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研究成果の概要（和文）：物質表面のエネルギー構造の時間分解ダイナミクスを、ナノスケールの空間分解能で測定可
能なシステムを試作する目的で、超短パルスレーザーから作るスーパーコンティニュアム広帯域光源とフーリエ変換干
渉計を走査トンネル顕微鏡(STM)と組み合わせた新しい電場変調測定手法を提案し、実現した。この測定法を用いるこ
とで、半導体のエネルギー構造が測定できることを示した。
また短パルスレーザーとSTMを組み合わせて半導体表面における電子や空孔のダイナミクスを測定する際の基礎となる
物理過程をモデル化し、数値計算でシミュレーションした結果を実験結果と比較することで、物理量を正しく評価する
ための条件を明らかにした。

研究成果の概要（英文）：In order to construct a measurement system, which enables the nanoscale probing of
 time resolved dynamics of the energy structures of material surfaces, we have developed a new measurement
 scheme of electric field modulation photo-absorption spectroscopy. The scheme is based on scanning tunnel
ing microscopy using a supercontinuum light generated by ultra-short laser pulses as the wideband light so
urce of Fourier transform interferometer. The performance of the scheme was demonstrated for the energy st
ructure of semiconductor samples.
On the other hand, the basic physical processes of measurement of carrier dynamics in semiconductor surfac
es by STM and ultra-short laser pulses were analyzed by comparing model simulation data with experimental 
data. The optimum conditions for reliable measurement were determined.
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１．研究開始当初の背景 
 
 太陽電池や光触媒などグリーンデバイス
の性能には、材料物質、特にその表面の原子
構造や結晶欠陥が大きく影響することが知
られている。また近年新しい原理に基づく量
子デバイスには、ナノドットなど極微小サイ
ズの構造を基本構成要素とするものが多い。
つまりこれらのデバイスにおいては、ナノス
ケール特有の電子・原子構造のもとで機能が
発現し、ナノスケールで起こる電子過程がそ
の機能を左右する。さらに光キャリアの寿命
や電子移動を支配する非平衡電子のダイナ
ミックスは、ピコ秒オーダーの超高速で起こ
る場合が多い。それら表面欠陥やナノ構造体
に付随する電子構造と、電子緩和ダイナミッ
クスをナノスケールで解析する技術の開発
が強く望まれている。 
光学的スペクトルは物質の原子構造に付
随する電子構造を直接反映する基本的な物
性情報である。我々は、走査トンネル顕微鏡
（STM）を用いて「ナノスケールの空間分解
能で光吸収スペクトルを測定できる」種々の
手法の開発を世界にさきがけて行ってきた。
この手法は、エネルギーバンド構造も測定で
き、従来よく用いられている走査トンネル分
光法(STS) と比較して、エネルギー的な確度
が非常に高い利点がある。 
いっぽう、キャリア寿命のほうは光伝導な
ど電気的測定では、検出系の応答速度に制限
されて、マイクロ秒より短い寿命測定は少な
い。超高速現象の観測は、超短パルスレーザ
ー光を用いたポンプ・プローブ方式(PP)によ
る実験研究が数多くある。ナノスケールの空
間分解能をもった顕微分光法として超高速
PPレーザー光とSTMを組み合わせた測定法
を用いることにより、物質表面での高速再結
合の実体を明らかにすることが期待される。 
 
２．研究の目的 
 
 本研究では、３次元実空間でナノスケール
の分解能と、時間空間でピコ秒の分解能、エ
ネルギー空間で 0.1eV の分解能を併せ持つ、
いわば５次元空間を高分解能でカバーする
光吸収分光システムを構築するための要素
技術の研究および測定システムの試作を目
的とする。さらに試作システムが立ち上がれ
ば、有効性を実証するために、半導体中で光
キャリアの再結合を媒介する欠陥中心の過
渡的光吸収スペクトルを測定することを試
みる。 
 また、レーザー光をポンプ・プローブ方式
で照射した際の STM トンネル電流の応答が、
どのような物理過程に基づいて発生してい
るかということは、いまだ十分理解されてお
らず、シミュレーションと実験とを比較する
ことにより、その機構への理解を深めること
も目的とする。 
 

３．研究の方法 
(1) 光吸収をトンネル電流で検出でき、時間
分解測定にも移行しやすいように、パルス状
で波長域の広い光源が必要となる。本研究で
は、チタン・サファイア超短パルスレーザー
をフォトニック結晶光ファイバーに通して
発生させるスーパー・コンティニュアム光
(SC 光)を光源として用いた。 
 
(2) 光吸収を短時間で測定できるようにす
るため、照射光をフーリエ変換干渉光学系に
通し、これを STM の探針・試料間に照射する
際に測定されるトンネル電流をインターフ
ェログラムとして記録する。この方式の SC
光を用いたSTMフーリエ変換光吸収分光測定
系(FT-SC-STM)を組み立て、実験を行う。 
 
(3) エネルギーバンド構造を測定できるよ
うに、STM 電場変調分光法(STM-EFMS)と組み
合わせる。まずは SC 光を光源として分光器
を用いた波長掃引方式のSC-STM-EFMSの測定
系を組み立て、実験を行う。 
 
(4) (2)と(3)を組み合わせ、SC 光をフーリエ
変換した光を光源として、STM 電場変調測定
ができる測定系を組み揚げ、実験を行う。 
 
(5) 短パルスレーザーを STM の探針・試料間
にポンプ・プローブ方式で照射する際、測定
される時間分解信号が、どんな物理的機構か
ら発生しているかを、キャリアダイナミクス
をモデル化した数値計算と実験結果を比較
することにより、明らかにする。 
 
４．研究成果 
 
(1) スーパーコンティニュアム(SC)光源を
STM 光吸収測定へ導入した際に明らかになっ
たいくつかの問題を、測定システムの改良に
より解消できた。具体的には、照射光学系に
おけるレンズなどの光学素子の色収差によ
って、トンネル電流で測定される光吸収スペ
クトルに SC 光特有の特徴的なスペクトル構
造が反映されてしまうことが明らかになっ
たが、色収差の無い非軸放物面ミラーを導入
することで解決できた。 
 
(2) SC 光を光源とした STM波長掃引電場変調
分光法の測定を行ったところ、EFMS 信号に通
常の光吸収による信号(PAS)と、熱膨張に由
来する信号が重畳してしまうことが分かっ
た。後者は上の色収差の解消に伴い、照射強
度が増加したことが原因である。前者の PAS
由来の信号は変調の位相を考慮することに
よって分離できたが、後者は分離できなかっ
た。これを解析した結果、後者の熱膨張に伴
う信号は、フーリエ変換方式もしくは二重変
調方式で除去できることを提案した。 
 
(3) SC 光源を用いた STMフーリエ変換電場変



調分光法(FT-SC-EFMS)の測定を行い、波長掃
引方式において生じた問題について解決方
法を探った。実験の結果、信号記録時に変調
における参照位相を調節することにより、光
吸収信号(PAS)を抑制することができ、更に
熱膨張に伴う信号も FT スペクトルから除去
できることが明らかになった。この方法で測
定し、照射光強度の補正を施したガリウム砒
素試料の測定結果は、吸収端 1.43 eV 付近に
EFMS 特有の振動的スペクトル構造を持ち、パ
ルス SC光を用いた FT-SC-EFMS 方式でエネル
ギーバンド構造が測定できることが示され
た。 
 

図 1  最下段の青のデータが補正によ
り抽出された STM-FT-EFMS スペクトル
であり、1.43 eV 付近の振動的構造がガ
リウム砒素試料の吸収端を表す。赤の
データは生のスペクトル、黒のデータ
は照射光強度スペクトルである。 
 
 
(4) 短パルスレーザーを用いたスーパーコ
ンティニュアム光を用いたフーリエ変換方
式によるSTM差周波(DFG)分光法を提案した。
またこの測定方法で、試料に要求される光吸
収特性について明らかにした。 
 
(5) 時間分解STMの信号に関するモデルシミ
ュレーションを筑波大学重川研究室との共
同研究として行った。具体的には、短パルス
レーザーをポンププローブ方式で STM の探
針・試料間に照射する際のトンネル電流の挙
動を、(a) 光励起キャリアのダイナミクス 
(b) 表面光起電力 (c) トンネル障壁の影響 
(d) 測定系による信号の平均化、等いくつか
の複雑な過程を考慮した上で計算した。その
結果、バルクにおけるキャリア再結合や、ギ
ャップ内準位を介したキャリア再結合など
のダイナミクスを、時間分解 STM を用いて正
しく評価するための条件を明らかにした。 
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