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研究成果の概要（和文）：本研究では高い時空間分解能を有する新しい時間分解顕微鏡THz-STMの開発を行っ
た。高強度かつ高繰り返し周波数のTHzパルス発生技術と超高真空低温STM装置を組み合わせることでサブピコ秒
の時間分解能、かつ原子分解能を両立した時間分解計測が可能になった。開発した装置を様々な試料表面の光誘
起ダイナミクスの計測に応用し、二次元層状物質表面のキャリアダイナミクス、光誘起相転移をサブピコ秒時間
分解能で計測することに成功し、有機薄膜中の電子輸送ダイナミクスのイメージングに成功した。

研究成果の概要（英文）：In this study, we have developed a novel time-resolved microscopy - THz-STM.
 We have achieved time-resolved measurement with extremely high signal to noise ratio by using a 
highly intense and high repetition rate THz pulse, which was generated using high power femtosecond 
pulse laser.
We have applied the technique to probe the ultrafast dynamics of various materials. For example, we 
have succeeded in measuring ultrafast carrier relaxation and ultrafast metal-insulator transition in
 two dimensional layered materials, and we have captured electron motion in an organic 
semiconductor. We have demonstrated sub-ps time resolution and atomic spatial resolution of the 
method from the above results. 

研究分野：走査プローブ顕微鏡

キーワード： 走査プローブ顕微鏡　テラヘルツ　超高速分光　表面科学

  ２版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
本研究で開発した時間分解THz-STMを用いて、超高速領域での光励起キャリアダイナミクスや電子状態の変化を
原子レベルで捉えることに成功した。サブps時間分解能、原子分解能を両立した時間分解計測による表面ダイナ
ミクスのイメージングが可能となり、今後様々な試料の光応答・ダイナミクスを原子・分子のスケールで解明で
きるようになると期待される。

※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、研究者個人に帰属されます。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９（共通） 
１．研究開始当初の背景 
物質中で起こる物理現象の多くはフェムト秒～ピコ秒の非常に早い時間スケールで変化する
ことから、これまでフェムト秒レーザーを用いた時間分解分光法は物性研究のツールとして広
範に活用されてきた。さらに近年では、THz 光パルス発生技術の発展により、分子振動などの
低エネルギーの素励起過程の観察に加え、物質を強い THz電界で瞬間的に揺さぶることで、新
たな非平衡状態を生み出し、そのダイナミクスを調べることも可能になってきた。しかし、一般
的にこのような光学的手法は空間的には波長レベルの分解能しか持たず、空間的に平均化され
た情報しか与えないため、ナノ材料や単一分子、空間的に不均一な物質に応用するには新たな仕
組みの導入した高空間分解能の計測技術が必要不可欠となる。 
 
２．研究の目的 
以上のような背景からこれまでフェムト秒パルスレーザーと走査トンネル顕微鏡(STM)を組
み合わせた時間分解 STMの開発が進められてきた。しかし従来手法では測定対象が半導体に限
られてしまうこと、信号が微弱であることなどから広範な測定対象に対して測定を行うことは
難しかった。そこで本研究では THzパルスを用いた従来とは異なる検出原理に基づく時間分解
STM計測法の開発を行い、様々な試料表面において光励起ダイナミクスの計測を行った。 
 
３．研究の方法 
 本研究にて開発した時間分解 THz-STM の概要を図 1に示す。STM の探針と試料の間に THz パル
スを照射すると、STM 探針がアンテナとして働くことにより探針先端に増強された THz パルス近
接場が生成する。この THz パルス近接場によってトンネル接合に強い電場を印可することで、パ
ルス的にトンネル電流(THz 電流)が流れる。この THz 電流をプローブとして用いることで試料の
瞬間的な状態を計測することが可能となる。光によって誘起される超高速ダイナミクスを計測
するため、本研究では図 1 に示すように光パルスをポンプ光として用いる時間分解計測システ
ムを開発する。時間分解 THz-STM に適した THz パルス光源の開発のために産業用フェムト秒パ
ルスレーザー(最大出力 40W、繰り返し周波数 1-50 MHz、パルス幅 309 fs)を導入し、LiNbO3を
用いた高効率 THz パルス発生光学系を構築した。STM は既存の低温超高真空 STM を使用した。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

図 1 時間分解 THz-STM 装置の概略図 
４．研究成果 
(1) THz 近接場波形計測法の開発 
STM 探針に THz パルスを照射することで得られる THz 近接場の電場波形は、入射 THz パルスと
異なることが THz-SNOM などの先行研究により指摘されていたが、これまで定量評価する方法が
開発されていなかった。THz-STM の測定結果を正しく解釈するために探針近接場波形を知ること
は必要不可欠と考えられる。そこで本研究では THz-STM の基盤技術として、探針先端 THz 近接場
波形の計測法の開発を行った。開発した手法では、図 2a に示すように探針先端からレーザー光
により誘起される光電子生成量が同時に照射される THz 電場に比例する特性を利用して THz 電
場波形を計測することができる。図 2にその概要を示す。図 2dの入射 THz パルスの電場波形に
対して、測定された探針先端の近接場波形（図 2e）の形状は大きく異なっており、測定の重要
性が指摘される。さらに光電子を用いた場合と同様の原理で光誘起トンネル電流を用いた THz 近
接場波形の計測が可能であることを示した。 

 
図 2 a.THz 近接場波形計測法の原理 b.測定した STM 探針の光学顕微鏡写真と c.測定によって
得られた近接場強度の空間分布図。探針増強により探針先端において強い電場分布が得られる 
d.探針に入射した THz パルスの電場波形 e. 探針先端(図 cの A点)の近接場波形 
 



 
(2) 原子分解能 THz-STM イメージング 
THz 電流を STM のフィードバック信号として用いて試料表面凹凸像のイメージングに成功し
た。例として図 3a に HOPG 表面、bに 1T-TiSe2表面の THz-STM 像を示す。測定では通常のトンネ
ル電圧をゼロに設定し、THz 誘起電流のみが流れる条件で測定を行った。通常の STM 観察と同様
にして原子分解能で表面の原子配列が観測されることから時間分解 THz-STM が原子レベルの空
間分解能を有することが確認された。 

図 3 THz-STM 像 a. HOPG 表面と b.TiSe2表面。2x2 周期の電荷密度波が観測される  
 
(3) 時間分解 THz-STM を用いた光誘起ダイナミクスの計測 
完成した測定装置を用いて、様々な試料に対して超高速ダイナミクス計測に展開した。1T-
MoTe2表面では赤外パルスにより励起した光キャリアの 100ps オーダーの再結合緩和を観測し、
さらに1T-TaS2表面では光誘起金属-絶縁体転移により10ps以下の時間スケールで起こる電子状
態変化を捉えることに成功した。また、C60多層膜表面では C60の LUMO にパルス光により注入さ
れた電子が多層膜面内および面直方向に拡散する様子を観測することに成功した。図 4に C60多
層膜表面での測定結果を示す。図は右下の STM 像の領域において光パルスと THz パルスの遅延
時間を変えながら測定した THz 電流の空間分布を示す。THz 電流は THz パルスを照射した瞬間に
おける C60膜表面の電子密度を表しており、パルス照射直後の 2ps では電子は広い範囲に分布し
ているが、時間経過につれて最上層のテラス早く減少している一方で、下層のステップ端では電
子が蓄積している様子が観測された。また、矢印で示した部分において観測される欠陥構造上で
は長時間電子がトラップされ続ける様子が観測された。このように本研究で開発した時間分解
THz-STM を用いて、光励起キャリアダイナミクスや電子状態の変化をナノスケールで捉えること
が可能となった。 

         
図 4 C60多層膜/Au(111)表面上電子ダイナミクスのナノスケールイメージング結果 
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