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研究成果の概要： 
システム開発においては、固浸レンズやガルバノスキャナーを用いた新規なレーザーテラヘル

ツエミッション顕微鏡を構築し、空間分解能 1μｍ以下でかつスキャン時間が数秒であるとい

った高分解能かつ高速性能を持つことを確認した。また、このシステムを用が、半導体集積回

路の欠陥検査等に有効であることを示した。一方、強誘電体からのテラヘルツ放射を、結晶構

造および配向制御した薄膜を用いて系統的に観測し、そのメカニズムを明らかにした。 
 
交付額 
                               （金額単位：円） 

 直接経費 間接経費 合 計 

2007年度 9,100,000 2,730,000 11,830,000 

2008年度 5,400,000 1,620,000 7,020,000 

    

    

    

総 計 14,500,000 4,350,000 18,850,000 

 
 
研究分野：工学 
科研費の分科・細目：電気電子工学・電子デバイス・電子機器 
キーワード：テラヘルツ、フェムト秒レーザー、顕微鏡  
 
１．研究開始当初の背景 
近年様々な高分解能顕微鏡が開発され、ナノ
材料・デバイス開発に大きな役割を果たして
いる。その中で、電荷の動きなどをダイナミ
ックに追跡する時間分解局所物性イメージ
ングは、超高速デバイスや新しい電子材料の
開発に有効である。近年、フェムト秒レーザ
ー等と近接場光学顕微鏡を組み合せたシス
テムが開発されるなど、物質評価への利用が
始まっていた。 
 フェムト秒レーザー照射により誘起され
る様々な物理現象の一つに、テラヘルツ電磁
波の発生がある。電子材料・デバイス内部に

は、様々なポテンシャルの違いによる内部電
界が存在し（小さければ外部電界を印加する
ことで）、光電荷の発生により局所電流が流
れる。その電流の時間変化（微分）により電
磁波が励起・放射され、テラヘルツ波を観測
することで、ダイナミックな物性が議論でき
る。この手法は、テラヘルツ時間領域分光法
（THz-TDS）において、テラヘルツ放射分光
（THz-Emission-Spectroscopy）として、そ
の利用が期待されていた。 
 代表者は、それまで様々な電子材料からの
テラヘルツ波の発生とその応用としてレー
ザーテラヘルツ放射顕微鏡（LTEM）開発に関
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図 1 レーザ走査型 LTEM のシステム概略図 

する研究を進めてきていた。例えば、新機能
材料として注目されるマルチフェロイック
薄膜 BiFeO3 の自発分極ドメインの観測に成
功している。この実験では、2 つの金属電極
間に電界を 200kV/cm 印加することで、一旦
一方向に分極させ、逆方向に 120kV/cm の電
界を印加することで、一部を反転させた後、
外部電界を“ゼロ”とし、LTEMにより観測し
た結果と、その逆過程で得た結果を比較し、
電極間で強誘電ドメインが一部 180度反転し
ていることを確認していた。その他超伝導電
流など様々なイメージングが可能であるこ
とを明らかにしている。ただ、申請当時の分
解能は約３µmであり、またイメージングに必
要な時間も約 1時間程度であった。LTEMの実
用化および極微デバイスや極微構造への適
用には、空間分解能の向上とスキャンの高速
化が必須であった。 
 
２．研究の目的 
本研究では、従来の LTEM をしのぐ空間分解
能、具体的には 1μｍ以下の空間分解能を有
し、かつ高速スキャンが可能である新規な
LTEM システムの開発し、その性能を評価す
ると共に、物質・デバイス評価への応用例を
抽出することを目的とする。また、その観測
を通して、局所場励起によるテラヘルツ波発
生を科学し、テラヘルツ波工学の発展に資す
る成果を追求する。 
 光源としては現有のフェムト秒レーザー
を利用し、波長 1560nm, 1058nm, 800nm, 
の光源に対して、それぞれに対応した最適化
を図る。高分解能化には従来の光学系の最適
化の他、固浸レンズを用いたレーザーの集光
を試みる固浸レンズ型における開発課題は、
各種波長に対応した固浸レンズ材質の選定
とガルバノミラーを用いたイメージングの
高速化、およびビーム系の最適化である。目
標分解能は 500nm（波長による）とする。 
 本研究のもう一つの課題は、特徴的な観測
を行うことにある。まず、サブミクロン程度
の分解能を議論するため、各種半導体上に、
金属微粒子ならびにTi/Au などのライン＆ス
ペース資料を作成し観測する。実際の材料・
デバイス開発への応用を検討するため、強相
関電子材料薄膜ならびに高周波 MMIC など
の観測を行う。強相関電子材料薄膜での目標
は、マンガン酸化物における光誘起相転移に
より発生した金属・絶縁体混合層におけるド
メイン観測を行うこと、強誘電体薄膜
(BiFeO3 など)における強誘電ドメインの観
測ならびにフォトアシスト分極効果を科学
すること、ならびに高温超伝導体中の磁束量
子に観測に応用する。高周波 MMIC では、
不良デバイスとの比較検討を行う。 
 
３．研究の方法 

本研究遂行のために、波長 800nm および
1560nm のフェムト秒レーザー（パルス幅約
70fs）ならびに、テラヘルツ波の発生・観測
システム（ロックインアンプなど）が利用可
能である。本研究における研究開発課題は、
（1）新規高速・高分解能 LTEM 開発、 (2) 強
相関電子材料観測に大別される。まず、各種
波長にあわせた固浸レンズを設計・試作する。
1.5µm 帯用にはシリコンレンズを用い、
800nm 用には、MgO あるいはサファイアを
用いる。期間を通して、その他の材料も検討
する。次いで、ビームエクスパンダーとガル
バノミラーを組み合せたシステムを構築す
る。次いで、現有の蒸着装置により超薄膜を
成長し、微粒子の観測を計測し、局所からの
テラヘルツ波発生の様子を観測検討する。ま
た、これまでに観測してきた BiFeO3, 
Pr0.7Ca0.3MnO3薄膜などに対して、局所場に
高電界を印加するための電極を作成し、局所
場からのテラヘルツ発生ならびに高電界の
影響などを科学する。また、外部から提供さ
れる高周波 MMIC・量子ドットなど用いて、
局所場のテラヘルツ発生科学の検討を始め
る。 
 室温系の観測では、BiFeO3 の強誘電ドメ
インの観測と、その光アシストドメイン形成
などを科学する。（我々の実験では、大きな
温度依存性が確認されていないので、室温の
みの計測対象とする）。また、InP 系 HEMT
による MMIC などの提供を受け、デバイス
レスポンスを観測すると共に、その不良個所
特定や高周波応答評価などへの応用を試み
る。 
 
４．研究成果 
(1) 新規高速・高分解能 LTEM 開発 
これまでに開発してきた LTEM は最高でそ
の空間分解能は約3μmであった。このLTEM
を様々な材料やデバイスの評価用ツールと
して利用するためには、この空間分解能の向
上が必要不可欠である。このため、波長



 

 

 
図 3 BFO 薄膜の分極反転のマッピング 
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図 2 IC チップの(a)レーザーイメージング像

および(b)LTEM イメージング像 

780nm のレーザー光源用透過型 LTEM シス
テムに固浸レンズ（屈折率 1.98）、ビームエ
クスパンダーを組み込み、その空間分解能の
向上を行った。その結果、固浸レンズのみの
使用により空間分解能を 1.5μm まで、またビ
ームエクスパンダーのみの使用により空間
分解能を 1.2μm まで向上させることに成功
した。平成 20 年度にはこの両者をシステム
中に同時に組み込むことにより、0.5 ミクロ
ンのライン＆スペース構造を有するテラヘ
ルツ放射素子の LTEM イメージの観察に成功
した。よって、目標としていた空間分解能
0.5μm 程度を達成した。また、イメージング
の高速化も同時に行った。従来のシステムで
は試料を取り付けたステージ自体を移動さ
せる方式を取っていたため、例えば、500×
500 画素のイメージ取得に最速でも 1 時間程
度の観察時間を要していた。今回透過型
LTEM システムにガルバノ光スキャナー、高
速光変調器（AO モジュレーター）、高周波ロ
ックインアンプを組み込むことにより、この
イメージング速度の高速化を行った。 
このシステムに用いたレーザーの波長は
1058nm である。レーザービームのフォーカ
スにはテラヘルツレンズを使い、さらに固浸
レンズとしてレーザーおよびテラヘルツに
対して透過性のある GaPを使ったものを作製
し、組み込んだ（本成果については特許申請
済み）。現在、このシステムを使うことによ
り、512*512ピクセルの LTEM画像取得時間を
従来型の 1時間程度から数秒程度まで短縮す
ることに成功しており、また空間分解能も
0.6μm 程度を達成している。またこのシステ
ムを使えば、試料のレーザー反射イメージの
同時観察も可能である。図 1 に今回構築した
レーザー走査型 LTEM システムの概略図を
示す。現在これらシステムを用いた LSIの故
障評価実験を進めており、図 2 は IC チップ
のレーザーイメージング像および LTEM 像で
ある。このように、集積回路の電界分布馬名
亮に観察できている。今後の実用化にむけ最
終段階に入っている。 
 
(2) 強相関電子材料観測 

① 強誘電体薄膜(BiFeO3など)における強誘
電ドメインの観測 
(LaAlO3)0.3(Sr2AlTaO6)0.7 (001) [LSAT]

基板上にパルスレーザー蒸着法を用いて
BiFeO3薄膜を作製し、その膜厚依存性を検証
した。高分解能 X線回折の逆格子マッピング
の測定から、膜厚 75nm以下では基板からの
格子歪を伴った斜方晶の相、110nm以上では
部分的に歪が緩和された菱面体相、そしてそ
の中間の膜厚では両者の共存した領域が見
られることが分かった。磁化率測定の結果、
110nm以上の菱面体相では膜圧に依存せずバ
ルクの結晶とほぼ同じ値であったが、斜方晶
相では歪の影響と思われる磁化率のわずか
な増加が見られた 
 さらに、それぞれの膜厚の BiFeO3薄膜に
フェムト秒レーザーを照射し、そこから放射
されるテラヘルツ波を観測した。この手法に
より薄膜の分極構造など強誘電特性を計測
することが出来る。まず、各領域の薄膜のテ
ラヘルツ波の放射効率を調べた結果、どの領
域の薄膜からの放射される電磁波の強度に
ほとんど変化がなく、格子歪は放射効率にほ
とんど影響を与えないことが分かった。また、
放射電磁波の強度(ETH)のバイアス電界依存
性から得られる P-E ヒシテリシス曲線から、
膜厚膜厚 75nm以下の斜方晶相および 110nm
以上の菱面体相ではその形状にほとんど違
いは見られなかったが、両者の共存する領域
ではリーク電流が増加していることを確認
した。これは、この領域では格子欠陥等が多
数存在することに起因すると思われる。これ
らの結果を総合すると、格子歪自体は強誘電
体特性にほとんど影響を与えないことが分
かった。 
 
②光アシスト分極反転構造のマッピング 

マルチフェロイック BFO薄膜からのテラヘ
ルツ放射によって光アシスト分極反転の高
分解能イメージングを行った(図 3)。その結
果から、光照射によって抗電場が減少し、強
誘電分極反転が促進されることが明らかと
なった。また、光照射は分極反転を促進する
が、同時に電圧シフトやインプリントなど実
用上問題となるような効果も同時に誘発し
ていることがわかった。 



 

 

 
図 4 BFO 薄膜からの THz 放射の結晶方
位依存性 

                 
                                                                       

③テラヘルツ電磁波放射メカニズムの検討 
BiFeO3薄膜へのフェムト秒レーザーを照

射によるテラヘルツ電磁波発生メカニズム
を検証するため、THｚ電磁波放射の結晶方位
依存性を計測した。(100)、(110)、(111)配
向した 3種類の BiFeO3薄膜を作製し、テラ
ヘルツ波放射特性を観測した。その結果、
(100)、(110)薄膜に関してはほぼ同様の結果
が得られたが、自発分極方向が薄膜に垂直と
なる(111)配向膜ではヒステリシスが見られ
なかった(図 4)。このことは次の二つの超高
速電荷変調過程が協調して存在しているこ
とを示唆している。一つ目は、フェムト秒レ
ーザー励起による瞬間的な強誘電秩序の揺
動によるテラヘルツ放射過程である。このと
きの放射強度は自発分極の時間による 2次微
分に比例する。この過程によるテラヘルツ放
射強度は電界変化に対してヒシテリシスを
持つ。二つ目は、バイアス電圧に対してリニ
アに応答する成分で、光励起キャリアによる
瞬時電流によるものである。以上の二つの過
程は同時にほぼ同じ時間スケールで起こっ
ていると考えられる。今回のテラヘルツ放射
波形の計測において、超高速な強誘電分極構
造の揺動とそれに続く起こる数ピコ秒での
回復過程が観測された。この様に、非接触の
外場による電荷秩序の変調が観測されたこ
とは、BiFeO3を用いた不揮発性メモリ等の応
用に向けて、画期的な成果である。 
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