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背景  高次高調波分光法は，アト秒オーダー
の時間分解能とオングストロームオーダーの空
間分解能を併せ持つ，超高速電子ダイナミクス
を解明するための強力な手法である．近年では，
その分光対象を有機分子へと拡張する試みが盛
んに行われている [1]．しかしながら有機分子
の高次高調波分光は，異なる分子種からの高調
波スペクトルを比較研究する段階に留まってい
る． 
 本講演では，光異性化反応を示す有機分子の
ダイナミクスを時間分解高次高調波分光法によ
って解明することを目指した，原理実証実験を
行った結果について報告する． 
 
実験  Figure 1(a)に実験セットアップを示し
た．分光対象としては，光開環反応を示す典型

的な分子であり，現在でもその光誘起ダイナミ
クスについて活発な研究が行われている
1,3-cyclohexadiene (CHD)を選定した [2-5]．
チタンサファイアレーザーの二倍波(400 nm, 
10 μJ)の二光子吸収を用いて CHD を励起し，
基本波(800 nm, 700μJ)によって高次高調波を
発生させた． 

Figure 1(b)に CHDの高次高調波スペクトル
を示す．また，17 次高調波(H17)収率の時間変
化を Fig. 1(c)に示す．本実験で観測された変化
の時間スケールは，先行研究のものとよく一致
しており [4,5]，光異性化にともなう電子状態
の変化を観測することに成功したと考えている． 
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Fig. 1. (a) Experimental setup and photo-induced ring opening of 1,3-cyclohexadiene (CHD) (inset).  
(b) High harmonic spectrum from CHD molecules. (c) The 17th harmonic yield as a function of the delay 
between the pump and probe pulses.    
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