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原子や分子に強いレーザー光を照射して発生する高次高調波は,アト秒パルス発生 [1]や分子軌
道のイメージング [2]に応用できることから盛んに研究が行われている。近年行われた実験 [3]で、
高次高調波を発生させる基本波の楕円率に対する各次数の強度の依存性がイオン化閾値近傍では
高い次数と異なる振舞いをすることが観測された。私たちはイオン化閾値近傍の高次高調波への
理解をより深めるため、高調波の隣り合う次数間の位相差の観測を行った。

RABITT法 [4]によって隣り合う次数間の位相差を測定する装置 [5]を用いて測定を行った。こ
の装置では、高次高調波とその基本波を時間差 ∆tをつけて Arなどの希ガスに集光して発生する
光電子のエネルギースペクトルを観測する (Fig. 1)。(2n− 1)次高調波と (2n+ 1)次高調波による信
号の間に、高次高調波と基本波の光子が 1個ずつ関与する二光子イオン化で発生する光電子の信
号が現れ、その強度は cos (2ω0∆t − ∆ϕ(2n)

HH + ∆ϕatom)のように変動する。ここで、ω0は基本波の角

振動数、∆ϕ(2n)
HH は (2n − 1)次高調波と (2n + 1)次高調波の位相差、∆ϕatomは微小な補正項である。

高次高調波と基本波の時間差 ∆tを変えて二光子イオン化の信号を測定し、その強度の ∆tに対す
る変化を調べることで位相差 ∆ϕ(2n)

HH を得ることができる。

Ar, N2,およびKrから発生する高次高調波について測定した位相差を図 2に示す. 今回観測した
全ての次数において、Krの位相差はArおよびN2のものより大きい値をとっていた。Krのイオン
化ポテンシャル (14.0 eV)は Ar(15.8 eV)と N2 (15.6 eV)に比べて有意に小さいことから、この結
果は高次高調波の発生過程で電子が獲得する位相がイオン化ポテンシャルに依存する [6]ことを反
映していると考えられる。一方、Arと N2はイオン化ポテンシャルにほとんど違いがないので位
相差も近い値をとることが予想されるが、実験結果ではイオン化閾値に近い 11次と 13次の間の
位相差に有意な違いが現れている。講演ではこれらの違いの原因を理論モデルを用いて議論する。
また、Krとイオン化ポテンシャルが近い CO2の結果も合わせて議論する予定である。
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Fig. 1: Schematic illustration of the RABITT method [4].
IP stands for the ionization potential of the Ar atom.

Fig. 2: Phase differences between adja-
cent high-order harmonics generated in Ar,
N2 and Kr.
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