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はじめに：高強度中赤外レーザーの登場により、非摂動な高調波である高次高調波発生(HHG)

が固体でも観測可能になった 1。固体系における HHGのプロセスは、高強度光電場によるバ

ンド間でのキャリアのトンネリング過程、バンド内駆動、および再結合からなると考えられ

ている。これまで我々は、半導体型の単層カーボンナノチューブ(SWCNT)における HHG が

フェルミレベル(EF)制御により桁で変化することを実験と計算の両面から明らかにしてきた 2。

本研究は、この EF のシフトにより、レーザー電場で駆動されるキャリアの波数空間分布が、

制限されることに着目した。これにより、バンド最近接点近傍でのみ支配的に起こるトンネ

リング過程に対し、キャリア数を制限することで影響すると考えられた。そこで、トンネル

過程に影響するレーザー強度に加え、EFも制御した際の、高調波発生の変化を調査した。 

方法：試料として、バンドギャップが 0.7 eVの半導体型 SWCNTが一方向に並んだ配向膜を

用意し、電解質ゲーティング法を用いることで、電圧 VGによるフェルミレベル制御を行った。

試料に 4.8 µm (0.26 eV)の中赤外レーザーを照射することで、HHGを発生させ、VGとレーザ

ー強度を変えつつ、HH強度の変化を測定した。また、密度行列の時間発展から数値計算的に

も HHGプロセスを検証した。 

結果：図１にレーザー強度が弱い場合((a)FL = 

1.1 MV/cm)と強い場合((b) 2.9 MV/cm)でのHH

強度の VG依存性を示す。この VG依存性に対

する HH強度の変化量が、レーザー強度を変

えることにより大きく変化していることが分

かる。レーザー強度が強い場合は、弱い場合

と比較して３次や５次高調波の変化量が約

1/5まで小さくなっている。計算結果(図 1c, d)

も同様の傾向を示している。さらに計算にお

ける発生プロセスの解析から、レーザー強度

が弱い場合は、EFシフトによりトンネル過程

が制限されることで、HHGが強く抑制するの

に対し、強度が強い場合は、電場駆動も強い

ため、トンネリングが高効率で起こり、HHG

があまり変化しないことが示唆されている。 
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実験 
(a) FL = 1.1 MV/cm      (b) FL = 2.9 MV/cm 

  
計算 
(c) FL = 1 MV/cm     (d) FL = 3 MV/cm 

  
図 1 (a-b)高調波強度とゲート電圧の関係 

(c-d)計算した高調波強度とフェルミレベル

EFの関係 
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