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研究成果の概要（和文）：炭素原子1層からなるグラフェン同様に、様々な層状材料を原子数層のレベルまで薄くする
ことが可能になっています。本研究では、そのような『原子層材料』の光学特性を調べ、その起源について検討を行い
次に示す成果を得ました。
1.分子材料を原子層材料に接合させることで発光特性を制御できることを見い出し、そのメカニズムを明らかにしまし
た。２．原子層材料とシリコン、グラフェンからなる太陽電池で効率11%を達成しました。３．原子層材料中では励起
子（光励起で作られる電子とホール）同士の相互作用が非常に大きいことを見い出しました。４．原子層材料のヘテロ
構造で、原子層間の相互作用に由来する発光を観測しました。

研究成果の概要（英文）：As like the graphene which is composed of monolayer carbon atoms, various layered 
materials can be thinner as the atomic layer scale. I have studied the optical properties of "Layered 
materials" and discussed the mechanism of optical response. Obtained results are shown as forrowing,
Result 1. "We found that photoluminescence properties of layered materials can be controled by making the 
interface with molecular materials." Result 2. "We fabricated the solar cell made of layered materials, 
silicon, graphene, whose conversion efficiency becomes more than 11 %."Result 3. "The ineraction between 
excitons (photo generated electrons and holes)becomes enlarge in the layered materials."Result 4 
"Photoluminescence due to the interaction between layers was observed in the hetero-structure of layered 
materials."

研究分野： 光物性
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１．研究開始当初の背景 
MoSe2 グラフェンの研究を端緒に、さまざ
まな層状物質を原子数層まで薄くすること
が可能になってきた。特に、2010 年に MoS2

（2 硫化モリブデン）を単原子（分子）層に
すると、直接遷移型半導体として振る舞うこ
とが報告されて以降、遷移金属ダイカルコゲ
ナイド MX2（M=Mo,W; X=S,Se,Te）の単原
子層に注目が集まり、基礎的な伝導特性や光
学特性が報告されていた。特に、2012 年に、
円偏光で異なるバレーを選択励起できるこ
とが報告されると、バレー自由度を利用した
デバイス応用（バレートロニクス応用）を視
野に様々な研究がスタートしつつあった。単
原子層遷移金属ダイカルコゲナイドでは、光
励起された電子正孔対である励起子がその
光学特性と深く関わっているが、励起子同士
の多体効果や、制御手法は未解明であった。 
 
２．研究の目的 
 本研究では、原子層１層で構成される”究
極の表面”である単原子層材料を舞台に、究
極の理想平面上で励起子（光励起電子ー正孔
対）がどのように振る舞うかを明らかにしそ
の制御を目指す。具体的目標として、１）励
起子構造・ダイナミクスの解明、２）励起子
多体効果の探索、３）励起子ダイナミクスや
多体効果の制御の３つの達成を目的に研究
を進めた。 
 
３．研究の方法 
 MoS2、MoSe2、WSe2、WS2、MoTe2 などの
遷移金属ダイカルコゲナイド、黒リンなど、
さまざまな原子層材料とその複合材料をタ
ーゲットに①発光測定（温度変化、強度変化、
時間分解発光測定）による励起子ダイナミク
スの解明②ラマン分光や赤外吸収分光によ
る基礎光学特性の解明③化学ドーピングや
電界効果ドーピングによる励起子ダイナミ
クス変調④偏光分光によるバレーダイナミ
クスの解明⑤ヘテロ構造作製による光電変
換デバイスの作製などの手法で励起子ダイ
ナミクス、光キャリアの多体効果、格子振動
などを解明した。 

 
４．研究成果 
a.単層 WSe2 の励起子ダイナミクスと多体
効果の解明とバレートロニクス 
 
 単層WSe2 の励起子発光スペクトルと発光
寿命、発光イメージを測定し、発光寿命が 4ns
であることや励起子拡散長が1.8μmに及ぶこ
とを明らかにした。また、発光強度が励起強
度に対して飽和することを見出し、それとと
もに発光寿命に短時間成分が表れることを
明らかにした(図 1)。モンテカルロ計算の結
果と併せ、この現象が励起子-励起子消滅に
よることを明らかにした。単層 WSe2 の励起
子-励起子散乱レートは 0.3cm2/s と通常の半
導体材料に比べてかなり大きな値であるこ

とも明らかにした[S. Mouri et al., Phys. Rev. B 
90, 155449 (2014).]。また、バレー分極とその
緩和ダイナミクスも観測することに成功し
た。 

 
b 化学ドーピングによる単層 MoS2 の発光
特性制御 

  
単層 MoS2 は、自発的に電子ドープされて

おり、荷電励起子が形成されるため発光量子
効率は低い値にとどまっている。我々は、
F4TCNQ や TCNQ などの分子性材料をトルエ
ン溶液に溶かして滴下することで単層 MoS2

の電子ドープ量を減らし励起子発光強度を
回復できることを見だした（図 2）。また、逆
に、NADH 水溶液を滴下すると電子ドープ量
が増加し、トリオン発光が増加することも示
した [S. Mouri et al., Nano Lett. 13, 5944 
(2013).]。さらに、F4TCNQ をドープすること
でトリオン生成が抑制され、励起子-励起子消
滅に由来する励起強度に対する飽和挙動が
顕著になることもわかった[S. Mouri et al., 
Appl. Phys. Exp. 9. 055202 (2016).]。 
 

c 原子層積層ヘテロ構造における層間励起
子ダイナミクスとその制御 
 
遷移金属ダイカルコゲナイドの垂直積層

ヘテロ構造は Type II 型のバンドアライメン
トとなり、光励起でできる電子と正孔が層間
分離することが知られている。単層 MoS2 と
単層MoSe2の積層ヘテロ構造を作製し低温で
発光測定を行い、層間励起子に由来する発光
を見出し、電界効果ドーピングによりそれを
制御することに成功した。層間電荷移動と層
内トリオン生成とのバランスが層間励起子
生成に影響していると考えられる。 

図 1 単層 WSe2 の発光減衰曲線の励起

強度依存性 



 
d  MoTe2の励起子特性とバレー分極 
 単層 MoTe2は、近赤外域に光学遷移を持っ 
ており、応用上重要なサンプルである。この
試料について励起子発光線幅の温度変化を
評価し、音響フォノン散乱によって線幅が温
度上昇と共にブロードニングすることを明
らかにした[S. Koirala. S. Mouri et al., Phys. 
Rev. B 93, 155449 (2016).]。また、この試料

で初めて 40%ものバレー分極を観測した。 
 
e  グラフェン/MoS2/n-Si 太陽電池 
 
グラフェン/MoS2/n-Si の多接合ヘテロ構造
を形成することで、ショットキー接合型太
陽電池を実現し、遷移金属ダイカルコゲナ
イド薄膜を利用した太陽電池としては最も
高い水準である 11%もの変換効率を達成す
ることに成功した[Y. Tsuboi. S. Mouri et al., 
Nanoscale, 7, 14476 (2015).]。この構造では、
MoS2 薄膜が内臓電位を押し上げるととも
に、電子ブロッキングやホール輸送の面で
効果的に働いていると考えられる。 
 
この他にも、黒リンの光学特性の原子層数依
存性の解明やさまざまな遷移金属ダイカル
コゲナイドの発光量子効率の決定などの研
究を進めており、国内外にさきがけて単原子
層材料の励起子光物性を明らかにすること
ができた。 
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図 3 単層 MoSe2/ MoS2発光スペクトル

の温度変化 

図 2 化学ドーピングによる単層 MoS2

の発光変調。a. TCNQ や F4TCNQ ドープ

b. NADH ドープ。 

図 4 グラフェン /MoS2/n-Si の
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