
科学研究費助成事業（基盤研究（Ｓ））公表用資料 

〔令和４(2022)年度 中間評価用〕 
令和４年３月３１日現在 

研 究 期 間：２０２０年度～２０２４年度 
課 題 番 号：２０Ｈ０５６６２ 
研 究 課 題 名：位相制御近接場によるハイブリッド極限時空間分光の開拓 

 
研究代表者氏名（ローマ字）：武田 淳（TAKEDA Jun） 
所属研究機関・部局・職：横浜国立大学・大学院工学研究院・教授 
研 究 者 番 号：６０２０２１６５ 
 
研究の概要：  
本研究では、フェムト秒かつナノスケールで単分子や半導体表面のダイナミクスを追跡できる極限時空間
分光を開拓する。これまでに、位相制御テラヘルツ走査トンネル顕微鏡（THz-STM）と STM 発光分光を
組み合わせた THz-STM 発光分光手法を開発し、ナノスケールで局在プラズモン発光を高感度検出した。
また、単一サイクル中赤外 STM を開発し、近接場評価方法を確立しその動作実証を行った。 
 

研究分野：ナノ材料科学、光物性、表面物理、テラヘルツ科学 

キーワード：位相制御、テラヘルツ、近接場分光、単分子分光 
 
１．研究開始当初の背景 
極限的な時空間で電子状態や帯電状態を精密制御し、物質の構造や機能を実空間・実時間で自在に操作す
ることは、ナノ科学、材料科学分野にとって最重要課題の 1 つである。しかしながら、時間分解能を追求
する超高速レーザー分光技術は光の回折限界のため空間分解能が低く、原子スケールの空間分解能を有す
る走査プローブ顕微鏡技術は時間分解能が低いという難点を持つ。ナノデバイスの動作や光化学反応・生
体反応のエネルギー変換に関して本質的に重要である 1 nm スケール領域で起こる励起ダイナミクスを調
べる技術 — 極限時空間分光 — の開拓は、したがって、レーザー分光技術と顕微鏡技術の狭間にある自然
科学に残された未開拓の研究領域である。 
 

２．研究の目的 
本研究では、原子スケールの空間分解能とフェムト秒の時間分解能でトンネル電流及び発光を検出できる
位相制御 THz-STM 発光分光技術及び中赤外（MIR）近接場による MIR-STM を開発し、両者を複合した位
相制御近接場によるハイブリッド極限時空間分光技術を開拓する。そして、THz〜MIR の周波数帯域にお
いて、単分子（フタロシアニン（Pc）、ペリレンテトラカルボン酸二無水物（PTCDA）など）や半導体表
面（フラーレン薄膜、遷移金属カルコゲナイド、トポロジカル絶縁体、相変化物質など）を対象に、極限
的時空間で多様な物性を操作・制御し、表面・界面や単一分子で生じる局所的反応ダイナミクスを直接分
光学的に追跡する方法論を開拓する。 
 

３．研究の方法 
代表者グループが持つ THz 位相シフタを用いた位相制御 THz-STM・近接場生成技術と理研グループが持
つトンネル電流が誘起する微弱な発光を検出する STM 発光分光技術を組み合わせ、位相制御 THz-STM 発
光分光技術を開発する。更に、代表者及び筑波大グループが持つ超高速レーザー分光技術を結集し、高強
度フェムト秒レーザーを用いた差周波発生により位相安定な MIR パルスを生成し、MIR 近接場を用いた
MIR-STM を開発する。前者においては、探針・金属試料間に生じる局在プラズモン発光をナノスケール
で検出し、この分光手法の動作実証を行う。次に、Pc や PTCDA をモデル分子として、THz 近接場誘起の
トンネル分光を行い通常の STM を用いたトンネル分光と比較する。そして、フェムト秒かつナノスケー
ルの極限時空間において単分子発光ダイナミクスの検出を行う。後者においては、半導体やトポロジカル
絶縁体表面を対象に、予め近赤外光パルスによって試料内に励起された電子をトンネル電流とし、MIR パ
ルスでプローブすることでこの分光手法の動作実証を行う。また、2 波長（近赤外及び MIR パルス）をト
ンネル接合部に照射することで、光電子放出による MIR 近接場波形計測技術を確立する。最終的には、
半導体表面や電極界面において、電荷注入や振動状態の直接励振による表面・界面光反応ダイナミクスを
ナノスケールで追跡する。 
 

４．これまでの成果 
①位相制御 THz-STM 発光分光技術の開発 
高強度高繰り返しフェムト秒レーザー、THz 位相シフタ、強誘電体プリズムを組み合わせた位相制御 THz
発生系を理研内に構築した。発生した THz 波を真空チャンバー内の STM トンネル接合部に照射し、探針・
試料（Ag(111)表面）間に形成される局在プラズモンからの THz 誘起プラズモン発光をチャンバー外部に
設置した分光器で高感度検出した。 



②MIR-STM の開発 
OPCPA（Optical Parametric Chirped-Pulse Amplification）レーザーを GaSe 非線形結晶に集光し、差周波過程
により単一サイクルの MIR パルスを発生させた。MIR パルスと近赤外パルスをチャンバー内の Pt/Ir 探
針・HOPG 試料トンネル接合部に照射し、光電子放出による MIR 近接場波形計測を行った。近赤外光に
より励起された光子に由来する電流の MIR 電場よる変調の様子から MIR 近接場波形を再構築した。 
③位相制御 THz-STM による局在プラズモン・単分子発光計測 
①で構築した位相制御 THz-STM を活用し、THz 近接場による電子の非弾性トンネリングにより生じた局
在プラズモン発光をナノスケールの空間分解能で検出した。 
④光アシスト STM によるナノスケール相変化の計測 
横浜国大・筑波大内に構築した位相制御 THz-STM のトンネル接合部に近赤外光パルスを導入し、その光
電場増強により、相変化物質（Ge2Sb2Te5）においてこれまで最小の 5x5 nm2の相変化誘起に成功した。 
⑤位相制御 THz(MIR)-STM による固体表面・界面キャリアダイナミクスの計測 
位相制御した THz パルスを STM に導入し、有機薄膜（フラーレン多重膜）に光注入した電子の超高速運
動をプローブした。 
⑥位相制御 THz 波を用いた新規分光技術開発と磁気材料・熱電材料への応用 
ライス大との共同研究により、本課題で開発した THz 波の位相制御技術を強磁場パルス発生技術と組み
合わせることにより、強磁場下で動作するシングルショット THz 分光装置を構築した。構築した装置によ
り、磁気材料のマグノン間の結合強度の制御及び熱電材料のソフトフォノンモードの磁場制御を行った。 
 

５．今後の計画 
これまでの研究成果により、参画する 3 研究機関に位相制御 THz-STM が設置された。また、筑波大学内
に MIR-STM が設置され、MIR 近接場評価手法が確立した。今後は、開拓した極限的時空間分光手法を活
用し、多様な物質において、固体表面・界面や単一分子で生じる局所的反応ダイナミクスを計測する。理
研においては、主に単一分子発光ダイナミクスの検出を目指す。筑波大においては、有機薄膜や単層遷移
金属カルコゲナイド等の表面・界面で生じるキャリアダイナミクスを追跡する。横浜国大においては、相
変化物質を中心に位相制御した電場増強近接場によるナノスケール相変化計測を行う。 
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