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近年、PHz周波数デバイスの動作原理となりうる光波周期の時間スケールの動的光物性が注目され
ている[1]。このような現象を実時間で捉え、その物理的描像を理解するために、ブリルアンゾーン全
域に渡る電子バンド状態を実時間で測定可能な時間分解 ARPES(Angle-resolved photoemission 

spectroscopy)は有望な手法である。最近では、アト秒領域の時間分解 ARPESを達成するために高次高
調波をプローブ光として用いる手法が取り組まれている[2]。このような動的光物性を観測する際には、
ポンプ光を光波電界として捉えられるほど短い時間幅のプローブ光を用いることが重要になる。本講
演では、これまでより高い光子エネルギーに位置する 42.5 eV の極端紫外領域の高次高調波光源を用
いることで、サブ 10 fs級計測が可能な高時間分解 ARPES を実現したので報告する。 

本システムは、Ti:S チャープパルス増幅器（中心波長 790 nm、パルス幅 20 fs、パルスエネルギー
1.3 mJ）をベースとしており、790 nm のレーザ―パルスと Ar ガスセルにより発生させた高次高調波
パルスを用いた時間分解 ARPES 装置である[3]。発生した 27 次高調波（42.5 eV）をプローブ光とし
てポンプ・プローブ ARPES 計測を行った。図 1(a)は、高配向熱分解グラファイト（HOPG）の K点近
傍の ARPES スペクトルの時間発展である。これはポンプ光（照射強度 1.0 × 1010 W/cm2）により電
子が励起されることで、電子が価電子帯から伝導帯へと遷移している様子に対応する(図 1(b))。図 1(c)

は伝導帯へ光励起された電子密度の時間発展である。誤差関数 erf[(t-t0)/τ]にフィッティングすること
によって、その時間変化が τ=13±7 fs と見積もられた。ポンプ光の半値全幅が 20 fs であることから、
プローブ光の半値全幅は 8 fsであると評価できた。この時間幅は世界最短レベルであり[2]、プローブ
光の高光子エネルギー化によって広域のブリルアンゾーンを計測可能なサブ 10 fs 時間分解能の
ARPES が実現できることを示した。 
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Fig. 1. Time-resolved ARPES spectra at K-point of the HOPG. (a) Snapshots of ARPES spectra, (b) band structure and schematic 

illustration of the dynamics of the electrons. (c) electrons density at conduction band as a function of time delay. 
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