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研究成果の概要（和文）：本研究では、二次元半導体のモアレ超構造における励起子の基礎光学特性の解明と、
励起子間相互作用を利用した新たな光学現象の探索を行った。高品質なモアレ超構造の作製技術と多様な分光測
定を駆使することで、モアレ励起子の光学応答、微細構造、ダイナミクス、量子コヒーレンスなど、これまで未
知であった基礎光学特性を明らかにした。特に、モアレ励起子の精密な自在配列と、それによる励起子間相互作
用の増大を実現し、新たな量子光学現象の観測に成功した。これらの成果は、モアレ超構造における励起子物理
の理解を大きく深化させ、二次元半導体における新たな光科学の開拓に寄与するものである。

研究成果の概要（英文）：This study investigated the fundamental optical properties of excitons in 
moire superlattices and explored novel optical phenomena utilizing inter-exciton interactions. We 
unveiled the basic optical characteristics of moire excitons Precise and flexible arrangement of 
moire excitons was achieved, leading to the enhancement of inter-exciton interactions and the 
observation of new quantum optical phenomena.
The findings have deepened the understanding of exciton physics in moire superlattices and 
contributed to the development of new optical science. The long coherence times of moire excitons 
and the quantum many-body phenomena arising from inter-exciton interactions show promise for 
applications in quantum information processing and novel optical devices.These achievements advance 
fundamental physics and have significant implications for the future development of quantum 
technologies and optoelectronics, paving the way for exploring new frontiers in optical science and 
technology.

研究分野：光科学

キーワード： 光物性　半導体物性

  ２版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
本研究は、モアレ超構造における励起子物理の理解を大きく深化させ、二次元半導体における新たな光科学の開
拓に貢献するものである。モアレ励起子の長いコヒーレンス時間や励起子間相互作用を利用した量子多体現象
は、量子情報処理や新たな光デバイスへの応用が期待される。また、モアレ超構造における励起子の電荷制御
は、高効率な光電変換デバイスの実現に繋がる可能性がある。本研究で得られた知見は、基礎物理の発展だけで
なく、将来の量子技術や光エレクトロニクスの発展に大きく寄与すると期待される。

※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。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９（共通） 
 
 
１．研究開始当初の背景 

わずか原⼦数層からなるグラフェン類縁物質である⼆次元物質は、“beyond 
graphene”と呼ばれ、新しい物質科学・物性物理学の研究対象となっている。これら⼆
次元物質の中でも特に、⼆次元単層遷移⾦属ダイカルコゲナイド(MX2;M=Mo, W, X=S, 
Se)は、直接遷移型バンドギャップを有する半導体であることから、その光学的性質や
光機能性が注⽬を集め盛んに研究がなされている。その⼆次元半導体では、極限的な量
⼦閉じ込めと誘電遮蔽により、光で⽣成された電⼦と正孔がクーロン束縛した励起⼦が
室温でも安定に存在する。さらに、クラマース縮重の破れに起因するバレースピンの量
⼦⾃由度を有するなど、従来の半導体ナノ構造とは質的に異なる特異な光学特性を⽰す。 

⼆次元半導体のもう⼀つの⼤きな特徴は、ファンデルワールス⼒で積層することで、
⼈⼯ヘテロ構造を作製可能なことである(図 1 左上)。それにより、単独の物質では実現
困難な新しい光機能が発現する。さらに、⾓度をつけ積層すると、AA, BA, AB 積層の
原⼦配列が規則的に並んだモアレ縞（超構造）が現れる(図 1 右上)。この特異な原⼦配
列は、励起⼦がそれぞれの原⼦位置で感じるエネルギーの違いを⽣じさせ、量⼦閉じ込
めポテンシャル(モアレポテンシャル)と
して機能するため、このモアレ原⼦配列
を⽤いることで、励起⼦を 0 次元的に局
在化させ規則的に配列させることができ
る (図 1下)。この原⼦配列は積層⾓度で
⾃在制御でき、⾓度によってモアレポテ
ンシャルの深さや間隔、つまり励起⼦間
距離を調整し、相互作⽤を著しく増⼤し
かつ可変であるという、他の系にはない
量⼦システムと⾒做せる。すなわち、モア
レ超構造を利⽤し励起⼦間相互作⽤を⾃
在に制御し、同位相の多数の励起⼦で巨
視的な分極を⽣じさせることで、巨⼤な
量⼦協⼒現象が発現する可能性を秘めて
いることから、新しい光科学の舞台とし
て注⽬されている。 

しかし、研究開始当初は、モアレ超構造による励起⼦の閉じ込めが 2019 年に実験的
に確認されたばかりで(K. L. Seyler, et. al., Nature 567, 66 (2019)他)、国内外で研究が
スタートしたばかりであった。そのため、モアレ励起⼦の基礎的な光学応答や、ダイナ
ミクス、モアレ励起⼦間相互作⽤などについてはほとんど分かっていなかった。 
我々は、これまで研究活動スタート⽀援や若⼿研究の⽀援を受けて、遷移⾦属ダイカ

ルコゲナイドをはじめとする⼆次元物質の光科学の研究に進めてきた。特に、⼆次元物質の
持つバレースピンの量⼦⾃由度の緩和現象の解明や制御を通して、新たなバレースピン光
科学の学理を構築し研究成果を上げてきた。さらに、異なる⼆次元物質を積み重ねた⼈⼯ヘ
テロ構造に関する研究へと発展させる過程で、こうしたモアレ超構造の重要性にいち早く
注⽬し、世界にさきがけて研究を開始した。本研究では、このモアレ超構造における励起子

の特異な性質を解明し、新しい光科学の開拓を目指した。 
 
2．研究の⽬的 
本研究の⽬的は、モアレ超構造を利⽤して励起⼦を精密に⾃在配列し、その相互作⽤

を利⽤することで、新しい光学現象を探求し、それらを⽀配する普遍的な物理を明らか
にすることである。モアレ励起⼦を制御するためには、これまで未知であったモアレ励
起⼦の光学応答や、光学選択則、ダイナミクス、量⼦コヒーレンスといった基礎光学特

 
図 1. 遷移⾦属ダイカルコゲナイドの結晶構造
(左上)と⾓度をつけ原⼦層物質を積層したモアレ
超構造(右上)、モアレポテンシャルによる励起⼦
配列(下) 



性の解明が不可⽋である。そのため本研究では、まずこれらの基礎光学特性の解明を⽬
指した。 

さらに、モアレ超構造の最⼤の特徴である励起⼦間相互作⽤を利⽤することで、新た
な光学現象の実現を⽬指した。励起⼦間相互作⽤を増⼤させることで、励起⼦が集団的
に振る舞い、巨視的な量⼦協⼒現象が発現すると期待される。このような現象は、基礎
物理学的に興味深いだけでなく、新たな光機能の実現にも繋がる可能性がある。 
 
3．研究の⽅法 
本研究では、⾼品質なモアレ超構造の作製と、

その光学特性の精密測定が鍵となる。まず、ヘテロ
構造の作製⽅法の⾼度化に取り組んだ。図 2 に⽰
すように、ポリマーと温度制御を⽤いて基板上の
⼆次元物質を持ち上げ、別の⼆次元物質上に積層
するドライ転写法を採⽤した。この⽅法により、不
要な圧⼒や界⾯の空気混⼊を低減し、⾼い均⼀性を
有する⼈⼯ヘテロ構造の作製を実現した。 

さらに、試料の不均⼀性を低減するため、リアク
ティブイオンエッチング(RIE)や収束イオンビーム
(FIB)による微細加⼯を⾏った。これにより、単⼀
モアレ励起⼦からの鋭い発光ピークを観測するこ
とが可能となった(図 3)。また、⾓度分解第⼆次⾼
調波発⽣(SHG)装置を構築し、試料の結晶構造を評
価し、ヘテロ構造の積層⾓度を決定した(図 4)。 

モアレ励起⼦の電荷状態を制御するために、電
界効果トランジスタ(FET)デバイス構造を作製
し、電⼦や正孔のドーピングを可能にした。これ
により、モアレ励起⼦の電荷状態に依存した光学
応答の測定が可能となった。 

モアレ励起⼦の光学特性を明らかにするため
に、様々な分光測定を⾏った。従来の発光測定に
加えて、励起発光分光法を⽤いることで、モアレ
励起⼦の吸収スペクトルの情報を取得した。また、
準共鳴状態の励起発光分光法により、モアレ励
起⼦の 0 次元的な状態密度を計測した。円偏光
分解発光測定を⾏うことで、バレー分極したモ
アレ励起⼦や、スピンに依存した⼀重項状態、三
重項状態といった微細構造の情報を得た。 

さらに、発光の時間分解測定により、発光の
寿命やダイナミクスを調べた。また、発光の⼲渉
測定を⾏うことで、量⼦コヒーレンスの評価を
⾏った。 

これらの⾼度な試料作製技術と多様な分光測定を組み合わせることで、モアレ励起
⼦の基礎光学特性の包括的な理解を⽬指した。また、励起⼦間相互作⽤が増⼤する条件
を探索し、新たな光学現象の観測を試みた。 
 
4．研究成果 
(1) モアレ超構造の基礎光学特性の解明 
まず、モアレ励起⼦の基礎光学応答の解明を⽬指して研究を進めた。単層⼆セレン化

モリブデン MoSe2と単層 WSe2を 10°⾓度をずらして積層した原⼦層ヘテロ構造のモ
アレ励起⼦の光学特性を測定した。発光スペクトルに複数の鋭い発光ピーク（線
幅:4meV）が観測されており、MoSe2と WSe2側に分離した電⼦と正孔からなる層間励

 
図 5.構築した実験システム 

 
図 3. FIB 加⼯を⽤いた不均⼀広がり
の抑制による狭線幅の発光ピーク 

 
図 4. ⾓度分解 SHG 装置(左)とヘテロ
構造の SHG 信号(右) 

 
図 2. ⼈⼯ヘテロ構造の作製⼿順 (左)
と積層試料作製装置(右) 



起⼦がモアレポテンシャルにより捕捉され局在化し、モアレ励起⼦が⽣成していること
を表している（図 10 左）。励起発光分光法を⽤いて、電⼦と正孔が空間的に分離するこ
とで、光との相互作⽤の強さを表す振動⼦強度が４桁程度⼩さいことを明らかにした。
さらに準共鳴条件では、離散的な共鳴ピークが観測され、モアレポテンシャルに閉じ込
められたモアレ励起⼦の選択励起やゼロ次元的な状態密度、閉じ込めポテンシャルの観
測に初めて成功した。この結果は、モアレ超構造における励起⼦の基礎光学特性を明ら
かにし、研究⽬的の⼀つである励起⼦の精密な⾃在配列に⼤きく近づいたといえる。 

 
(2)モアレ励起⼦の微細構造と円偏光選択則の解明 
次に、モアレ励起⼦のスピン状態

を明らかにするために発光の円偏光
分解測定を⾏なった。電⼦と正孔のス
ピン状態に応じて、モアレ励起⼦には
⼀重項状態や三重項状態が存在して
おり、それぞれの光学選択則から円偏
光に対して異なる応答を⽰すことを
実験的に明らかにし、異なるモアレ励
起⼦の微細構造が明らかになった。 

さらに、励起光強度依存性から、低
励起強度ではモアレ励起⼦からの発光に⼤きな円偏光度が観測されたが、⾼励起強度で
は円偏光度が⼤きく減少することがわかった。これは、ゼロ次元的なモアレポテンシャ
ルに起因する状態占有効果(パウリブロッケード)により、励起⼦の⾕間緩和が促進され
たためと考えられる。時間分解測定から、⾕間緩和時間は数百ナノ秒と⾮常に⻑いこと
も明らかになった。 

⼀⽅、共鳴励起分光からは、モアレ励起⼦の⼀重項状態と三重項状態間のエネルギー
差(約 25meV)に対応する鋭い発光ピークが観測された。これは、フォノンを介した⼀
重項-三重項間の⾕内緩
和過程の存在を⽰唆して
いる。 

これらの結果は、モア
レ励起⼦のスピン状態と
光学選択則、さらにはそ
の緩和ダイナミクスを明
らかにしたものでる。 

 
(3)モアレ励起⼦のダイナミクス 
さらに、モアレ励起⼦の緩和ダイナミクス

を詳細に調べた。温度依存性の測定から、最低
の明るい⼀重項励起⼦状態の上に、運動量の暗
い励起⼦状態が約 8meV のエネルギー差で存
在することが明らかになった。時間分解分光と
速度⽅程式による解析から、モアレ励起⼦のダ
イナミクスは低温(<20K)では明るい励起⼦の
放射再結合過程に⽀配され、⾼温(>30K)では
明るい励起⼦から暗い励起⼦へのフォノン⽀
援遷移過程により決まることがわかった。 

さらに、⾼励起強度下では⾼エネルギー側
に新たなピークが出現し、これは寿命が 700 ナノ秒と⻑い三重項励起⼦状態からの発
光に帰属された。 

このように、モアレポテンシャル内の明るい励起⼦と暗い励起⼦の量⼦状態を実験
的に明らかにすることができた。これらの結果は、モアレ励起⼦のダイナミクスを詳細

 
図 7. 円偏光分解発光スペクトル(左)と、モアレ励起⼦の微細構造（右）。 

 
図 8.発光緩和ダイナミクスの温度依存性
とモアレ励起⼦の微細構造 

 
図 6. 作製した MoSe2/WSe2 ヘテロ構造とモアレ励起
⼦に由来する複数の鋭い発光ピーク(左)と、ゼロ次元的
な状態密度に由来する励起発光スペクトル（右）。 



に解明したものであり、モアレ超構造における励起⼦の物理的理解を⼤きく深化させた
といえる。 

 
(4)モアレ励起⼦の荷電状態の光学応答 
モアレ超構造において、集束 Ga+イオンビームを⽤いた FIB加⼯技術を適⽤するこ

とで、モアレポテンシャルに起因する不均⼀な発光ピークを⼤幅に減らすことに成功し
た。さらに電解効果トランジスタ構造を施し、中性な
モアレ励起⼦、および、モアレ励起⼦に電⼦あるいは
正孔が結合した荷電状態であるモアレトリオンの固
有の光学特性を明らかにすることができた。 

モアレトリオンの発光スペクトルは温度上昇に伴
って急激に減少したが、発光寿命はほとんど変化しな
かった。この振る舞いは、モアレポテンシャル内の明
るいトリオン状態の上に、4meVの分裂エネルギーを
持つ運動量に関連する暗いトリオン状態が存在する
ことを⽰唆している。時間分解分光と速度⽅程式を⽤
いた詳細な解析から、モアレトリオンのダイナミクス
は低温では明るい状態の初期分布に⽀配され、⾼温で
は暗い状態に⾼く分布することが明らかになった。 

さらに、この特徴的な温度依存性を⽰す初期トリ
オン分布は、700 ナノ秒という⾮常に⻑い温度に依存
しない⾕緩和過程を伴うモアレトリオンの負の円偏
光発光をもたらすことを明らかにした。これらの結果
は、モアレ超構造における荷電励起⼦の光学応答を初
めて明らかにしたものであり、モアレ励起⼦の電荷制御の可能性を⽰すものである。 

 
(5)励起⼦からの量⼦コヒーレンスとモアレ励起⼦の相互作⽤ 
RIE 加⼯を施したモアレ超構造に対して、

発光の⼲渉測定を⾏い量⼦コヒーレンスを
測定した。単⼀モアレ励起⼦のコヒーレンス
時間は 4K の低温で 12 ピコ秒以上と⾮常に
⻑く、温度上昇や励起強度増⼤に伴い、モア
レ励起⼦-フォノンおよびモアレ励起⼦間相
互作⽤によりコヒーレンスが低下すること
がわかった。これは単層半導体中の励起⼦と
⽐べて格段に⻑いコヒーレンス時間である。 

さらに、量⼦⼲渉実験から、異なるモアレ
ポテンシャル間に捕捉されたモアレ励起⼦
間の結合が明らかになった。⼲渉波形にはビート信号が観測され、そのビート周期から
モアレ励起⼦間のエネルギー分裂が 18meVと求められた。このように、モアレ励起⼦
が相互作⽤することで、新しい量⼦光学現象を実現することができた。 
 
本研究課題では、モアレ超構造における励起⼦の基礎光学特性の解明と、励起⼦間相

互作⽤を利⽤した新たな光学現象の探索を⽬指した。⾼品質なモアレ超構造の作製技術
と多様な分光測定を駆使することで、モアレ励起⼦の光学応答、微細構造、ダイナミク
ス、量⼦コヒーレンスなど、これまで未知であった基礎光学特性を明らかにすることが
できた。特に、モアレ励起⼦の精密な⾃在配列と、それによる励起⼦間相互作⽤の増⼤
を実現し、新たな量⼦光学現象の観測に成功した。これらの成果は、当初の研究⽬的を
達成するものであり、モアレ超構造における励起⼦物理の理解を⼤きく深化させたとい
える。 

 
図9. 発光スペクトルのドーピン
グ依存性と、モアレ励起⼦の帯電
状態 

 
図 10. ２つのモアレ励起⼦の相互作⽤によ
るコヒーレントな量⼦ビート信号 
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