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1．緒　言

　日常生活は光に溢れていて、“光”と聞いて思い浮かべるものは人それぞれであろう。宇宙
の彼方から地球を照らす太陽光、毎日目にするスマートフォンの画面から発せられる光、イ
ンターネット通信に使われているファイバー光、あるいはプレゼンテーションをするときに
使用するレーザーポインタもレーザー光である。さらに、2014年のノーベル物理学賞が青
色発光ダイオードの発明に対して授与されたことは記憶に新しい。光を電磁波と考えて可視
光以外の波長も含めると、携帯電話の通信に使用している電波や食べ物を温めるためにレン
ジが放出しているマイクロ波も光の仲間である。
　これらの光や電磁波は情報を運んでいる。例えば、明るさや色といったものがその代表例
だが、それらに加えて偏光と呼ばれる情報も運ぶ。偏光とは、光や電磁波の電場が時間とと
もに空間的にどのように振動するかを表したものである。偏光の具体例としては、ある平面
内で電場の強度が振動する直線偏光（図1a）と、電場強度は一定のまま電場の向きが回転す
る円偏光（図1b）が挙げられる。偏光が光の運ぶ他の情報と異なる点は、あらゆる偏光が基
本的な二つの偏光成分だけで記述できる点である。その二つとは、互いに直行する直線偏光
のペア、もしくは右回りと左回りの円偏光のペアである。

図1：直線偏光（a）と円偏光（b）。

　明るさや色と比べて、日常生活の中で光の偏光を意識する機会はほとんどないが、偏光は
すでに市販のエレクトロニクスに応用されている。その代表例が3Dテレビである。3Dテ
レビの原理はいくつかあるが、専用の眼鏡に内蔵された偏光を選択するフィルター（偏光子）
によって左右の目に異なる画像を映すというものがある。3Dテレビでは左右の目に届ける
情報を右回りと左回りの円偏光に載せることが多い。これは視聴者が首を傾げたり寝転んだ
りしても左右の目に入る映像が変化しないようにする工夫であり、円偏光が座標軸の取り方
に依存しないという点を利用したものである。情報を正確に伝える際には円偏光を用いるこ
とが多く、例えばGPS との通信にも円偏光した電磁波が用いられている。
　以上のように光の偏光、特に円偏光は我々の日常生活の様々な場面で活躍している、縁の
下の力持ち的な存在である。また、将来の実現が期待されている量子コンピューティングに
おいても、量子情報を光の偏光を用いて表す方法が研究されている。その偏光を作り出す手
段として一般的なものは、偏光子や波長板を用いる方法である。偏光子と波長板を組み合わ
せることによって直線偏光や円偏光のみならず任意の楕円偏光を作り出すことができるが、
これは言い換えれば、単一の発光デバイスの構造が複雑化することを意味する。すなわち、
純粋な発光素子に加えて偏光子と波長板という二つの素子が追加される。また、偏光の向き



― ―95

を制御するためには偏光子もしくは波長板の回転という機械的な運動が伴う。これらはデバ
イスの複雑化という問題点に加え、デバイス寿命を短くする可能性も含んでいる。
　本研究では、全く新しい物質を用いて発光ダイオードを作製し、光が素子から放出された
段階で既に円偏光しかつ電気的にその円偏光の向きを制御できるデバイスの開発に取り組ん
だ。これまでの一連の成果について本論文で詳細に記述する。

2．新奇半導体物質：遷移金属カルコゲナイド（TMD）

　まず半導体物質からの発光の際に円偏光が放出されるための条件を述べる。半導体からの
光放出は伝導帯の電子が価電子帯に緩和する際に起こる。この緩和過程で一つの電子が失っ
たエネルギーと運動量及び角運動量を持った一つの光子が放出される。エネルギーは光の波
長に対応し放出される光の色を決定する。光子の運動量は電子のそれに比べて圧倒的に小さ
いので、基本的には電子は伝導帯から価電子帯へ移ってもその運動量は変化しない。言い換
えると、運動量空間において電子の遷移が垂直に起こることを意味している。最後の角運動
量が放出される光の偏光を決定する。光の左右の円偏光状態はそれぞれ、光子が±1の角運
動量を持った状態である。つまり、伝導帯と価電子帯における電子の角運動量の差が±1の
時に円偏光した光子が放出されることになる。
　GaAs などの III-V 族化合物半導体にスピン偏極電流を注入すると円偏光した発光が得ら
れることは古くから知られている［1－3］。この場合、左右の円偏光発光を選択するために
は注入するスピンの向きを制御する必要がある（図2）。ディスプレイのように微小な発光素
子が集積したデバイスにおいて個々の素子に印加される磁場を別個に制御するのは至難の業
である。磁場を印加せずにスピン分極電流を生成する方法として強磁性体を用いる方法もあ
るが、この場合、強磁性体の磁化方向の制御が困難である。

図2：GaAs における円偏光発光。伝導体の角運動量±1/2の状態がそれぞれスピ
ンアップ、スピンダウンに対応する。矢印の太さは各々の遷移の遷移確立の相対
的な大きさを表している。

　そこで本研究では、遷移金属カルコゲナイド（TMD）と呼ばれる物質に着目した（図3a）。
TMDの場合、図3b のように左右の円偏光を放出する直接ギャップが運動量空間内の異な
る場所（K点と -K点）に位置する［4］。この二点に対応する電子状態は等価ではないため、
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電荷にはこのどちらの状態を占有するかという自由度が生じる。伝導体の底が谷のように見
えることから、この自由度をバレー（valley）自由度と呼ぶ。スピンと比較した際のバレーの
利点は、電気的に操作できることである。半古典論によると、物質に電場を印加した際に電
場の影響を直接受けるのは電荷の結晶運動量である［5］。電場をかけたときに電流が流れる
（電荷が運動する）現象は、一つ一つの電荷の結晶運動量が変化し、その結果群速度の和が非
ゼロになるためだと説明できる。K点や -K点というのは運動量空間のある特定の点、すな
わち特定の結晶運動量に割り当てられた記号であり、電場によって結晶運動量を制御すると
いうことは、言い換えれば電場によってバレーを制御するということである。このような現
象は実際に複数報告されており、例えば、半世紀以上前から知られているGaAs におけるガ
ン効果（Gunn effect）は強電場によってΓバレーの電子が Lバレーに移動することに由来す
る現象であり［6］、また最近の研究では、電場の向きによってダイヤモンドの等価な六つの
バレーのうち二つのバレーに選択的に電子を閉じ込められることが報告されている［7］。

図3：（a）遷移金属カルコゲナイド（単層）の結晶構造の模式図。一つの遷移金属元素
（青）は六つのカルコゲン元素（赤）に囲まれている。六つのカルコゲン元素は三角プ
リズムを構成している。（b）遷移金属カルコゲナイド（単層）の直接ギャップ近傍のバ
ンド構造の模式図。各点における角運動量 j z も同時に示す。

3．TMDを用いたp-n 接合の作製

　半導体物質から発光を取り出すためには、伝導帯に電子を、価電子帯に電子を受け入れる
空きスペースすなわち正孔を用意する必要がある。半導体を用いた発光素子は発光ダイオー
ドと呼ばれ、n型（電子ドープ）半導体と p型（正孔ドープ）半導体のヘテロ接合（p-n接合）で
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ある。一般的に p-n接合はアクセプターないしはドナーを化学的にドーピングすることで形
成されるが、この手法はTMD結晶には不向きである。TMDのシングルドメイン結晶は、
グラフェン［8］と同様に粘着テープによって機械的に剥離する方法で得られ［9］、そのサイズ
は高々数十マイクロメートルである。このような微小な結晶の半分だけに選択的にアクセプ
ター（ドナー）をドープするのは至難の業である。
　本研究では化学ドーピングに代わる手法として電界効果ドーピングを用いた。電界効果
ドーピングは聞きなれない単語ではあるが、要は電界効果トランジスタ（FET）の動作原理
である（図4）。FETはゲート電圧を印加することによってチャネル表面に電荷を誘起して半
導体の伝導度を変化させるスイッチングデバイスである。つまり、このチャネルにTMDを
使用した FETを作製すれば、ゲート電圧を制御することによってTMD中に電荷をドープ
することができる。

図4：電界効果トランジスタの模式図

　実際に本研究で作成したTMD-FETの伝達特性を図5a に示す。伝達特性とは、ゲート電
圧（VG）に対するチャネル電流（IDS）の応答特性である。いくつかの先行研究でTMD-FETの
動作が報告されているが［10, 11］、本研究ではそれらよりもより強力なゲート絶縁体として
イオン液体を導入することで、先行研究よりも一桁以上小さい電圧で一桁以上大きい密度で
の電荷蓄積を実現した［12］。イオン液体を用いたFETの作成やその特徴については、本論
文の本筋から逸れるためにここでは割愛させて頂くが、非常に大きな電荷密度（～1014/cm2）
のために、本来半導体であったTMDを金属化させ更に超電導転移を誘発することにも成功
した（図5b）［13, 14］。話を伝達特性に戻そう。図5a を見ると正負両方のVG に対してIDS が
増加していることがわかる。この振る舞いは両極性動作と呼ばれる。本研究の配置では（図
4）、正（負）のVG は半導体の伝導帯（価電子帯）に電子（正孔）をドープすることに対応する。
したがって、図の伝達特性は n型と p型の半導体を電気的に制御しつつ実現できることを表
している。



― ―98

図5：イオン液体を用いたTMD-FETの特性。（a）MoS2とWSe2の場合の伝達
特性。顕微鏡写真はWSe2-FET。（b）MoS2-FET の様々なゲート電圧印加時の
チャネル抵抗の温度依存性。電界誘起金属・超電導転移が確認できる。

　両極性動作を示す FETに図6a のように電圧を印加することを考える。この時、ソース
電極から見ると正のゲート電圧が、ドレイン電極からみると負のゲート電圧が印加されてい
る状況にある。すなわち、ソース電極とドレイン電極の近傍にはそれぞれ電子と正孔が誘起
され、半導体の中央で両者が交わるところに p-n接合が形成される。この手法は有機半導体
［15］やカーボンナノチューブ［16］を用いた両極性FETで確立されたものであるが、本研究
ではイオン液体を利用してさらに踏み込んだ測定を行った。具体的には、デバイスの温度を
下げた際にイオン液体がガラス転移を示してゲート効果が消失する点を利用し、電気的に形
成した p-n接合のダイオードとしての整流特性の測定に世界で初めて成功した（図6b）［17］。

図6：TMD p-n接合。（a）両極性FETを用いて電気的に p-n接合を形成する模式図。
（b）WSe2-FETを用いて形成した p-n接合の整流特性。
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4．電気的に制御できる TMD円偏光発光ダイオード

　電気的にTMD中に p-n接合を形成することに成功したので、次に順方向バイアス下での
発光測定を行った。上述のように試料はマイクロメートルサイズと非常に小さいので顕微分
光測定が必要である。さらに左右の円偏光成分を分割してかつ同時に測定することが求めら
れる。本研究では、既存の評価装置ではなく、光学台の上に必要な光学素子を配置した自前
の測定系を作製した。今回用いた光学系の模式図を図7に示す。λ/4波長板とビームディス
プレイサーを用い、左右の円偏光成分の同時測定を可能にした。

図7：円偏光分解顕微分光装置。

　TMD中の p-n接合に順方向バイアスを印加した際に観測された発光スペクトルを図8に
示す。発光スペクトルのピークエネルギーはTMDの直接ギャップのエネルギーに対応して
いる。このスペクトルの最大の特徴は左右の円偏光成分（σ±）の強度が異なっている点であ
る［18］。TMDの特有なバンド構造（図3a）を鑑みると、この現象はKバレーと -Kバレーか
らの発光強度に違いがあることと等価であり、電気的なバレー対称性の制御に成功したとい

図8：TMD p-n接合に順方向バイアスを印加した時の発光スペクトル。
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える。また、スピン偏極電流を使わずに発光素子そのものから円偏光分極した発光を観測し
た最初の例でもある。余談になるが、我々と同時期に他の四つのグループからTMDを用い
た発光ダイオードの研究が報告されているが［19－22］、他の研究グループでは円偏光分解
測定をしなかったため、この特異な現象を報告したのは我々のみであった。
　図8のスペクトルでは、右回り円偏光と左回り円偏光のどちらの強度が大きくなるかは試
料に依存しているが、これはいったい何で決まるのだろうか？ここで重要になってくるのは、
TMD結晶の方位と流れる電流の向きの相対角度である。実空間の x-y 座標と、運動量空間
における kx-ky 座標には一対一の関係がある（図9a）。例として、結晶のジグザグ端に平行な
向きに電流を流す場合を考える。この時電場の効果による電荷の結晶運動量の変化は図9b
のようにフェルミ面のズレとして表すことができ、電流の向きによって運動量空間において
K点方向と -K点方向の二通りがある。ここで重要になるのが、TMD結晶が三回回転対称
性を持つためにフェルミ面が三角形に歪んでいることである［23］。そのため、片方のバレー
においてフェルミ面が三角形の頂点方向にズレたとき、他方のバレーではフェルミ面は三角
形の辺方向にズレる。これにより、Kと -Kのバレー対称性を破ることができ、両バレーか
らの発光強度に差が生まれる。

図9：（a）実空間の結晶方位と運動量空間の対応。（b）電場印加時の運動量空間
におけるフェルミ面（青い実線）の変化。

　図9b を見て頂くと気づくと思うが、流す電流の向きを反転させるとK点と -K点の役割
が入れ替わる。すなわち、各円偏光成分の強度比が反転することが予想される。従来の化学
ドーピングによって形成された p-n接合では電流の向きを変化させることはできないが、電
気的に形成された p-n接合ではそれが可能である。ゲート絶縁体が液体状態にある温度にお
いて、ソース電極とドレイン電極に印加してある電圧の符号を反転させればよい。この機能
性は電気的に形成された p-n接合ならではのものである。このようにして、単一のデバイス
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図11：TMD発光ダイオードからの円偏光発光の分極率の電場依存性。
η≡（Iσ+－Iσ+）（Iσ+－Iσ+）。Iσ±は発光のσ±成分の強度。

に対して向きの180度異なる二つの p-n接合を形成し、それぞれに順方向バイアスを印加し
た際の発光スペクトルを図10で比較している［18, 24］。上記の予想通り、各円偏光成分の強
度比が電流を反転させることによって反転していることがわかる。WSe2の場合にはスペク
トルの形状も変化しているが、これは電流反転の前後で p-n接合の電荷密度が違うためだと
考えられる［18］。

図10：TMD発光ダイオードにおける電場による円偏光分極の反転。

　最後に、円偏光分極率（左右の円偏光成分の強度の違い）を大きくする方法について言及す
る。フェルミ面のずれの大きさは印加する電場が大きいほど大きくなる。このことからもわ
かるようにより大きな電場を印加すると分極率が大きくなる。電気伝導測定の結果から発光
域における面内方向の電場強度を算出し、発光スペクトルの分極率との関係を表したのが図
11である。また、温度を下げることによっても分極率の向上が期待できる。この現象で重
要になるのはフェルミ面が三角形に歪んでいることである。温度が高いと電荷が熱的に励起
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図12：MoSe2円偏光発光ダイオードの発光スペクトルの温度依存性。各温度に
おけるスペクトルはσ+成分のピーク強度で規格化していいる。

5．まとめと展望

　本研究では遷移金属カルコゲナイド（TMD）を用いた発光ダイオードを作製し、電気的に
偏光方向を制御することが可能な円偏光発光ダイオードを世界で初めて実現・報告した。こ
の機能性はTMDの持つ特異なバンド構造を最大限に活かした結果出現した新奇な現象であ
り、他の半導体物質では実現することができない。この現象の発見は科学の世界で大きなイ
ンパクトを与え、Science 誌や NPG Asia materials 誌でも取り上げられた［25, 26］。現状で
はまだこの新規機能性デバイスを初めて実現したという段階であるが、今後デバイス構造の
最適化や種々の物理量の測定による詳細なメカニズムの解明を目指していきたいと考えてい
る。また、ここでは取り上げなかったが、TMDではスピン軌道相互作用が大きくバレーと
スピンの自由度が結合しているため［4、27］、TMD発光ダイオードとスピントロニクスの
結合も興味深い。
　TMDを用いた発光ダイオードはそれ自体が非常に小さなスケールにある。本研究で用い
たデバイスの大きさはおよそ20×20µm2であり、これは一般的な5インチのスマートフォ
ンディスプレイで4Kの解像度を実現できる大きさに相当する。実際のディスプレイへの応
用に向けては集積化や発光効率の向上などまだまだ課題は多いが、TMD自体が曲げ応力に
強いため［1］、ウェアラブルデバイスなどへの応用も可能である。
　これまでの研究で100% に近い分極率が実現できているため、100% の分極率実現が待た
れる。高い分極率は実用化に向けて不可欠であるだけでなく、冒頭で述べた量子コンピュー
ティングへの応用においても重要である。偏光を用いて量子演算をする場合には始状態とし
て100% 円の偏光状態を用いる必要がある。TMD円偏光発光ダイオードはマイクロメート

され易くなるため、フェルミ面の歪の情報がぼやけてしまう。異なる温度における発光スペ
クトルを図12で比較している。最低温ではほぼ片方の円偏光成分のみが観測されている
［24］。
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ルサイズのデバイスで100%の円偏光を作り出すポテンシャルを持つデバイスであり、将来
量子演算回路を実現する際に重要な役割を担うことが期待される。
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