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固体からの高次高調波では結晶の電子構造やベリー曲率などの特性を反映した応答が観測され

ており、超高速に物性を観測する新たな手法として期待されている[1]。これまでの固体における

高次高調波の実験では高次高調波の強度スペクトルから、その振幅の情報が議論されてきた。一

方、高調波電場の位相情報あるいは時間領域の情報は実験条件に制限があるためにほとんど調べ

られていない[2,3]。時間領域の情報を測定できれば、トポロジカルな効果やトンネリング時間、

発生メカニズムなど電子ダイナミクスのより詳細な情報を取り出せるはずである[4-6]。 

 そこで本研究では、高次高調波の時間領域の情報を取り出す

ことを目的としてホモダイン型の高次高調波検出系の開発を

行った。図 1(a)はホモダイン型高調波検出器の概念図である。

マッハツェンダー干渉計の２つのパスそれぞれで参照試料と

標的試料から高次高調波を発生させ、２つの高調波を合波して

から検出するシステムになっている。参照・標的試料の高調波

が干渉して遅延時間に依存した強度変調が起こることを利用

し、その振動位相から相対的な高調波の位相を決定することが

できる。実際の実験では 100m厚の GaSe結晶を参照試料、機

械剥離した薄膜WSe2を標的試料として、波長 4800nm・パルス

幅 100 fs(半値全幅)の中赤外光を励起光に用いた。図 1(b)は 5

次・7次・9次のホモダイン検波強度の光学遅延依存性である。

各次数の高調波に対応した振動数で高調波強度が変調される

ことが分かる。明瞭度は理想的な条件の 70%、干渉計の時間的

なドリフトは約 400 asと中赤外光電場周期(16 fs)より十分小さ

く、高次高調波の時間領域特性を十分に評価可能な装置が実現

できた。講演では、Gouy 位相の効果や標的試料の高調波の位

相特性について議論する。 
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Zu 図 1 (a)ホモダイン型高調波検
出器の実験配置。 (b)ホモダイ
ン検波強度の遅延依存性。光
学くさびの挿入長を光学遅延
としてプロットしている。 

見やすさのため各次数の信号
にオフセットを加えている。
また 9 次高調波は信号強度を
10倍にして表示している。 
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