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近年、高強度な超短パルスレーザーと固体との非線形相互作用によって生じる高次高調波発生

が、高効率な極端紫外光源の開発や、物質の電子状態をプローブする新たな分光手法といった応

用への期待から精力的に研究されている。高調波の発生機構は、レーザー強電場によって非線形

励起されたキャリアの、バンド内での加速運動に対応するバンド内遷移と、伝導帯と価電子帯間

で再結合するバンド間遷移が起源として理解されてきた。しかし、これまでのバルク固体結晶か

らの高次高調波発生実験では、これら２つの遷移過程がどのように高調波発生や非線形励起過程

に影響するかは未解明であった。本研究では、量子閉じ込め効果によって離散準位から連続的な

電子状態へと変化し、このためバンド内遷移を制御できる半導体ナノ粒子に着目し、高調波や非

線形励起キャリア密度との関係解明を目指した[2,3]。 

実験では、CdSe ナノ粒子の薄膜に対して高次高調

波および非線形励起キャリア密度の粒子サイズ依存

性を測定した。図１が示すように、ナノ粒子の体積で

規格化した高調波強度とキャリア密度が粒径の増加

とともに、劇的に増大することがわかった。さらに、

バンド内遷移の考察により、連続的な電子状態に近い

粒径の大きなナノ粒子ではバンド内遷移とバンド間

遷移が結合し、非線形キャリア励起さらには高調波発

生効率の増大をもたらすことを明らかにした。 
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図１. 異なる粒径に対する高調波スペ

クトルと中赤外励起吸収変化。 
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