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光のトポロジカルな波面の制御を
高次高調波で実現する

レーザ光の持つ色(波長・周波数)，強度，
位相，偏光，波面形状といった重要なパラ
メータの制御は，光通信をはじめとして科
学，産業，医療の非常に広い分野への応用
を生んできました．近年は強いレーザ光を
照射した際の物質の光応答の研究が進み，
レーザ加工や波長変換の技術につながって
います．波長変換は目的に応じた波長の
レーザ光をつくり出すために重要な技術で
す．NTT物性科学基礎研究所（物性研）
で研究を行っている「高次高調波発生」は
波長変換現象の一種です．高次高調波発生
は高強度フェムト秒レーザ光＊1を媒質に照
射することによって， 2 次， 3 次といった
よく行われている光高調波変換のみならず
さらに高い次数（整数倍の周波数）まで高
調波が発生する過程です．2023年にノーベ
ル賞を受賞したアト秒光パルス発生（1）の原
理にもなっています．
ノーベル賞を受賞した技術といえども，

まだその周辺技術は発展途上の段階にあり
ます．物性研では高次高調波発生の研究に

長年取り組み，これまで高調波の短パルス
化，短波長化，高出力化により，光の周波
数，強度，位相といった光の基礎的なパラ
メータの制御を実現してきましたが，さら
に残りの重要な光のパラメータである偏光
や波面形状を制御することで高次高調波の
すべてのパラメータの制御をめざしてい
ます．

物性研ではレーザ光の偏光や波面形状を
特徴付ける方法として，それぞれ円偏光や
光渦と呼ばれる光の状態に着目しました（図
1 ）．円偏光は偏光の回転方向の自由度と
して左右の 2種類（ヘリシティs＝- 1 また
は+ 1）を持ち，偏光状態を記述するベー
スとなる量です．一方で，光のトポロジカ
ルチャージは空間モードを記述するための
ベースとなる量で光の軌道角運動量（ＯＡ
Ｍ：Orbital Angular Momentum）とも
呼ばれます．通常のレーザ光は波面形状が
平坦でガウシアンビーム＊2とも呼ばれる状
態ですが，螺旋状の波面を持った光もビー
ムとして直進することが知られています．
このビームは中心に位相特異点を持つこと
からトポロジカル光波と呼ばれます．螺旋
の回転数や回転の向きを決めているのがト

ポロジカルチャージという量であり，無限
通りの整数の値（l＝…- 2 ，- 1 ，0，1，2，
…）をとります．これまで，可視や赤外光，
電波などの領域においてこの波面をつくり
出すことで，例えば光通信の多重化，顕微
分光，微小物質の光ピンセット（光操作），
レーザ加工などさまざまな応用が期待され
ています（2）〜（5）．高次高調波においてこの
ような波面形状の制御が可能ならば，高次
高調波発生がレーザでは直接発生すること
が難しい真空，極端紫外領域にわたる広い
波長領域の光まで同時に波長変換によって
発生できるため，例えばナノメートルスケー
ル顕微分光や露光などの極限計測，加工技
術等への応用を可能にすると期待できます．
高次高調波発生で到達できる極端紫外領

域の光の制御は，波長の短さに起因して対
応する光学部品の作成が困難なことからも
難しい課題です． 1つのアプローチが高次
高調波として発生した後の光を制御するの
ではなく，もともと光の偏光や波面が制御
された光を高調波として発生する方法です．
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トポロジカル光波はレーザ光のビーム断面方向に特異な幾何学空間形状を持っ
た光であり，既存技術によって赤外から可視光領域では光通信をはじめとして分
光，レーザ加工，光ピンセット（光操作）など多様な応用が期待されています．
このような特異な光を高次高調波発生によりつくり出すことで，これまでにない
極端紫外領域の波長やアト秒といった時間精度と組み合わせた極限光計測技術が
可能になると期待できます．本稿では，高次高調波発生によるトポロジカル光波
の生成にかかわる物理現象，およびその背後にある物理法則の世界初の実証につ
いて解説します．
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図 1 　波面とスクリーンに当てた際のビーム断面の強度分布

＊ 1 	  高強度フェムト秒レーザ光：レーザ光が定常
的でなく時間的にパルス状に光るもので，光っ
ている持続時間がフェムト秒（1000兆分の1）
単位の時間であるレーザ光．2018年にノーベ
ル物理学賞を受賞したチャープパルス増幅
法の発明により，卓上のレーザを用いて高次
高調波発生に必要なレーザの光のピーク強
度である1 cm2当り1014 W程度が達成でき
るようになりました．

＊ 2 	  ガウシアンビーム：波面形状が平面状であり
（光渦でない），ビームの中心から外側に向かっ
て強度が徐々に（ガウス関数に従って）小さ
くなる断面構造を持つビームが通常のレー
ザビームであり，ガウシアンビームと呼ばれ
ます．
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しかし，高次高調波発生においてレーザ光
の偏光，波面形状がどのように変換される
のかということについて，その過程の物理
的な難しさもあって統一的な指針となる理
解はなく，それらの制御が課題でした．
これに対して私たちは，固体結晶の対称

性＊3をうまく利用して円偏光から光渦を作
成することで，高次高調波発生で変換され
る偏光と波面形状の同時制御に成功しまし
た（6）（図 2 ）．そして，それらの変換ルール
が固体の対称性を反映して決まる汎用的な
法則のうえに成り立っていることを明らか
にしました．今回見出した法則は，固体結
晶を用いてレーザ光の波長を変換するとき
にどのような偏光や波面形状の特徴を持つ
光が発生するのかを決められる汎用的な法
則であり，基礎的な光技術の発展に重要な
発見です．

対称性を利用した固体高次高調波
発生技術

波長変換によって発生する光を望みの特
徴を持った偏光や波面形状に制御したい場
合，「対称性」に注目することが良い手段
です．対称性とは，ある物理的な系に特定
の変換を行ってもその性質や形状が変わら
ないことを指します．特にレーザ光をかた
ちづくっている電磁波と固体結晶の時間・
空間的なかたちを特徴付ける「動的対称
性＊4」に着目すると，波長の変換前後で偏
光や波面形状の規則性を保ったまま高調波
発生を行うことが可能です．これにより自

由自在な制御とはいかなくとも，“素性の
良い” 光の状態である円偏光や光渦の状態
を選択的に発生させるといった制御が可能
になります．

2 次や 3 次よりさらに高次の高調波発生
を起こすために従来主要な媒質として利用
されてきたのが気体です．ただし，気体中
では球状の原子がばらばらの状態で空間に
浮かんでいるだけであり，気体の種類を変
えても高調波の偏光や波面形状を定性的に
変化させるような制御は不可能でした．こ
れに対して近年注目を集めている固体結晶
を用いることで，固体中の規則的な原子配
列に起因する対称性を利用した光の制御を
行いました（図 3 ）．それぞれの固体が持
つ分類された規則性は，単純な法則で決ま
る “素性の良い” 光の状態を選択的につく
り出すことを可能にします．これまで固体
の対称性の利用の範囲は偏光に対してのみ
にとどまっていました．例えば円偏光の基
本波を固体結晶に照射すると，結晶が対称
性を持っていた場合には 2 次， 3 次， 4 次
など各次数の高調波で左周り，右回りの円
偏光が次数ごとに選択的に放出されること
が知られており，それが結晶の回転対称性
に起因することが分かっていました（7）．今

回の研究では，これを偏光だけでなく波面
形状の自由度まで適用できる原理を発見
しました．

円偏光との相互変換による
トポロジカル光波発生

固体高次高調波発生において比較的制御
が簡単な円偏光だけでなく，光渦状態まで
同時制御できる光学実験系を考案しました．
円偏光のガウシアンビームを厚い一軸性結
晶＊5に短い焦点距離のレンズで集光（タイ
トフォーカス）すると光渦の光成分を発生
し，特殊な偏光状態の空間分布を物質内で
実現できることに着目しました（図 4 ）．
この光渦成分の発生はタイトフォーカスに
よって結晶の厚み方向に対して斜め入射す
るビームの成分が複屈折＊6を起こすことに
起因します．これにより通常は特殊な光学
素子を必要とする光渦の生成を簡便に行い
つつ，同じ固体結晶中で高次高調波発生を
起こすことができます．ここで重要なのは
結果としてできる電磁場のプロファイルが
良い対称性を持つことです．特に偏光，波

＊ 3  対称性：ある物理的または数学的な系が特
定の変換を行ってもその性質や形状が変わ
らないことを指します．これは，自然界の法
則や物理現象において非常に重要な概念です．
例えば，図形を60度，90度，120度，180度な
ど回転させても同じかたちに見える場合，そ
の図形は回転対称性を持つといえます．

＊ 4  動的対称性：非常に強い光を物質に照射した
際に有用な考え方です．強い光が照射され
ると物質は元の状態から大きく変化し，光と
物質が渾然一体となった状態を形成します．
その際に，物質に対して光の電磁波が時間周
期的な外力として働くため，光が持つ時間周
期性と光，物質の両方が持つ空間対称性を
同時に含んだ対称性である動的対称性が物
質の光応答を決めます．

＊ 5  1軸性結晶：1軸方向にだけ異なる光の屈折
率を持つ結晶．その 1 軸方向を光学軸と呼
びます．

＊ 6  複屈折：屈折率が光の進行方向に垂直な2方
向の間で異なることで光の 2 つの偏光間で
光の進む速さおよび進む向きが物質内で異
なること．今回の実験において光学軸は結晶
の厚み方向に向いており，結晶の厚み方向と
それと垂直な面内方向の間で複屈折が起こ
ります．
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渦が高次高調波として発生する様子
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面形状と固体結晶を合わせた対称性が存在
することによって，発生する高調波の偏光
と波面形状の同時制御を実現し，偏光，波
面形状と次数の関係性を決める単純な変換
法則（等式）を導くことができます．

固体の対称性を用いたトポロジカル
高次高調波発生と光の変換法則

固体の対称性によるトポロジカル高次高
調波の制御を実験的に実証し，光の変換法
則の検証を世界で初めて行いました．高次
高調波発生で変換されるさまざまな波長の
光の円偏光や光渦の状態の制御が実現して
いることを観測により明らかにしました．
波長2500 nmの強い赤外フェムト秒レーザ
光の円偏光ガウシアンビームを発生し， 1
軸性結晶である 2 mm厚のセレン化ガリウ
ム（GaSe）結晶に 6 mmの焦点距離のレ
ンズを用いて集光することで高次高調波発
生を起こしました（図 5 ）．集光したレー
ザ光の周波数の何倍も高い周波数に対応す
る，赤や橙や青の光を偏光成分ごとに分解
した後，発生した光をカメラで撮影するこ
とで高調波のビームの空間形状を確認しま
した．その結果，赤，橙，青などのさまざ
まな波長の高調波が得られ，その波長，偏
光成分に依存したビームの空間形状が観測
されました（図 6 ）．タイトフォーカスを
するとき，しないときを比較すると固体結
晶と相互作用する赤外光の偏光の空間分布
に違いがあるために，現れる高調波の空間
形状が大きく異なります．タイトフォーカ
スしない際には次数と偏光に対する従来か
ら知られた法則に従って高調波が発生して
おり，そこには通常のガウシアン状のビー
ムの断面形状しか現れません．一方でタイ
トフォーカスした際にはドーナツ状や風車
状のビームの断面形状が観測されました．
ドーナツ状（ 3 次）は 1 つの光渦の状態，
風車状（ 4 次）は異なる複数の光渦が同時
に発生していることを示しています．これ
らの観測結果はタイトフォーカスによって，

円偏光から光渦への光の成分の変換が起こ
り， 0 でないトポロジカルチャージを持っ
た複数の成分の光が現れていることを示し
ています．今回の実験状況では対称性を考
えることで，Jm=mJ1＋nQ（mは高調波
の次数，nは結晶の回転対称性を表す指数，
Qは整数，Jm=sm+lmは全角運動量)とい
う非常に単純な数式を導くことができます．
これは物理的には光の全角運動量保存則と
も呼べるもので，波長変換の前後で光の
持っている角運動量＊7と呼ばれる物理量が
保存することを示します．例えば今回の実
験条件においては右回り円偏光（s1＝ 1），
ガウシアンビーム（l1＝ 0 ）を入射光とし
て用い，ビーム断面方向に結晶が 3回回転
対称（n＝ 3）を持ちます．この条件の下
でQが整数の範囲内でm次高調波に関し
て全角運動量のJmのとることができる値

を決められます．すなわち入射光と高調波
変換に用いる媒質の対称性によって高調波
の円偏光の向き（sm）とトポロジカルチャー
ジ(lm)を決めることができます．実際に得
られた空間プロファイルはこの法則から予
測されるものと完全に一致していることが
分かり，円偏光，光渦状態の同時制御の実
現が実証されました．この実験においては
GaSeを用いていますが，この結晶を他の
固体結晶に置き換えたり入射する光の波面
形状を操作したりすれば，数式上のnやJ1

＊ 7  角運動量：物理学において物体または粒子
等の回転運動の大きさを示す量．光の円偏
光の回転方向は「スピン角運動量（粒子の
自転運動を表す量）」，光渦の渦度が「軌道角
運動量（粒子の公転運動を表す量）」に対応
します．これらを足し合わせた量を全角運動
量と呼びます．
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の値を変えることで高調波の円偏光の向き
やトポロジカルチャージを選択することが
できます．よって，この法則は高調波の偏
光や波面形状を制御するうえでそのベース
となる一般法則を与えている重要なもので
あるといえます．

まとめと今後の展望

本稿では，高次高調波発生によってトポ
ロジカル光波を発生する試みについて，そ
の根本原理となる法則の世界初実証や関連
技術である固体高次高調波発生について紹
介しました．対称性から導かれたこの法則
の適用範囲は広く，条件さえそろえば世の
中のどこでも非線形光学現象が普遍的に従
うべきものです．例えばエネルギー保存則
も対称性から導かれる法則ですが，これが
私たちの生活の奥底で常に働いている重要
な原理であることは疑いようがありません．
今回発見した法則は近年発展している強い
レーザ光を用いた光の変換過程について，
その根底にある一般法則を見つけたものと
いえます．今後，今回明らかにした法則を
高次の紫外線領域の高調波の空間モードの
制御にまで適用できれば顕微分光や露光技
術など超高速，紫外光領域での新しい計測
技術への展開が見込まれます．

本研究の一部は，日本学術振興会（JSPS）
科学研究費助成金（20H05670）の支援を
受けました．
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（上段左から） 永井  恒平/ 岡本  拓也/
篠原  　康

（下段左から） 眞田  治樹/ 小栗  克弥

超高速光物理の研究では，近年の目覚ましいレー
ザ技術の発展の下で光のまだ見ぬ利用可能性が明
らかになり続けています．そこには物理の原理に立
脚してボトムアップで明らかにしていくべき現象が多
く残っています．その発展の先にある将来の世の中
の可能性を一緒に想像いただければ嬉しいです．
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図6 撮影された高調波のビームの空間形状
（片方の円偏光状態の成分の高調波のみ示す）と変換法則
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例)     偏光(𝑠𝑠 = +1)について4次のみ発生，通常の断面形状のビーム．

円偏光(𝑠𝑠 = ±1)と次数(𝑚𝑚)に加え光渦の渦度(𝑙𝑙 = 0,±1,±2,…)を結びつける法則．
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図 6 　撮影された高調波のビームの空間形状（片方の円偏光状態の成分の高調波のみ示す）と変換法則
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