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研究成果の概要（和文）：高空間分解能走査プローブ顕微鏡(SPM)と高時間分解能THz分光の融合により、高空間
分解能高時間分解能を有す近接場THz分光法の開発を行った。１）ナノレーザーTHz発光分光(nano-LTEM)、２）
ナノTHz時間領域分光(nano-THz-TDS)、その融合した３）ナノ光励起THzプローブ分光(nano-OPTP)を統合開発し
た。SPMとしてqPlus方式（金探針接着）非接触AFMを開発した。金探針の試料垂直方向への励振により近接場THz
信号に変調を与え、これをロックイン検出し、近接場THz-TDS信号検出に成功した。THz-TDS信号取得時間の向上
を行い、従来より100倍以上高速化した。

研究成果の概要（英文）：We have developed near-field THz spectroscopy with high spatial resolution 
and high temporal resolution by combining high spatial resolution scanning probe microscopy (SPM) 
and high temporal resolution THz spectroscopy. 1) nano laser THz emission spectroscopy (nano-LTEM), 
2) nano THz time-domain spectroscopy (nano-THz-TDS), and 3) nano optical-pump THz-probe spectroscopy
 (nano-OPTP) were integrated in a mini metallic chamber. We have developed non-contact AFM as SPM 
based on qPlus sensor attached with a gold probe tip and accommodated it into the same chamber. We 
succeeded in detecting the near-field THz-TDS signal by modulating the near-field THz signal by 
oscillating the gold probe tip in the vertical direction of the sample and performing lock-in 
detection. We improved the THz-TDS signal acquisition time, making it more than 100 times faster 
than before. We were able to detect an oscillating signal with frequencies up to 10 kHz, using 1 μs
 integration time per point.

研究分野： 近接場光学

キーワード： 先端増強　テラヘルツ分光　近接場　時間分解　顕微分光

  ２版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
超高速分光法と言われる技術は光技術を中心にフェムト秒に到る手法が数多ある。しかし、それら技術では空間
分解能を犠牲としており、測定対象が均一であると仮定した平均値を検出する。超解像技術も光学技術、走査プ
ローブ顕微鏡や電子顕微鏡などナノテクに寄与してきた技術が数多存在する。しかし、測定対象が微小化するこ
とに伴う信号微弱化のため時間分解能は犠牲となっている。半導体デバイス・分子デバイスの他あらゆるデバイ
スは、その機能を他種との分子レベルでの相互作用及び過渡的励起状態を介して発現している。本研究課題では
超解像と超高速を両立した顕微分光手法の新たな「目」を社会に提供し、物質機能の本質的な理解に貢献する。

※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。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９（共通） 
１．研究開始当初の背景 
「持続可能な社会」の達成において、デバイス分野では「資源が限られる中、消費と利便性

を維持するため、エネルギー効率を向上させる」との課題に解釈される。太陽電池やバッテリ

ー及び有機 EL デバイス等、あらゆるデバイスにおいてそのエネルギー変換・散逸過程は、物
質界面において発生する。即ち、デバイス開発に向けた物質科学において新規な機能性物

質の設計及び高効率化には、階層的根幹となるサブナノメートルスケールでの表面界面物性

かつその超高速ダイナミクスを評価する基盤技術が必要である。そこで本研究の背景として、

従来に無い分析計測技術を開発し、サブナノメートル時間分解能かつサブピコ秒オーダーの

時間分解能を実現したいという要求があった。 
一方、従来の分析計測機器は概ね以下の三種に分類されてきた。 
（１）高い化学感度を有するが、空間分解能に劣る分析計測機器。 
（２）高い時間分解能を有するが、空間分解能に劣る分析計測機器。 
（３）高い空間分解能を有するが、化学感度と時間分解能共に劣る分析計測機器。 
 

（１）の代表例は、光を用いた振動分光技術（ラマン・赤外吸収分光等）である。（２）の代表例

は、ポンプ-プローブ法等多くの非線形分光技術が存在する。（３）の代表例は、走査プローブ
顕微鏡(AFM, STM 等)である。（１）（２）の手法群の代表格は光学的な分光手法であり、空間
分解能は波動性による回折限界のため、サブミクロン程度に制限される。（３）は高い空間分解

能を有する一方、その情報は概ね構造由来であり、化学的感度に劣る。さらに、微小領域の

微弱な信号を扱うため定常的な状態を観ることに特化し、時間分解能はない。 
つまり、高い化学感度・時間分解能・空間分解能の全てを満たす分析計測機器は可能か？

という問いが常在していた。よって、（１）（２）（３）の各計測データを包括的に取得し、多様な実

データから所望の情報を引き出す分野(AI, ビッグデータ等)との連携が重要となりつつある状
況であった。 
 
２．研究の目的 
「サブナノメートルオーダーかつサブピコ秒オーダーの超高速現象を観る新たな目」の開発を

目的とする。この「目」は、先端増強時間分解テラヘルツ顕微分光法として開発し、研究代表

者の有する先端増強分光技術に基づき、新たに開発する（１）先端増強レーザーテラヘルツ

発光顕微鏡（TE-LTEM: Tip-Enhanced Laser THz Emission Microscopy）と（２）先端増強テラヘ
ルツ時間領域分光法(TE-THz-TDS: Tip-Enhanced THz Time Domain Spectroscopy)の融合に
より実現させる。それぞれの手法特長と開発目標を下記にまとめる。 
（１） TE-LTEM: サブナノメートル局所でのテラヘルツ発光特性を評価できる。特に、低温成長
ヒ化ガリウム(LT-GaAs)に注目し、界面及び欠陥・ドーパント局所での THz 発光特性を顕
微可視化する。 

（２） TE-THz-TDS: サブナノメートル局所でのキャリア密度分布が評価できる。装置開発にお
いては２次元材料特にグラフェンに注目し、キャリア密度分布を分光可視化する。 

（３） 先端増強時間分解テラヘルツ顕微分光: （１）（２）を融合し、（１）をポンプ光とし LT-GaAs
のフォトキャリア励起を行い、（２）をプローブ光としてサブナノメートル局所でのキャリアダイ

ナミクスを可視化する。 
 



３．研究の方法 
本研究課題では、研究代表者の有する先端増強分光技術と時間分解テラヘルツ分光法を

融合することにより、従来に無かった時間分解能を先端増強分光法に付与する。具体的には、

（１）TE-LTEM により、THz 発光特性を顕微可視化し、（２）TE-THz-TDS により、キャリア密度
を可視化できる分光技術とし、これら（１）（２）を融合した（３）先端増強時間分解テラヘルツ顕

微分光により、キャリアダイナミクスを可視化できるシステムとして確立させる。 

 

４．研究成果 

高空間分解能走査プローブ顕微鏡

(SPM)と高時間分解能 THz分光の融合
により、高空間分解能高時間分解能を

有す近接場 THz 分光法の開発を行っ
た。（１）ナノレーザーTHz 発光分光
(nano-LTEM)、（２）ナノ THz時間領域
分光 (nano-THz-TDS)、その融合した
（３）ナノ光励起 THz プローブ分光
(nano-OPTP)を統合開発した。（１）〜
（３）の装置を同一チャンバーシステ

ムに構築する設計を行った。図１に開

発したシステムの装置写真を示す。本

システムは、福井大学遠赤外領域開発

研究センター（令和元年度より本課題

に関連する共同研究契約を締結）で開

発した光伝導アンテナ（PCA）を THz発光及び検出素子として用いた THz-TDSと、qPlus
センサー方式（金探針を接着）の非接触 AFMにより構成した。qPlusセンサーへの金探
針接着の顕微鏡下でのプロトコルを構築し、qPlus センサーを繰り返しリサイクル使用
可能とした（図２）。また、通常の THz-TDSでは、光チョッパーを用いた照射光の変調
によりロックイン検出を行うが、本システムでは、qPlus 方式金探針の試料垂直方向へ
の励振により近接場 THz 信号に変調を与え、これをロックイン検出するとし、近接場
LTEM信号及び THz-TDS信号検出に成功した。 
さらに、パルス列の MHz オーダーの繰り返し返し周波数をロックイン検出に用いる
ことを提案し従来法に比べて１００倍以上の高速 THz-TDS 取得に成功し、ロックイン
時定数 1µs でのリアルタイム THz 検出が可
能であると示した。本提案手法は、パルスレ

ーザーの繰り返し周波数を信号変調に用い

るため、より高繰り返しのパルスを用いるこ

とでさらなる高速化が可能である。また、

PCA-THz発生器の場合、ACバイアス電圧の
高速変調が MHz オーダーで可能であるが、
本提案手法では、PCA発生器以外のあらゆる
THz波発生機構に適応可能である。 

図１：開発した先端増強時間分解テラヘルツ顕

微分光システム. SPM, THz 発生器・検出器を

環境制御用チャンバーに内包し、真空や窒素

パージ可能とした. 

図２：100μm 直径の金探針を接着した自

作 qPlus センサー. 
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