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電場や非線形媒質の対称性を利用した高調波発生は、円偏光の高調波発生やキラル分子の測定

などに応用され、精力的に研究されている[1]。対称性に基づく高調波発生は電場のスピン角運

動量(Spin Angular Momentum, SAM)と物質の角運動量の保存則を考えると統一的に理解でき

る。例えば、円偏光を 3 回回転対称の物質に入射した場合、逆回り円偏光の第 2 次高調波が発生

する(Fig. (a))。このとき、入射電場の 2ℏの SAM に対して高調波の SAM はーℏとなるが、物

質は離散回転対称性により 3ℏの角運動量を受け取り、SAM 保存則が成立する。このとき、物

質はこの SAM によって励起されるわけではなく基底状態のままトルクとして角運動量を受け取

る。一般的に、結晶が n 回回転対称の場合、n の整数倍の SAM を受け取ることができる。結晶

に SAM を散乱する過程はフォノンにおける Umklapp 散乱の類推で理解することができる[2]。 

このような角運動量の授受のプロセスを直接観測することは非常に難しいが、物質を回転させ

ることによって、回転ドップラーシフト(Rotational Doppler Shift, RDS)と呼ばれる、電場との

SAM の授受に対応したエネルギーシフトが生じる[2]。これまでに、角周波数Ωで回転する 3 回

回転対称の物質から生じる第 2 次高調波において、3ℏの SAM に対応する 3Ωのエネルギーシフ

トが観測されている[3]。一方、物質が 1 回回転対称である場合、ℏの任意の整数倍の SAM を交

換できるため、上記の過程に加えてもう 1 つの SAM の交換プロセスが生じる(Fig. b)。この 2 つ

のプロセスは、交換される SAM の大きさが異なる(ℏと 3ℏ)ため、第 2 次高調波には異なるド

ップラーシフトの大きさを持つ成分が観測されるはずである。本研究では、1 回回転対称媒質に

おける RDS を測定し、実際にこのような 2 つの過程の観測を試みた。 

実験では、円偏光励起によって、4Hz で回転した 1 回回転対称媒質である ZnO(11-20)面から

の高調波を発生させ RDS を観測した。2 倍波における実験結果を Fig. (c)に示す。Fig. (b)にあ

る SAM の交換から予想されるΩ, 3Ωに大きな 2 つのピークがあることがわかる。次に、3 倍波

における SAM の交換過程と実験結果を Fig. (d)に示す。3 倍波についても SAM の交換から予想

されるように、2Ωと 4Ωの 2 つのメインピークを観測することに成功した。また、予想される

RDS 以外の周波数に観測されているシグナルは、入射光の理想的な円偏光からの微小なずれに

よるものであることが明らかになった。本研究は RDS によって SAM の過程が 2 つ混在するこ

とを初めて実験的に観測したものであり、将来的には物質由来の高調波楕円率化の定量的解析等

に応用できると考えられる。 

Figure : SAM exchange between photons and the crystal with (a) three-fold and (b) one-fold rotational symmetries. (c) 
Experimental result of RDS for SHG. (d) SAM exchange for THG and its experimental result of RDS. 
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