勾配により励起子を一方向に駆
動し、励起子発光の円偏光依存性について、歪みの時間変化を用いた位相検波的手法により、室
温での励起子ホール効果の観測が可能ではないかと考えるに至った。 
   
（２）薄膜に歪みを加える方法としては、薄膜の端を引っ
張る方法や、ニードルを押し当てる方法、さらに弾性体に
薄膜を張り付け、弾性体ごと変形させることで薄膜を歪ま
せる方法等がある。しかし、これらの方法は圧力の制御が
難しく、またニードルや弾性体が薄膜と接触することによ
り、薄膜本来の性質が変化してしまう危険性がある。そこ
で、架橋された薄膜を液体媒質中で振動させることにより
等方的あるいは非一様な歪みを印加する新たな歪み制御法
（液中振動法）を考案した。まず、スリットあるいは開孔
部をもつ基板上に薄膜を架橋化し、液体媒質中で微小振動
させる。すると、薄膜上部と下部に圧力差が生じ、薄膜が
変形することにより歪みが発生する（図(a)）。ただし、本
研究で対象とする単層 MoS2は、機械的剥離法によりせいぜ
い数 10μm 程度のものしか得られない。そこで、グラフェ
ン転写膜の作製技術を利用し、単層および複数層 MoS2/h-
BN/PMMA 薄膜を作製する。次に、スリットあるいは開孔部を
もつ基板を用意し、MoS2/h-BN/PMMA 薄膜を基板上に転写す
ることにより架橋化する。最後に、架橋化された薄膜試料
を圧電素子に結合し、液体中で微小振動させ、薄膜の面内
歪みを制御する。このとき、基板の開孔部の形状がスリッ
ト状であれば一軸歪み、丸い孔であれば等方的な歪み、角
型の孔であれば非一様な歪みが発生する（図(b)）。この角
型開孔基板上に MoS2/h-BN/PMMA 薄膜を架橋すれば、非一様
な歪みにより、開孔部の端から中心部へ励起子を駆動でき
ると考えている。ちなみに、励起子寿命は振動のタイムス
ケールに比べて圧倒的に早く、一定の歪みにおける励起子
の生成、拡散、発光の振る舞いが観測可能となるはずであ
る。 
 
２．研究の目的 
本研究の第一の目的は、薄膜に非一様歪みを発生させる新しい歪み制御法（液中振動法）の開
発である。また、この歪み制御法と結合可能な顕微発光イメージング装置も新たに開発する。そ
して、単層および複数層 MoS2/h-BN/PMMA 薄膜を作製・架橋化し、歪みによる励起子発光の影響
を、液中振動法と顕微発光イメージング装置を用いて観察する。最後に、非一様な歪みが加わる
角型開孔基板試料について、励起子を一方向に駆動させ、励起子発光の円偏光特性をイメージン

 

図(a)歪み制御法の概念図 

 

 
図(b)角型開孔基板と薄膜 

（矢印は歪みを表現） 



グすることにより、室温での励起子ホール効果の観測に挑戦する。 
 
３．研究の方法 
（１）最初に、本研究において技術的核心である、液体媒質中で架橋化された薄膜の歪み制御法
の開発を行う。薄膜試料の基材としては、架橋化された PMMA 薄膜を用いる。本研究の対象物質
である単層 MoS2はスコッチテープを用いた機械的剥離法により作製するが、通常数 10μm 程度
のものしか得られない。そこで、グラフェンの易動度を向上させるために用いられている h-BN
上に転写する手法を利用する。このとき、h-BN の下地として多く用いられているのが PMMA 薄膜
である。実際、MoS2についても、シリコン基板等に直接張り付けた場合に比べ界面での結合が無
視でき、MoS2本来の物性が発現しやすいと言われている。次年度以降の励起子発光実験において
も、MoS2/h-BN/PMMA 薄膜を作製することから、PMMA 薄膜が最適であると判断した。薄膜作製は、
まず、シリコン基板上に水溶性（PVA）膜を塗布し、さらに PMMA をスピンコートしたのち、PVA
膜から剥離することにより、厚さ数μm の PMMA 薄膜を分離する。薄膜を架橋化する際に用いる
開孔基板としては、市販のスリット加工されたタイプと角型に開孔加工されたタイプの 2 種類
のジュラルミン基板を考えている。スリット幅、孔のサイズともに数 500μm から 5 mm 程度を
想定している。これまでの報告では、MoS2における励起子の拡散長は数μm のオーダーであり、
励起子ホール効果の観察には十分な大きさだと思われる。また、本歪み制御法において、薄膜が
振動する際の振幅と歪みの関係を簡単に評価すると、1ミリ幅のスリットに架橋された薄膜が約
100μmの振幅で振動した場合、薄膜の歪み（伸び）は約 1 % になる。ちなみに Conley 等[5]は
単層 MoS2を一方向に 1 % 程度引き伸ばすと発光ピークが約 50 meV、低エネルギー側にシフト
したとの報告を行っている。架橋化された薄膜を振動させる圧電素子として、最高周波数50 Hz、
最大振幅 400μm で駆動するオープンループタイプを用いる予定であり、サブミクロンの精度で
再現性の高い振動が実現できる。開孔基板上に架橋化された PMMA 薄膜は、同じ開孔基板を重ね
ることにより固定し、圧電素子と結合したのち、液体媒質中に設置する。液体媒質には、可視領
域で透明、低屈折率という特性を持つフッ素系不活性液体を用いる。さらに、振動による液体表
面の光の散乱を抑制するために、液槽内の液面にごく薄い石英窓を配置する。スリット状と角型
の 2種類の開孔基板上で PMMA 膜を架橋化し、圧電素子への入力信号（強度、周波数）に対する
膜の動きを顕微鏡観察する。さらに、箔歪みゲージを基板上に架橋し、実際の歪みの大きさとそ
の時間変化を定量的に見積もり、本歪み制御法を確立する。 
 
（２）次に、液体中で振動する数 10μmの領域の発光イ
メージングを行う顕微発光イメージング装置を構築す
る。そのために、最大倍率 1,400 倍、作動距離 30.5 mm
で、同軸落射照明用のポートとフィルターポートを有
するデジタルマイクロスコープを用いる。図(c)に対物
レンズ直下の歪み制御装置を示す。直線偏光されたレ
ーザー光（532 nm）を同軸落射照明用のポートからスポ
ット照射し、さらにフィルターポートに円偏光板と短
波長カットフィルターを挿入する。これにより、試料か
らの発光の右回りと左回り、それぞれの円偏光成分の
みの検出が可能である。歪みが刻々変化する薄膜から
の発光強度を連続観察するために、高フレームレート
を持ち波長感度が有利なモノクロタイプの CMOSカメラ
を用いる。実際の薄膜の振動は数 Hzから 10 Hz 程度を
想定しており、CMOS カメラの高速なフレームレート
（170 fps）により 、歪みによる発光イメージの強度変
化を高分解能で検出できる。次に、単層および複数層 
MoS2/h-BN/PMMA 薄膜を作製する。まず、シリコン基板上
に PVA 膜、さらに PMMA 膜をスピンコートし、機械的剥
離法により作製した h-BN をその上に転写する。同様の
機械的剥離法により準備した MoS2薄膜を顕微鏡下で、
先ほどの h-BN 上に転写し、その後 PMMA 膜と PVA 膜を分離することにより作製する。 
 
（３）最後に、角型開孔基板上に単層および複数層 MoS2/h-BN/PMMA 薄膜を架橋化し、非一様な
歪みを加えた系について、励起子発光を観測する。歪みの有無、あるいは周期的な変化による発
光イメージの位相検波的手法により、室温での励起子ホール効果の観測に挑戦する。 
 
４．研究成果 
（１）この研究の技術的核心である歪み制御法は、液体媒質中で架橋化した薄膜を振動させ、薄
膜の上下面に生じる圧力差により薄膜面内の歪みを制御するという新しい方法である。そこで、
初年度、歪み制御装置の製作、及び動作実験を行った。薄膜振動の駆動源として用いる圧電素子
は水気を嫌うため、水槽となる試料空間と圧電素子を設置する空間を分離する必要がある。その
ため、二つの空間をゴム板で分け、圧電素子の振動をゴム板と磁石を介して水槽中の薄膜試料に

 

図(c) 液中振動歪み制御装置 



伝達させる機構を考え、設計、製作した。観察窓となる液槽内の液面には、振動による液体表面
の光の散乱を無くすため、ごく薄いガラス窓を配置した。次に、歪み制御法の実証実験として、
箔歪みゲージを角型開孔基板に貼り付け、フッ素系不活性液体中に沈めたのち、振動源となる圧
電素子の入力信号と、箔歪みゲージからの出力信号の比較を行った。その結果、1 Hz から 50 Hz
までの周波数領域にわたり、入力信号に極めてよく追随する出力信号が検出された。また、入力
信号が矩形波の場合、理論的予想に近い波形を歪みゲージから検出することができたが（図（d））、
三角波では異なっている（図（e））。これは、この実験では、あくまで歪みゲージ全体の歪み量
を検出しており、開孔基板との貼り付け部分において、局所的に圧縮歪みが加わるためだと考え
られる。 
 
（２）液体中で振動する薄膜の微小領域（数 10μ
m 角程度）において、発光のイメージングを行う
顕微発光イメージング装置の開発を行った。具体
的には、最大倍率 3,500 倍を有する市販の顕微鏡
システムと高フレームレートで録画でき、かつ波
長感度が有利なモノクロタイプの CMOS カメラを
組み合わせ、本来、同軸落射照明用に設計されたポ
ートを改造し、半導体レーザーを励起光として薄
膜直上からスポット入射できるようにした。また、
直線偏光板と合わせて用いることでレーザー光の
円偏光特性を瞬時に切り替えられる半波長液晶リ
ターダを導入し、接眼レンズ直下に励起光成分を
除去できるノッチフィルタを組み込むことで、歪
みの時間変調と円偏光特性の時間変調の両位相検
出による発光スペクトルの高感度測定を可能にす
るシステムを完成させた。薄膜を振動させる媒体
としては、励起・発光の波長帯域における透明度が
高く、かつ薄膜試料を振動させる動力源として用
いるピエゾ素子等の電子機器に影響を与えないフ
ッ素系不活性液体を用いることとした。また、試料
プールへのフッ素系不活性液体の注入と排出の際
に、液の流れや液面変化の際の表面張力の影響で、
薄膜へダメージが加わる可能性があり、送液スピ
ードを制御する必要が出てきた。そこで、脈動がな
く、かつ送液スピードと液量を電子制御できる精
密ダイヤフラムポンプを導入し、四方バルブを組
み合わせることで液体の注入・排出を簡単に切り
替えられるようにした。 
 
（３）単層および複数層 MoS2/h-BN/PMMA 薄膜試
料の作製を行った。まず開孔幅の異なるいくつか
の角型開孔基板を用意し、ガラス基板上に PMMA 
をスピンコートし、その上に機械的剥離法により
テープ上に作製された h-BN 薄膜を転写した。さ
らに、同様の機械的剥離法により MoS2 薄膜を転
写し、最後にガラス基板から剥離し、開孔基板上に
転写することにより、架橋化された MoS2/h-
BN/PMMA 薄膜を作製した。次にこの薄膜試料をフ
ッ素系不活性液体中に沈め、基板を薄膜に垂直に
振動させることにより、面内に非一様な歪みを発
生させることに成功した。また、薄膜からの発光を
検出すべく、半導体レーザーを励起光に用い、撮像
素子である CMOS カメラ直前に励起光成分のみカ
ットするノッチフィルタを挿入することにより、
発光成分のみを観察できるよう改良した。さらに、
レーザー光の左右円偏光成分を瞬時に変化・制御
できる半波長液晶可変リターダを導入し、非一様
歪みによるポテンシャル勾配に駆動された励起子
が、左右円偏光成分に分離、拡散したのち再結合す
るいわゆる励起子ホール効果を観測するための装
置を完成させた。そして最後に、これらの装置を用
い、歪みの時間変化、あるいは励起光の円偏光成分
の周期的な変化による発光イメージの位相検波的

 

 

図（d）ピエゾ入力信号（矩形波）と

10Hz における歪みゲージの出力信号 

 

 

 

図（e）ピエゾ入力信号（三角波）と

2Hz における歪みゲージの出力信号 



手法により、室温での励起子ホ
ール効果の観測を試みた。しか
しながら、現時点において、単
層 MoS2 薄膜からの明確な発光
を検出するには至っていない。
図（g）に、角型開孔基板上に架
橋化された単層MoS2/h-BN/PMMA 
薄膜と、振動により薄膜面内に
生じる非一様歪み、さらにレー
ザーによる励起、生成された励
起子が非一様歪みによって生
じるポテンシャル勾配により
駆動・拡散する過程でスピンホ
ール効果を起こし、左右円偏光
成分に分離、拡散したのち再結
合する様子を模式的に示して
いる。今後も引き続き、転写方
法や材料を見直すなど、さらな
る良質な単層試料の作製を行
い、室温での励起子ホール効果
の観測に挑戦していきたい。さ
らに、液中振動法という新しい
歪み制御技術を様々な薄膜の
研究にも役立てていきたいと
考えている。 
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図（f）フッ素系不活性液体中にある 

架橋 MoS2/h-BN/PMMA 薄膜の顕微鏡像 

 
図（g）液中振動により発生する薄膜の歪みと 

予想される励起子ホール効果 
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