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一時間分解 トンネル電流で覗 く世界一
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まず,次章で,STM の発明当時より今日まで進められて
1

TM と量子光学の先端技術)を組み合わせる

｢より小さく･より速 く｣,ナノスケール科学技術の展開の 試みを概観し,これまで困難とされてきた問題点,新しい手

下,限界への挑戦が進められている.例えば,微細化技術の 法の特徴なとを整理する. 

発展にともない,半導体デバイスの加工寸法はナノスケール

. は じ拭)に
きた両手法 S(

領域に到達し,離散した ドーパソ トの分布や界面の粗さな

ど,原子スケールの局所的な構造がデバイスそのものの動作

2.

21.

時間分解 STM 開発の歴史 

量子光学と STM の融合

0

特性を左右するまでに至っている.さらに,構造の微細化に 現実のデバイスで対象となるのは GHz以上の超高速現象

伴ってデバイスの動作速度は GHzを越え,キャリアのダイ である.これに対し,STM の トンネル電流検出は,高倍率

ナミクスはナノ～ピコ秒のスケールで変化する.こうして微 かつ低ノイズの電流増幅プリアンプを要求するため,その測

定帯域は1細化 ･高速化が高度に進んだデバイスの物理 ･特性を正しく us.00kHz以下 (従って,時間分解能は1 以上)

評価 し新しい機能を創成するためには,ドーパソ トやキャリ )321,に制限される1

アの状態を高い空間分解能で観察し,局所的に変調されたポ る高速現象をトンネル電流を用いて直接計測することはでき

テンシャルの中で生じるキャリアのダイナミクスを高い時間 ない.しかし, トソネル接合自体は数フェム ト秒で応答する

分解能で計測する技術の開発が必要不可欠である. ことを考えると,原理的には超高速の STM が可能なはずで

.そのため,通常の STM では,目的とす

ある.

一方,超高速レーザ光学の分野では,検出回路の帯域制限と豊子光学の技術を組み合わせることにより,TM)scope

cromi -

S;

我々は走査 トンネル顕微鏡 ingltunneS icannng(

これら要求を満たす新しい計測 ･評価技術の開発を進めてき を巧みに回避することが可能な時間分解分光法が開発され広

たH り.本稿では,一連の試みの中から,｢遅延時間変調型 く用いられている.その代表的なものとして,ポンププロー

S-S

パルス光対励起 STM

PPX

STM; 

TM)｣の原理と応用について解説する. 光対の列を試料に照射する.パルス光対の最初のパルス光を

dteiexc-ipar-lpuse-hkaenS( 1g.ブ法がある (Fi )541,1) ･ポンププローブ法では,パルス

0S-

*1

SPPX TM は,フェム ト秒 -1

パルス光を STM と組み合わせることで,原子レベルの空間 めのパルス光 (プローブ光)をポンプ光からある時間遅らせ

分解能を持つ STM に超短パルス光による高い時間分解能を て (遅延時間)同じ試料の領域に照射し,プローブ光の反射

あわせて付与することを実現した計測手法である.STM 探 率や透過率,散乱光などを検出する.プローブ光の吸収や散

針直下の試料表面をパルス光対の列で励起し,パルス対の時 乱は試料の状態 (ポンプ光によって励起された状態の緩和q)

間間隔 (遅延時間)を変化させて対応するトンネル電流の変 程度)に依存するから,例えば,プローブ光の反射率を,遅

化を測定することにより,局所 (ナノスケール)領域のキャ 延時間を変えて測定することで,ポソプ光により励起された

リア密度の時間変化をサブピコ秒オーダーで解析することを 試料の電子状態の緩和現象をプローブ光の反射率の変化を通

可能にした. して解析することが可能になる.この場合,ポンプ光 とプ

ローブ光のパルス光対を繰 り返し照射し,時間的に平均化さ

筑波大学 ･院 ･数理物質科学研究科(〒3 

s(1f S51~ )領域の超短 ポンプ光と呼び,これにより試料を光励起し,続いて,二つ

758-50 3つくば市天 れた DC信号を検出すればよいので,検出器は超高速で動作

2,1o.

-

1N,γl5o.

王台 1ト1) Ihtt

200

pk kb jtsuuaac. ..d bora.//p, する必要がない.ポソププローブ法の時間分解能はパルス幅 

(33)- 108-8
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でのみ決まるため,数フェムト秒にまで高めることができる.

そこで,STM の発明以来,超短パルス光の技術を組.み合

わせることで,STM に高い時間分解能をあわせ持たせるこ

とができないかと多くの試みが成されてきた.しかし,乗 り

31越える壁は高 く,なかなか実現には至らなかった9~,

本章では,これまでに進められてきた代表的な方法であ

る,光ゲー トSTM,パ)レス光励起 STM,および,我々が

)17･61

新 しく開発した SPPX TM の三つの方式について述べ,S-

それぞれの手法の課題や限界,新たな取 り組みなどについて

概観する. 

22. 光ゲー トSTM

光ゲー トSTM (h dt tpooconuc tgaive- eSTM)では,超高

速の光導電性ゲー トスイッチを STM の電流検出回路に組み

(

り,ポンプ光によって励起された試料が引き起こす過渡的な

2g.

ポンプ光とプローブ光の問の遅延時間を変化させることによ

a

の励起 と光導電性ゲー トをスイッチするのに使われる18)

Fi ( ,ポンプ光とプローブ光はそれぞれ))

トンネ)L電流を任意の時間にサンプリングすることができる'

と考えられた.しかし,この方式では,検出信号は探針直下

の変化ではなく,励起された電流が回路を流れる過程を含め

込み 試料

ilpcamig.F 2 Ty omhdote stoc inb eS hTM withteo Claltpた変化であり,また,探針-試料間およびゲー トスイッチ間
aP b hi (troeecnque.-Ppum )P b(V tegaelh dt tooconuc dSTM, )

の二つの浮遊容量の結合から生成される変位電流が主な成分
PCOiexc-Pluse ltta nSTM ()S S-XP TM.

となってしまうことが明らかになった19),このため,探針

直下の変化を直接捉えられないことに加え,面内方向の空間

分解能は接合容量の空間的な広がりによって決まり,STM に減少し元の状態に戻るが,このとき,探針と試料の間には

自身の持つ空間分解能には遥かに及ばない. 浮遊容最があるため,SPVの変化に伴って変位電流が流れ

23. パルス光励起 STM る,そこで,レーザ光の繰返し周期を変えると,SPVの緩

パルス光励起 STM では単一パルス (パルス対ではない)

を STM 接合部に繰 り返し照射したときの探針一試料間に流

P和の速さと繰 り返 し励起のタイミングにより,S Vの平均

的な値が変化し,それにともない変位電流の大きさが変化す

る.従って,変位電流の値をレーザ光の繰返し周期の関数とれる変位電流を測定する 

s

g.(


7
7-)1

Fi 2

面でのキャリア緩和時間を10n の

rs))b( .Hame らはこの方

P(i式を採用し,S 11 してプロットすると,S Vを生み出すキャリア密度の変化

時間分解能,1/Jm空間分解能で求めることに成功した20). に関する情報が得られることになる.

後で詳しく述べるように,試料が半導体の場合,探針直下で 実験では,検出感度を高めるためにチ ョッパーを用いて

はバン ドの湾曲が生 じるが 

TIBB)レーザ照射により励起されたキャリアの再分布によ

id dnuce-ipt( i :ngb denb dan レーザ光強度を変調し,ロックイソ検出を行っているが, ト

ンネル電流は探針 と試料間距離に指数関数的に依存するた

め,光強度の変調による探針や試料の熱膨張が大きな電流変りバン ドの湾曲が緩和する (表面光起電力 -OhpS furace(

641,131)Ptageltovo :S Y) ･ P)22･12･ .S Vは光照射後,時間ととも 化を引き起こし問題 となる.彼らは,探針を試料から十分離 

208 - (34)- ∫V S Jac oc pn. . . . 
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すことによって トンネル電流の値を下げ,変位電流のみを検

1 S

3.

3.

SPPXITM で観えるものS
出することでこの問題を回避している.トンネル電流の計測

を妨げてきた変位電流を利用するという逆転の発想である Mの原理TSIXPP

が,空間分解能を犠牲にしており,光ゲー ト法と同様に,得 Fi に一般的な測定のメカニズムを示す.まず-つ目

られる信号は変位電流であるため,空間分解能が接合容量の のパルス (ポンプ)光が試料を励起し,それに伴って探針一

空間的な広がりによって制限される.実際に空間分解能は 1 試料間を流れるトンネル電流が過渡的に変化するとする.励

〟m 程度となっており,STM 自体がもつ空間分解能に遥か 起状態にある試料に二つ目のパルス (プローブ)光が照射さ

に及ばない.またパルスの繰返し間隔は,レーザ光のパルス れると,プローブ光が誘起するトンネル電流変化はポンプ光

3g.

列から一定間隔のパルス列を残して他のパルス光を消光する による電流変化 と異なる可能性がある .3g.(Fi の Bや C)

ことによって変えている (この動作をパルスピッキングとい このとき,計測にかかる量,つまりトンネル電流の時間平均

う).そのため,最小の繰返 し間隔は,レーザ本来の繰返し 値もまた遅延時間依存性をもち,試料の励起状態のダイナミ

周期で決まり,通常10n 程度になる.これが時間分解能のs クスを反映する.時間分解能は,ポンププローブ法同様に,

制限となるため,この方式では高速の現象を追うことはでき パルス幅でのみ決まり,数フェム ト秒にまで高めることがで

ないことになる. きる.さらに前述の二つの方式と異なり,トンネル電流を計

遅延時間変調型パルス光対励起 SM ( PX M)

本節では,前節で述べてきた問題を解決することを可能に になる.光照射による試料の変化とトンネル電流の関係は,

した新しい手法について述べる.光学的なポンププローブ法 対象とする試料,現象により異なる.本稿では,半導体を試

同様に,ポンプ光とプローブ光からなるパルス光対をトンネ 料とした場合の結果についてメカニズムを紹介する. 

TISPS
T
 測するので,STM本来の高い空間分解能を維持できること24.

ル接合部に繰 り返し照射し,遅延時間を変化させて対応する

トンネル電流の変化を DC信号として計測することで時間分

解を得る仕組みを持たせるものである (Fi 2( ･こうし))Cg.

た方法は,光学的なポンププローブ法の高い時間分解を直接 05

)ag.

603.

X

32.

PPS

遅延時間依存性の例を Fi 4( に示す.試料は G

基板上に窒素を % ドープした窒化ガリウムを4 ℃で低

測定結果の例 

S-TMによって得 られた, トンネル電流変化』Jの

)10(0aAs

利用するものとして,STMの開発当初から多 くの試みがな ag.温成長したものである.Fi 4()に示すように,遅延時間

されてきた.しかし,そこには他の方法と同様,困難な課題 に依存した トンネル電流 AIが得られ 遅延時間が短 くなる

が待ち受けていた. につれて dJは減少している.また,』Jを指数関数型の関

光励起による信号強度は極めて微弱で,STMのフィー ド

バック電流を10

数でフィッティングしたところ,時定数は4

いる. 

40psとなって

0pA程度に設定した場合,計測される トン

33.0

港では,微弱信号の検出感度を上げるために,レーザ光を周 半導体試料の場合について, トンネル電流の遅延時間依存

期的にチョッビングして強度を変調し,ロックイソを用いて 性がどのような緩和現象を反映しているかを考察してみよう. 

ネル電流変化の値は数10fA程度 となる.ポンププローブ 半導体試料からの信号の起源

変調成分を検出する.しかし,これを時間分解 STMの変調 )bg.Fi 4( は,光学的なポソププローブ法によって得られた

方式 として採用することはできない.なぜなら,レーザ光強 反射率変化測定の結果で,フィッティングすると,時定数は 

23.度を変調すると探針が熱膨張 ･収縮を引き起こす. 節で 140psと導かれる,ポンププローブ法で得 られる反射率変

述べたように, トンネル接合は試料 ･探針問距離に指数関数 化は,光キャリア密度の時間変化を反映しており,時定数は

d,的に依存 し,0 Jの遅延時間

生じさせる.この熱伸縮による変調成分は,フィー ドバック 依存性のグラフから得られた緩和の時定数に近 く,dJもま 

電流値に匹敵するはど極めて大きく,本来の信号成分を覆い

隠してしまう.

｢如何にして微弱な信号を熱膨張の問題を避けて捉える

.1nmの変化が一桁の トンネル電流の変化を キャリアの寿命を現している.この寿命は 
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て,ポンプ光とプローブ光の光強度ではなく遅延時間を変調

する方式を採用することでこの問題を解決した.この方式で

は,パルス列の平均光強度はほぼ一定であるから,変調成分

S-XPP TMでは,検出感度を高める変調法 とし

% 

〓

に与える熱伸縮の影響を最小限に抑えることができ争ことに
u 

D
lSu
e
11 

なる.

こうして,光学的なポンププローブ法を STMに組み込む

ことが可能となったが,｢トンネル電流で如何にしてキャリ

elmT

｣.アのダイナミックスを観察することが可能なのか ? 次章

で,新しく開発された手法の原理についてみてみよう. 
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た,キャリア密度の時間変化を反映していると予想される.

Jr定を行うと,多くの場合,バ半導体を試料として STM 洪 

. 

)ag.イアス電圧として印加される高電界の影響で Fi 5( のよ

うにバンド構造が湾曲する (探針誘起バンド湾曲,TIBB)

TIBBの極性と大きさは,バイアス電圧,局所的な仕事関

敬,ドープ畳,キャリア密度,バンドギャップ内準位などに

ob)(.ttae
u

h

i
dar
ln

5g,
S
i亡o
f ow

Fi
TM tpdetop
n( kS )Upnp

oll gtee

nft tsrucureoab danhe L deunerpesaty- mp
依存する盛である.試料にパルス光の照射を行い,光キャリ

アを注入すると,キャリアは試料表面の電界を打ち消す方向
ltxcallsLfeorai (on.tnaIllLi-htoo mi )B ep ee 一

CO (n.l亡 lttoexcaho )R Onll teaxa
ionttaixc5g.(Fi

表面ポテンシャルの変化が表面光起電力 

に再分布 L TIBBが緩和する (b)).暗状態からの

(SPY)である. 

3g.

SPVの変化分だけバイアス電圧は トンネルギャップにかか

るようになり,トンネル障壁が下がってトンネル電流が増加 ると (Fi の BとC),プローブ光によるキャリアの生成

する. は残存するキャリアに邪魔されて減少する.これを吸収飽和

1.と呼び,2 節で述べたポンププローブ法では,吸収飽和に

よるプローブ光の反射率の変化から,光キャリア密度の時間

光励起された状態はその後緩和して元の状態に戻っていく

S-

)が,二つの過程が含まれる.一つは,(1バルク側で起こるキ

ャリアの再結合による光キャリア密度の減衰で,再結合の速 変化を計測している.SPPX TM の場合,吸収飽和による

生成キャリアの総数の変化は SPVの大きさに影響を及ぼ

l)

2)もう一つは,(表面近傍のポテ

ンシャルに捉えられていた少数キャリアの放出で,表面では し,障壁の変化の大きさが変わるためトンネル電流の大きさ

再結合の確率は小さいため熱的な過程などが支配的となり( 

Cg.さに依存する (Fi 5( ).)

が変化する.観測される量は,それぞれのパルス光による過

2)の過程より遅い変化を示す.(の過程により表面の少数キャ

リア密度が減少するとSPVは緩和し, トンネル電流も照射 ネル電流の総和であるが,この量もまた遅延時間に依存す

前と同じ状態に戻っていく. る.吸収飽和の効果は遅延時間がキャリア寿命に比べて小さ

渡的なトンネル電流変化ではなく,時間的に平均されたトン

い場合に強く,反対にずっと長い場合にはほとんどゼロにな

g.

1))(2の過程は遅いとして(の過程を考えてみる.遅延時間が

十分長 く,試料が緩和し終わったときに 2つ目のプローブ る.従って,遅延時間が短 くなるにつれて計測されるトンネ

ル電流信号は減少する.この遅延時間依存性は,Fi 4(光が照射した場合 3g.(Fi

ネル電流の変化は,ポンプ光によるものと同じ時間変化を示

A),プローブ光が引き起こす トン

d,の実験結果と一致し Jの遅延時間依存性からキャリアの

す.一方,遅延時間が短 く,ポンプ光により生成されたキャ 寿命を定量的に導くことができる. 

リアがまだ励起状態に残っている間にプローブ光が照射され )(2

- (36) -

f)の S Vの緩和は,先に述べたように,SPVによりトン 
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くした.また,基板
 

影響をなくすため,GAsよりもバン ドギャップの広い A]
a

As領域からのキャリ7g)流入によるGaネル障壁が変化するために生じるもので,光強度に対し飽和

的な非線型の関係を持つ.SPVの緩和は表面近傍のポテン -

シャルに捕獲されたキャリアの放出であるため,減衰時間よ As層を挟んでいる.さらに AI Asのバン ドギャップエ

りも長い時間スケールで起こる.これは試料の種操によら ネルギー (.7eV)よワも,パルス光の励起エネルギーを19

GaGa

ず,実際,Fi で示した NAs試料の場合も,より長い

遅延時間範囲においてもう一つ別の成分が現れることが確認 アは生成しない,

LGa

15.

されている. AI As TGAs/遅延時間を固定した状態で 界面付近で

Ga (十分低 く 

a

4g. 5eV)設定しており,この領域では光キャリ

探針を走査させ,そのときの AIの値を空間マッピングした
4. SPPX STM の応用- 一 時間分解信号の空間

a

ものを Fi 7(

を境にコン トラス トの違いかはっきりとみられる.LTGAs

)bg. に示す.遅延時間が 2psのときには,界面
マ ッピング 

3苛で述べたように,SPPX TM では,ポソププロ-フS- の場合,吸収飽和により』Jが負の

法と同様に,吸収飽和の現象を介して光キャリ7密度の時間 大きな値をもつため,像の右側が暗 くみえている.この左右

変化を捉える.ポンププローブ法との違いは, トンネル電流 のコン トラストは,遅延時間が長 くなるにつれてなくなって

をプローブとして用いる点で,それゆえ,S PX TM は いき,1 のときははば空間的に一様になっている.この1nsS-P

2領域では遅延時間が ps

TM本来の空間分解能を持つことが期待される.従って,

試料表面を L次元的に走査して時間分解信号を測定すれば,. ば,キャリアダイナミクスの空間的な情報を得ることができ

局所キャリアダイナミックスの空間マッピングが可能となる. る.

S ように,遅延時間を変えたときのコソ トラス トの変化をみれ

nm左右の明暗のコントラス トは,界面を境にほぼ50 程度ここでは,例 として,ヘテロ半導体試料に対 して空間マッ

で変化している.この AIの染み込み長は TIBBの広がりに

よって決まっている.時間分解 STM では,この TIBBの及

ピングした結果を示す.測定の模式図を Fi 6( に示す･

/As基板の上に成長させた AI As (膜厚 m)1p

)ag.

aGGa試料は 

ぶ領域に拡散してきた光キャリアを検出しているので,そのs(TG

能も併せて実証するため,LTG As層は,十分低温の成長a

aLG Aa As) (膜厚 1Fm)である.時間分解L低温成長 

範囲内の平均的な寿命の情報を得ていることになる.TIBB

条件にしてキャリアの再結合寿命をピコ秒オーダーにまで短	 の空間的な広がりは,試料の特性,バイアス電圧,探針の形

状などによって決まり,例えば,より高 ドープの試料であれ

ば,スクリーニング効果により,広がりはもっと小さくな

る.実際,光照射の有無によるトV曲線の変化からSPVを

Dlelaytlme ′ 求め,暗状態での TIBBの大きさ (即ち局所領域のキャリ

ア密度 )を解析することが可能な ｢光変調 トンネル分光

)52~22･31
2
･法｣1 により測定した実験では,ナノスケールの空間

分解能を示す結果が得られることが確認されており,時間分

解 STM の空間分解能も同程度まで高 くすることが可能であ
_ 

ると考えられる. 

5.
 ま と め

本稿では,超短パルスレーザとSTM を組み合わせること

で高い時間分解能を STM に付与することを可能にした ｢遅
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S-の場合 SPPX TM で観測にかかるのは,光励起されたキ

ャリア密度の時間変化である.本稿ではキャリア再結合過程

を例に挙げたが, ドリフ トや拡散過程なども局所的なキャリ

ア密度変化を引き起こすため,これらのダイナミクスに関す

る空間情報も得られることになる.実際には,一般的なメカ

ニズムの項目で述べたように,光強度に対して非線形性を持

てばよく,その他の過程も計測可能である.今後,局所物性

の基礎的な研究と併せて,より実用的なデバイス構造に対

し,動作状況に近い状態でのダイナミクスを可視化すること

により,超高速デバイスの特性をナノスケールで解析するこ
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