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論文審査の結果の要旨 
 

二次元物質を相対的に回転させ、あるいは格子定数の異なる結晶を重ね合わせることによって形成されるモアレ

物質は、長周期の超格子構造を生み出し、電子バンド構造を劇的に再構成することから、近年、強相関物性やト

ポロジカル物性を探究するための重要な研究対象となっている。特にモアレ平坦バンドの形成は、電子状態を高

度に制御可能な舞台を提供し、新奇な量子現象の発現をもたらす。一方で、非線形光学応答は、結晶対称性やバ

ンドトポロジー、量子幾何といった線形応答では捉えられない電子状態の本質に鋭敏に反応することから、物質

物性を調べるための強力なプローブとして近年注目を集めている。 

城谷宇映氏の博士論文は、モアレ物質研究と非線形光学応答研究という二つの研究潮流を結びつけ、モアレ物質

における非線形光学応答を体系的に研究したものである。特に、モアレ物質に特有なバンド再構成が二次の光学

応答にどのような影響を及ぼすかを明らかにしている。本論文では、ツイスト二重二層グラフェン（twisted 

double bilayer graphene: TDBG）を対象として、シフト電流（光照射下で生じる直流光電流）および第二高調波

発生（second-harmonic generation: SHG）に関する理論的解析が行われた。TDBG は、AB 積層された二つの二層

グラフェンを相対的に回転させたモアレ系であり、AB–AB および AB–BA の二種類のスタッキング配置をとるこ

とができる。これら二つの系は、電子バンド構造が非常に類似している一方で、対称性およびバンドトポロジー

が異なるという特徴を有している。城谷氏は、ツイスト角、フェルミ準位、垂直バイアス電圧、およびスタッキ

ング構造を制御変数として、TDBG のシフト電流および SHG の体系的な理論計算を行った。 

その結果、本論文における最も重要な成果として、ツイスト角の減少に伴い、シフト電流および第二高調波発生

（SHG）の両応答が顕著に増強されることが示された。さらに、この増強が、モアレ平坦バンドの形成により結合

状態密度が著しく増大することに起因することが明確に示された。特に SHG に関しては、モアレ平坦バンドによ

る高密度な準位構造により、同一の波数点で一光子過程と二光子過程が同時に共鳴する二重共鳴過程が多数実現

されることを見いだし、非モアレ系とは質的に異なる共鳴増強機構を提示している。さらに、二次光学応答がフ

ェルミ準位に対して極めて鋭敏に依存することを明らかにした。このような挙動は、通常の結晶に見られる滑ら

かなキャリア密度依存性とは対照的であり、モアレ系特有のバンド再構成を反映した現象である。加えて、大き

な垂直バイアス電圧下では、AB–AB と AB–BA の二つのスタッキング配置の間に、非線形光学応答に関する系統

的な関係が存在することを明らかにした。すなわち、電荷中性点以下におけるシフト電流の符号が両者で反転し、

これに対応して第二高調波発生（SHG）の位相がπだけずれることを示した。この結果は、二次光学応答を用いて

スタッキング構造を識別できることを示す点でも重要である。 

以上のように、本論文は、モアレ物質におけるバンド再構成が二次非線形光学応答に与える影響を、具体的かつ

体系的に解明したものである。得られた知見はモアレ物質における非線形光学応答の理解を大きく前進させると

ともに、将来的な光機能物質の設計に向けた指針を与えるものであり、その学術的価値は高い。以上の理由から、

本論文は博士（理学）の学位論文として十分な価値を有するものと認める。 

 


