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研究成果の概要（和文）：本研究ではアト秒、ナノスケールのトンネル顕微鏡を実現するために、走査トンネル
顕微鏡と連続波レーザーの重ね合わせを利用した高繰り返し超短パルスレーザー光源を組み合わせることによっ
て、光電場誘起のトンネル電流を計測することを目指した。その結果、光励起に起因するトンネル電流の計測に
成功したが、光位相に依存した電流応答は計測できなかった。このことは電場誘起のトンネル電流が極めて小さ
い可能性が高いことを示している。一方で、光STMや、超高速分光法を通して、ナノスケール超高速分光計測に
向けた新たな知見を得ることができた。

研究成果の概要（英文）：In this project, we aim at demonstrating the light-field induced tunneling 
current by combining the scanning tunneling microscope with the ultra-high repetition rate 
attosecond pulse train generated from the combination of equally spaced continuous wave lasers and 
the wavelength conversion. We observed light induced modulation of the tunneling current, but it was
 independent of the mutual phases of the continuous lasers. The results suggests that the origin of 
the modulation is due to the intensity of the excitation laser and is not driven by the electric 
field of light. On thi other hand, we also investigated photoexcited STM and ultrafast pump-probe 
spectroscopy that could give us important information for realizing the nanoscale ultrafast 
spectroscopy.

研究分野：光物性物理学
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研究成果の学術的意義や社会的意義
本研究の成果は、ナノスケールの超高速分光法の新たな可能性を明らかにしたことにある。残念ながら、アト秒
パルスとSTMの組み合わせによる、光電場を通したトンネル電流の誘起を観測することはできなかったが、派生
して光励起とSTMとの組み合わせが、熱のダイナミクスや、原子層物質など興味深い物質のフォノンダイナミク
スの研究においても有用となる可能性が明らかになった。今後、これらのダイナミクスを解明することで、物質
の光励起に関する知見を得ることができるものと考えられる。

※科研費による研究は、研究者の自覚と責任において実施するものです。そのため、研究の実施や研究成果の公表等に
ついては、国の要請等に基づくものではなく、その研究成果に関する見解や責任は、研究者個人に帰属します。
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１．研究開始当初の背景 
 超高速かつナノスケールで物質を可視化し制御することは、自在な化学反応制御や、物性発現
機構を解明するうえで非常に重要である。近年、超短パルスレーザーを用いて発生させたテラヘ
ルツパルスと走査型トンネル顕微鏡（STM）とを組み合わせることによって、超高速かつナノ
スケールの分光測定が可能であることが研究代表者をはじめとし、いくつかのグループから報
告され始めている。例えば、半導体を光励起した際のキャリアダイナミクスがナノスケールで可
視化できることや、表面吸着分子の吸着ポテンシャル内での振動の時間領域での計測できるこ
と、さらに光電場によって電子のトンネリングを駆動し制御できることなどが、明らかとなって
きている。これらの計測手法は極限的な時空間分解能を持つ新しい分光手法として注目され、近
年研究が活発化している。 
 一方で、テラヘルツパルスを用いた STMでは、テラヘルツパルスの電場がピコ秒オーダーで
あることから、トンネル電流の時間幅は、ピコ秒からサブピコ秒のオーダーである。このため、
テラヘルツ STMでは、時間分解能が数百フェムト秒にとどまることが多い。化学反応や相変化
など電子状態の変化を伴う超高速現象は、数フェムト秒で起こることが想定されるため、これら
の現象のダイナミクスをナノスケールで計測するためには、さらに高い時間分解能を持つ光源
を STMと組み合わせることで、ナノスケールかつ超高速の分光手法を確立する必要がある。 
 
２．研究の目的 
このような中で我々は、この時間分解能を向上させることによって、物質の電子状態が光励起
によって変化する初期過程のダイナミクスを、ナノスケールで可視化することができるのでは
ないかと考えた。光励起による電子状態の変化は、可視光・赤外領域の周波数の電磁波との相互
作用によっておこることから、その時間スケールはフェムト秒・サブフェムト秒オーダーとなる。
したがって、光領域の位相固定されたパルスの光源を準備することができれば、それを照射する
ことによって、光電場によって駆動されるトンネル電流を生成することができると期待できる。
そこで本研究では、このトンネル電流を計測し、パルス間隔に対する依存性を評価することによ
って、超高時間分解能のナノスケール分光手法を確立することを目的とした。 
 
３．研究の方法 
 上記の目的のために我々は、離散的な連続波レーザーの重ね合わせによる、超高繰り返しパル
ス列を STMと組み合わせることを試みた。具体的には、精密に周波数固定された複数台の連続
波レーザーを用意し、波長変換過程を利用した相対位相固定技術と組み合わせることで、基本周
波数 125 THz と、その 2～7 倍の周波数の成分も持つ連続波レーザーを準備した。このレーザ
ーは、モードの本数が極めて少ないため、自在にこれらのモード間の位相差を制御することがで
きる。したがって、光パルスの電場波形をパルスごとに固定することが可能である。THz-STM
の研究では、光電場波形が cos型であるときに最もトンネル電流を効率よく計測できる場合が多
いことから、位相の高い制御性は STMと組み合わせる際に最適である。また、極めて高い繰り
返し周波数をもつことから、誘起されるトンネル電流が微小であったとしても、多くのパルスか
らの寄与を同時に計測することが可能になり、全体のトンネル電流量は大きくなることが期待
できる。 
 図 1 は今回の実
験に使用した実験
系の概略図であ
る。実験は、多波長
連続波光源を有す
る電気通信大学に
て行い、走査型ト
ンネル顕微鏡は、
大気中のものを利
用した。電流出力
を分岐しロックイ
ンアンプに出力し
た上で、光の ON 
/ OFFや、位相の
変調によって変
化する成分を検
出することを試

図 1：実験に用いた光学系。5波長の光源を STMに照射し、プリズムと波長板・
偏光子で、光強度と位相を調整し、チョッパーで光の ON/OFF を行った。挿入
図は、STMで測定したグラファイトの原子像。 



みた。多波長光源を同一のスポットに集光するために、放物面鏡を用いて STMに集光し、集光
点は長焦点のカメラを用いて STMの探針とレーザー照射の位置を合わせた。 
 
４．研究成果 
 図 2は光をチョッパーで変調した際
に現れたトンネル電流の変化量を示
す。チョッパーの周波数は、電流アン
プの帯域よりも低くする必要があるこ
とから、数 kHzに設定した。横軸は時
間であり、縦軸は電流である。これら
の結果より、チョッパーの周波数と同
じ周波数で変化するトンネル電流が観
測できていることがわかる。3~4 kHz
で振幅が減少することから、STM の
帯域がこの程度であることがわかる。
一方で、複数波長を照射し、光の位相
関係を変化させても、電流ノイズを超
える量の変化を観測することはできなかった。このことは、観測されたトンネル電流の変化が、
光電場の変化ではなく、光照射そのものによって起こっていることを示している。考えられる原
因としては、光照射による熱の影響や、光励起状態の生成によってトンネル電流が変化している
可能性がある。 
 光電場による寄与を明らかにするためには、計測電流のノイズを減らし、位相のみに依存する
成分を計測する必要がある。そのために、除振台の設置や防音カバーの設置なども試みたが、ノ
イズの振幅よりも大きい、有意な信号を観測することはできなかった。そこで、多波長ではなく、
基本波とその二倍波との 2 波長で位相を制御することも試みたが、その場合も、位相差に依存
するトンネル電流の変調は観測できなかった。これらのことは、光位相によって駆動される電流
が小さく、ノイズをさらに低減するとともに、STMを安定化させ、より大きなトンネル電流量
が観測できる条件で計測することが必要であることを意味している。 
 これらの実験から、光パルスの熱がトンネル電流に与える影響が極めて大きいことが分かっ
た。そこで、本プロジェクトの後半では、このような熱の影響によって、物質やデバイスのナノ
スケールの応答を計測することができるかを検討した。熱の影響と光励起の影響を完全に切り
分けるために、励起用のレーザー光を探針から数百m 離れた位置に集光し、それによる STM
におけるトンネル電流の変化を観測した。試料としては、マイカ上に成長させた金薄膜及び、宙
づりグラフェンをデバイス化したものを用いた。グラフェンデバイスは、熱流を制御するデバイ
スや、熱検出などに用いることができるものとして期待されており、熱の影響をナノスケールで
可視化できれば、その性能に関する重要な知見をもたらすものと期待できる。 

 図 3に用いた実験装置を示す。励起には、金が最もよく吸収する波長である 400nmの光を利
用し、レンズを用いて、電極もしくは試料に集光した。まず、金薄膜で光照射により、トンネル
電流にどのような影響があるかを調べ、その後、グラフェンデバイスの計測を行った。電圧を変
えながらトンネル電流を測定することで、電流電圧特性を計測した。これらの実験によって、光
励起における熱の影響を明らかにすることを目指した。実験では正バイアス側でフィードバッ
クをかけた上で、光照射を行った。 

図 2：光照射下でトンネル電流の時間変化を測定した結果。
チョッパー周波数を 1 kHzから 4 kHzまで変化させた。 

図 3：グラフェンデバイスの光 STM計測装置。デバイスの電極に 400 nmのレーザー光を照射し、電
流電圧特性がどのように変化するかを調べた。右図は、顕微鏡を通して見た実験の様子。 



 図 4 は、観測された電流電圧測定を示
している。図を見るとわかるようにフィー
ドバックを掛けた正バイアス側では、トン
ネル電流はそれほど大きく変化しないが、
負バイアス側では、光強度によって大きく
トンネル電流が変化していることがわか
る。これはレーザー照射によって、熱電子
が生成され、それがトンネル電流の増加に
寄与している可能性があることを示して
いる。 
 これらの現象を確認するために、ナノギ
ャップにおけるトンネル電流のシミュレ
ーションを行い、試料の温度上昇がどのよ
うにトンネル電流の変化に影響を与える
かをシミュレーションした。その結果、試
料側の温度が上がった場合、負バイアス側で電流量が
増えることが分かった。ただし、その変化量は理論的
にはそれほど大きくなく、表面状態や仕事関数等、何
らかの光照射による変化も、トンネル電流の増加に寄
与していることを示唆している。以上のことから、光
照射によるトンネル電流の変化によって、熱電子の計
測を行うことが可能であることが分かった。今後は、
トンネル電流増加のメカニズムを解明し、そこから得
られる物理的な情報を明らかにしていくことが望まれ
る。 
 さらに、本研究ではパルスレーザーによる光励起が
物質に与える超高速のダイナミクスを明らかにするた
めに、通常のポンププローブ分光法を行うことで、ナ
ノスケールでの計測に資する試料を探索することも行
った。特に近年様々な物性発現の舞台となっている、
原子層物質に焦点を当て、サブ 10 fs という極めて高
い時間分解能で物質に起こる超高速の変化を可視化す
ることを試みた。 
 図 5 は、原子層物質の一つである単層 MoSe2にお
いて光励起後の透過率変化を計測した結果である。時
間原点での大きな透過率変化に加えて、周期的な透過
率変化が観測されていることがわかる。この振動成分
をフーリエ変換すると、図 5(b)に示したように、LAモードの周波数とその整数倍の周波数に信
号が存在することが分かった。このような高調波の重ね合わせ信号は、多波長の結合レーザーと
同様に、パルス的な変調の存在を示唆しており非常に興味深い。今後は、これらの信号を示す原
子層物質系において、STMと組み合わせることによって高い時間分解能と空間分解能を併せ持
った計測を実現し、そのメカニズムを解明したいと考えている。 
 以上で述べたように、本研究で目指した光電場による電子のトンネリングとその制御につい
ては、実現することができなかった。一方で、派生して現れた光励起 STMの実験や、フェムト
秒のパルス幅を持つ光を用いたポンププローブ実験などを通して、ナノスケールの熱効果や、超
高速のフォノンダイナミクスに関する知見を得られることが分かった。今後は、STMの信号雑
音比をさらに向上させ、防音などの処置を適切に行うことによって、光電場によるトンネリング
の寄与を明らかにできるかを追究するとともに、熱効果やコヒーレントフォノンなど、時間領域
のナノスケール分光法を実現し、ダイナミクスを明らかにしていきたいと考えている。 
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