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　高次高調波による分子軌道トモグラフィー [1]は、分子軌道のイメージをサブフェムト秒の時間分
解能で調べられる手法として注目されている。高次高調波の電場のフーリエ成分EHHG(ω)について、
回折格子を用いた分光器で得られる絶対値 |EHHG(ω)|2に加え、電場の位相 ϕHHG(ω) ≡ arg(EHHG(ω))
を調べることができれば、分子軌道をより正確に再構築することができる [2, 3]。私たちは分子軌
道トモグラフィーを用いた電子状態の超高速ダイナミクスの測定を目的として、高次高調波の位

相を測定する装置を開発している (Fig. 1)。
Ti:sapphire増幅器から出た光は穴あきミラーによって外側のドーナツ状のビームと内側の細い
ビームの 2つに分けられる。両者はピエゾ素子駆動の遅延ステージによって 10 nmの精度で光路
差がつけられるようになっている。2つの光は穴あきミラーで同軸上に戻されてから真空槽に入
り、凹面鏡でガスジェット中に集光される。外側のビームは高次高調波を発生させた後、後方のア

パーチャによって遮られる。高次高調波と内側の細い基本波ビームはアパーチャを通り抜け、ト

ロイダルミラーによって希ガスジェット中に集光され、発生した光電子のエネルギースペクトルを

速度マップ型のイメージング装置で観測する。ここで、q次高調波 (qは奇数)の光子は基本波の光
子の q倍のエネルギーをもつので、q次高調波の光子 1つと基本波の光子 1つを吸収する過程と、
(q + 2)次高調波の光子 1つを吸収し基本波の光子 1つを放出する過程は同じ運動エネルギーの光
電子を発生させ、互いに干渉する (Fig. 2)。このことを利用して、高次高調波と基本波の遅延を変
えたときの電子のエネルギースペクトルの変化の様子から、隣り合う次数の高調波の位相差を測

定することができる (RABITT法 [2, 4])。講演では装置開発の現状および得られたデータについて
報告する。
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Fig. 1: Schematic diagram of the experimental setup. Fig. 2: Energy diagram of the two-photon ioniza-
tion used in the RABITT technique.
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