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研究成果の概要（和文）：空間反転対称性の破れたワイル半金属はその非相反性に由来して２次の非線形相互作
用が現れる。これまではdcあるいはエネルギーの高い光（0.1―1 eV）によって電磁応答が調べられてきてお
り、そのギャップを埋めるテラヘルツ分光がフェルミ面近傍の応答を探るという点で重要である。
本研究ではワイル半金属Td-WTe2におけるテラヘルツ帯の電磁応答を調べた。室温で第2高調波および第3高調波
発生の観測に初めて成功した。また、テラヘルツ帯の室温非線形ホール効果の寄与は十分小さいことがわかっ
た。さらに、Td-WTe2のような微小試料のテラヘルツ応答の計測を可能にするオンチップテラヘルツ分光計測技
術を開発した。

研究成果の概要（英文）：Weyl semimetals with broken inversion symmetry exhibit a second-order 
nonlinear interaction owing to its nonreciprocity. So far, the electromagnetic response has been 
investigated by dc or high-frequency light (0.1-1 eV), and terahertz spectroscopy, which fills the 
gap between dc and high-frequency light, is very important in that it explores the response near the
 Fermi surface.
In this study, we investigated the electromagnetic response of the Weyl semimetal Td-WTe2 in the 
terahertz frequency. We have successfully observed the second and third harmonic generation at room 
temperature for the first time. We also found that the contribution of the room-temperature 
nonlinear Hall effect in the terahertz frequency is sufficiently small. Furthermore, we developed 
on-chip terahertz spectroscopy measurement system which enables the measurement of the terahertz 
response of tiny or flake samples such as Td-WTe2.

研究分野： 光物性

キーワード： テラヘルツ　ワイル半金属　非線形応答

  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
本研究では空間反転対称性の破れたワイル半金属のテラヘルツ応答を調べたが、特に室温で高効率な第２および
第３高調波発生を観測したことは、基礎物理学的側面のほかテラヘルツ周波数変換素子などの高速エレクトロニ
クス応用においても重要であると考えられる。また、オンチップテラヘルツ分光計測技術開発を進めたことは、
従来のテラヘルツ分光測定ではなしえない剥片試料にも適用できるため、今後、様々な物質の低エネルギー応答
の理解が進むことが期待される。

※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。
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１．研究開始当初の背景 
固体中の電子に対して幾何学的な位相に起因したベリー曲率が作用して興味深い応答を示すこ
とは、80 年代の量子ホール状態の研究を契機として物性物理学に多大な影響を及ぼしたが、近
年ではトポロジカル絶縁体やトポロジカル半金属の発見とともに、ベリー曲率に由来した電磁
応答が一層大きな注目を集めている。トポロジカル半金属の中でもカイラリティを持ったワイ
ル点がペアになって現れるワイル半金属は、時間反転あるいは空間反転対称性の破れによって
その性質が保護されており、その特異なバンド構造が外部擾乱に対して極めて強靭であるとい
う点で非常に興味深い物質系である。そのうち時間反転対称性の破れたワイル半金属は磁化に
よらないベリー曲率に由来した巨大異常ネルンスト効果や反強磁性体における巨大異常ホール
効果などを示すため、基礎から応用を見据えた研究まで盛んに行われている。一方、空間反転対
称性の破れたワイル半金属の大きな特徴は、その非相反性に由来して２次の非線形相互作用が
現れることであり、特にその応答の巨大さが大きな注目を集めている。これまで中赤外から近赤
外の光を用いた研究がなされてきたが、この高いエネルギー帯（0.1–1 eV）ではワイル点という
線形のエネルギー分散が現れることとの直接的な関係性がないと考えられ、またフェルミ面近
傍のワイル点ではベリー曲率が発散的に大きくなる。そのため、このトポロジカルな性質と電磁
応答の関係を探るためには、テラヘルツ分光によって meV の低エネルギー応答を調べることが
重要である。また申請当時、空間反転対称性の破れたワイル半金属におけるテラヘルツ非線形応
答に関する研究例は存在せず全くの未解明であった。 
 
２．研究の目的 
本研究では空間反転対称性の破れたワイル半金属のテラヘルツ非線形応答の解明を目的とする。
研究対象物質は、異方性が強く高い易動度を有する遷移金属ダイカルコゲナイト Td-WTe2 を用
いる。これまでに Td-WTe2 のテラヘルツ帯（特に 1 THz 以下）の線形応答も十分には明らかに
なっていなかったため、テラヘルツ線形応答を室温から低温まで調べる。Td-WTe2 の厚みを機
械剝離で薄くするとそれに伴い試料面積も小さくなってしまうため、テラヘルツ電磁波による
分光測定が難しくなる。そこで、回折限界で律速されない電流ベースのオンチップテラヘルツ分
光計測の技術開発を、テラヘルツ電磁波を用いた分光測定による応答解明と並行して進める。 
 
３．研究の方法 
テラヘルツ非線形応答を調べるために、中心周波数 1 THz で電場尖頭値 500 kV/cm を超える高
強度テラヘルツ波パルス光源を整備する。テラヘルツ高調波測定を行うため、試料に入射するテ
ラヘルツ波パルスをバンドパスフィルターで狭帯域化する。非線形応答の結晶方位依存性を調
べるために、偏光分解非線形テラヘルツ分光計測系を構築する。Td-WTe2 に対してテラヘルツ
透過測定を行うために試料を機械剝離で薄くし、厚みは白色干渉計を用いて評価する。 
オンチップテラヘルツ分光計測の技術開発については、試料に強いテラヘルツ電流を流すこと
ができる回路構造の設計を、FDTD 法による電磁界解析によって行う。設計した構造をもとに
LT-GaAs 基板上に金電極を蒸着するほか、テラヘルツ電流の発生・検出のために基板上に光伝
導スイッチを発生と検出それぞれの箇所に作製する。光伝導スイッチにフェムト秒レーザーパ
ルスを照射することで生じたテラヘルツ高速電流は電極を伝搬して検出用の光伝導スイッ
チに到達する。検出用の光伝導スイッチはプローブ光パルスが当たっている瞬間のみ LT-
GaAs が良導体になるため、発生した光電流とプローブ光パルスのタイミングが重なってい
るときだけ電流計に信号が流れる。これは従来のテラヘルツ電磁波を用いたテラヘルツ時
間領域分光法を発展させたものであり、本研究では 10 mm 角程の基板上で分光測定が可能
な技術を開発する。 
 
４．研究成果 
（１）ワイル半金属 WTe2 におけるテラヘルツ線形応答の温度依存性 
厚み 1.5 um の均一なエリア（500 um 角程）の大面積 Td-WTe2 試料作製に成功した。その試料
を用いてテラヘルツ線形透過測定を行ったところ、b 軸と入射電場が平行方向のテラヘルツ応答
は室温から 50 K まで Drude モデルで説明でき、温度減少とともに伝導度の増加が見られ、典
型的な金属的振る舞いを示すことがわかった。一方、a 軸と入射電場が平行方向のテラヘルツ応
答については、室温で伝導度スペクトル実部において~0.8 THz にピークが見られることがわか
った。先行研究の第一原理計算では 0.86 THz に赤外活性フォノンが存在することが示されてお
り、本研究で捉えた伝導度スペクトル実部のピークはフォノン吸収によることが考えられる。ま
た、温度を冷やしていくと、そのピークの線幅が細くなる振る舞いを示したこともフォノンによ
る吸収であることを支持する結果である。室温から 160 K ほどまでの伝導度スペクトルはフォ
ノン吸収による Lorentz モデルと Drude モデルの２成分で説明できることがわかったが、150 
K より低温では吸収ピークは残るものの、Drude モデルによる解析では説明できない特異なス
ペクトルを示すことがわかり、この原因の１つに Lifshitz 転移の影響が考えられる。また、室温



に絞ってエネルギー透過率の厚み依存性を調べたところ、厚み方向に対して均一ではないバル
クと表面で異なるテラヘルツ帯応答関数を有することを示唆する結果を得た。 
 
（２）ワイル半金属 WTe2 における室温テラヘルツ非線形応答の観測 
高調波発生の観測を通して非線形応答を調べた。高強度テラヘルツ波を微小剥片 Td-WTe2 に照
射し試料から透過したテラヘルツ波を計測したところ、室温で第 2 高調波および第 3 高調波発
生の観測に初めて成功した。また、試料の厚みが高調波発生に与える影響について調べたところ、
第 3 高調波は数 um という比較的厚い試料においても高効率に発生することが明らかとなった。
次に 2 次のテラヘルツ非線形応答の結晶方位依存性を調べた。Td-WTe2 の対称性から表面では
ab 面内で２次の非線形応答を示すことが知られており、「入射偏光||b 軸、放射偏光||b 軸」の
ほか「入射偏光||a 軸、放射偏光||b 軸」も許される。後者は特に非線形ホール効果と呼ばれ近
年注目を集めている。本実験から「入射偏光||b 軸、放射偏光||b 軸」における第 2 高調波発生
を観測したが、「入射偏光||a 軸、放射偏光||b 軸」における第 2 高調波発生は我々の測定系の
範囲では観測されなかった。このことから、テラヘルツ帯の非線形ホール効果は室温では十分小
さいと考えられる。 
 
（３）電流ベースのオンチップテラヘルツ分光計測の技術開発 
試料を配置する場所で電流密度が高くなり、また、流れる電流の反射ロスをなるべく抑えた導波
路構造の設計を、FDTD 法による電磁界解析を用いて行った。次に、LT-GaAs 基板に金を蒸着
し電極と光伝導スイッチを作製した。中心波長 1030 nm、パルス幅 160 fs、繰り返し 200 kHz、
パルスエネルギーが 30 uJ のフェムト秒再生増幅器レーザーの２倍波（515 nm）を用いて、作
製したオンチップテラヘルツ分光計測システムの動作確認を行った。その結果、パルス幅が 30 
ps を切るテラヘルツ電流の発生・検出に成功した。 
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