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高时空分辨太赫兹扫描隧道显微镜近场成像发展
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摘要  太赫兹（THz）近场成像是突破光学衍射极限实现太赫兹超分辨成像的重要方法，对研究材料表面的超快动力学

过程具有重要的意义。扫描隧道显微镜（STM）是一种能实现原子级分辨的设备，但引入时间尺度，面临诸多困难。早期

从 STM 固有电学方法发展的时间分辨方法的分辨率受限于电信号传输带宽，基于光信号耦合的泵浦探测方法则面临微

带线传输带宽和严重的热效应等限制。在此背景下，THz-STM 以低热效应、高隧穿效率、高稳定性等独有的优势为实现

100 fs 量级和 0. 1 nm 级超高时空分辨成像提供了解决方案，成为太赫兹近场超分辨成像的研究热点。介绍时间分辨

STM 到 THz-STM 的发展历史，着重介绍 THz-STM 的基本原理和现状，为了解 THz-STM 技术在太赫兹近场超分辨成

像中的应用和发展提供了思路。
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Abstract Terahertz (THz) near-field imaging is an important technique that surpasses the diffraction limit of optics to 
achieve super-resolution THz imaging; therefore, it is crucial to investigate ultrafast dynamics processes on material 
surfaces.  Although scanning tunneling microscope (STM) achieves atomic-level resolution, it imposes various challenges 
related to time scales.  Early time-resolved methods derived from the inherent electrostatic approach of STM were limited 
by the bandwidth of electrical signal transmission.  Furthermore, pump-probe methods based on optical signal coupling 
were restricted by the microstrip line bandwidth and severe thermal effects.  Hence, due to having unique low thermal 
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effect, high tunneling efficiency, and high stability, THz-STM has emerged as an imaging solution with both ultra-high 
temporal and spatial resolution of 100 fs and 0. 1 nm, respectively.  Besides, this technology has become a research hotspot 
in the field of terahertz near-field super-resolution imaging.  This study discusses the developmental history from time-

resolved STM to THz-STM, focusing on the fundamental principles and current status of THz-STM.  It aims to offer 
guidance on the application and development of THz-STM technology in terahertz near-field super-resolution imaging.
Key words terahertz; near-field imaging; high spatiotemporal resolution; scanning tunneling microscope

1　引   言

传统光学显微镜需要用单个或数个透镜组合对样

品的散射光进行收集，通过视网膜或感光元件进行成

像，其逆过程则是平行光通过一组凸透镜聚焦到样品

上的某一点。但从波动光学可知，由于镜头衍射的原

因，焦点处并非是一个“点”，而是一个与物镜孔径、光

学波长和成像距离有关的艾里斑。对于两个足够靠近

的艾里斑，存在一个分辨光斑的最小距离，也就是瑞利

判据给出的光学衍射分辨率极限，即

Δ = 0.61 λ
N.A.， （1）

式中：N. A. 是物镜的数值孔径，与物镜折射率、孔径大

小及成像距离有关；λ 是光中心波长。显然，这个衍射

极限制约下的光学成像分辨率难以突破光束自身的波

长大小，传统光学应用的光波长大都在 100 nm 量级，已

无法满足人们对微观世界的探索需求。为突破衍射极

限，满足更高空间分辨率的应用需求，超分辨成像技术

已成为人们最关注的重要技术之一。目前超分辨成像

的方法有很多，有变形反射镜［1］、微球透镜技术［2］、孔径

探针近场成像技术和散射探针近场成像技术［3］等。结

合这些方法，目前已经研制出了荧光显微系统［4］、基于

原子力显微镜的散射太赫兹近场成像系统［5］、空间分辨

最高可达埃量级的太赫兹耦合的扫描隧道显微镜系

统［6］，这些系统获得了突破传统分辨率极限的优秀成

果。在太赫兹成像领域，如图 1 所示，成像方法已经从

传统光学聚焦远场成像方法发展到了孔径局域成像、

散射式近场探针成像和太赫兹耦合的扫描隧道显微镜

成像等多种近场成像方法，空间分辨率突破了亚波长

量级，进入到原子级尺度，其中，太赫兹扫描隧道显微镜

的出现和发展造就了目前最高的时空间分辨记录，并

以卓越的光电特性逐渐成为前沿研究中的科学利器。

扫描隧道显微镜（STM）是基于基本的量子力学

隧穿原理对样品表面进行原子级成像和隧道谱研究的

科学仪器。自其发明以来［7］，已在多个领域有着广泛

而深刻的应用［8-11］，揭示了材料基本特性的方方面面，

包括利用 STM 进行物质表面电荷密度波分析［12-14］，利

用 STS 谱研究半导体材料［15］、拓扑绝缘体［16］、超导

体［17］、磁性材料［18］特征等。这些研究丰富了人类对材

料微观特性的认知，促进了现代科学理论的发展，但

STM 仍然不具备从时间尺度上对材料表面的微观动

力学现象进行观测和表征的能力，而材料表面的诸如

电子、空穴、层间激子、声子、库伯对、自旋极化子、等离

激元等粒子和准粒子的动力学行为却决定了材料本身

的一些基本特性［8， 19-20］，包括导电特性、导热特性、磁性

特征、超导特性等。因此，同时从空间和时间尺度上研

究微观材料表面的动力学过程对新型器件开发研究有

着极其深刻的意义。时间分辨扫描隧道显微镜的发展

历经了数十年，从 STM 固有电学方法出发研究样品

表面动力学过程的实验是早期探索时间分辨 STM 的

一些有益尝试，但电路结构限制了其时间分辨率只能

在 ms 量级［21-23］。为了观测飞秒量级的动力学过程，泵

浦探测的概念被引入到了 STM 的测量当中，并衍生

了 光 电 导 栅 控 STM（PG-STM）［24-25］、混 合 结 STM
（junction-mixing STM）［26-28］、纯电学泵浦探测［18， 29］等技

术手段，其中研究最广泛的一类泵浦探测手段是基于

短脉冲激光的激光耦合 STM［30-31］。传统意义上进行

激光耦合会导致很强的热效应［32-33］，可能掩盖光激发

的效应，因此特殊的调制手段和严苛的实验环境是必

要的准备，shaken pulse pare excited STM 等概念［34-35］

逐渐发展起来，并诞生了一系列重要的研究，它们在百

飞秒量级和原子级分辨尺度上对表面动力学过程进行

了观测［36-38］。这类强激光耦合方法取得了很多重要的

发现，但是相关实验的开展依赖严苛的实验环境和复

杂的调制技术，而且热效应的存在大大降低了信号的

信噪比，使得信号的提取存在很大困难。另外，这种激

光测量会显著改变样品的本征特性［39］，难以进行原位

表征，强激光能量也可能造成精细结构样品的损坏。

为此，启发于混合结 STM 中 ps 电压脉冲优秀的隧穿

电流诱导能力，太赫兹脉冲耦合的扫描隧道显微镜出

现在国际研究中［6］，以前所未有的时空分辨率和实验

易操作性逐渐成为备受瞩目的关注对象。

图 1　近场超分辨成像技术发展历程

Fig. 1　Development of near-field super-resolution 
imaging techniques

太赫兹（THz）光，是一种覆盖频段 0. 1~10 THz
的电磁波，它的单光子能量低，仅有 meV 量级，而且穿

透性强，不易被金属、塑料等遮挡物吸收反射，因此在

安全检查［40］、无损探伤［41］等领域有着广泛的应用。除

此之外，蛋白质等生物大分子和一些有机分子的吸收

频谱往往在 THz 量级，这意味着 THz 能敏感地探测到

这类分子的行为，在生物医学［42］和药物研究中有重要

应用前景。在通信领域，6G 网络的部署离不开更高频

的载波频段选取，而 THz 则作为重要候选者有望成为

6G 网络建设中的核心研究对象。在材料基础特性的

研究中，太赫兹也有着天然的优势，因为材料中的非平

衡动力学过程大都发生在 ps 量级，例如 InAs 量子点的

光生载流子寿命就在 1 ps 附近［43］，因此利用 THz 来研

究半导体等材料中的粒子行为已经成为新型材料研究

开发的重点。所有这些 THz 新兴领域的研究，都离不

开高功率高稳定性 THz 源的发展和 THz 探测新方法

的研究，目前基于电子学的太赫兹量子级联激光器［44］、

自由电子激光器［45］、真空电子学器件［46］、共振隧穿二极

管［47］和基于光子学的自旋电子学器件［48］、光电导天

线［49-51］、光整流［52-54］、空气（液体）等离子体［55-57］等太赫兹

源取得了显著的进展，尤其是后三者，得益于飞秒激光

技术的进步，已经成为实验室中常用的太赫兹源，为太

赫兹结合 STM 实现超高时空分辨能力提供了技术基

础。THz 与 STM 结合实现了前所未有的时间和空间

分辨能力，并且可以在大气常温环境中对材料表面特

性进行表征和研究［6］，极大规避了传统光耦合 STM 研

究中的复杂苛刻条件。THz-STM 的出现和发展距今

不过只有短短十年左右，但相关实验已经展现了 THz-

STM 在材料表面超快动力学特征研究方面的优势和

潜力，包括突破衍射极限实现埃级空间分辨率的太赫

兹成像［6， 58-60］、调控单分子并对其动力学过程进行观测

的泵浦探测实验［59， 61］、在半导体材料中实现 nm 尺度内

载流子的弛豫过程观测［6， 62］等。这种新兴工具的出

现，为更高时间精度、更小空间尺度下研究材料中准粒

子的行为提供了强有力的技术支持，并有望为新理论、

新材料、新器件的研究发展提供助力。

本文详细介绍了时间分辨 STM 的发展历史，包括

从固有电学方法到泵浦探测方法的发展，并着重介绍

了 THz-STM 的基本原理和发展情况，详细描述了基于

STM 实现超高时空分辨成像的发展历史和背景，旨在

完整展现 THz-STM 这一新兴领域的技术优势和发展

前景，探讨其在太赫兹近场成像中的应用意义。

2　时间分辨 STM 发展

2. 1　STM 固有电学方法

在时间尺度上研究 STM 的实验最早可追溯到利

用 STM 本征的电子电路对隧穿电流信号进行时域表

征的一些实验。例如，1995 年，Lozano 等［23］通过在恒

高模式下观测隧穿电流的长时间变化来定性获取原子

的动力学特征。1996 年，Swartzentruber 等［22］发明了一

种新的原子跟踪技术用于测量硅二聚体在 Si（001）表

面的扩散，该技术使用横向定位反馈将 STM 探头锁

定在选择的 Si 原子位置上，可以追踪原子经历的每一

个事件，如图 2 所示。在这之后，高速逐帧成像方法开

始发展起来。 1997 年，Linderoth 等［21］通过逐帧扫描

Pt100 单原子的一维扩散 STM 图像，在时间尺度监测

了原子的运动情况。同年，利用高速 STM 成像技术，

Wintterlin 等［63］在 Ru（0001）上观测了氧分子吸附的动

态平衡波动现象。之后在 2005 年，Rost 等［64］更是实现

了 200 frame/s 的高速 STM 成像系统，并提出了将恒

高模式和恒流模式的混合模式应用于 STM 的方法，

大大提升了成像速度。同年，Besenbacher 等［65］综述了

STM 在表面动态过程研究中的应用，包括吸附引起的

物质转移、单原子表面扩散、氧化还原反应等，展现了

时间分辨 STM 研制早期人们对表面动力学过程观测

的一些尝试，但由于电路带宽的限制，这类实验的时间

分辨能力往往局限在 ms 量级，对于微观动力学飞秒量

级时间尺度的观测显然是远远不够的。

2. 2　泵浦探测方法

为了进一步提升 STM 时间分辨能力，泵浦探测

的概念出现在了时间分辨 STM 的研制中。这一概念

起源于超快激光脉冲光谱研究，并最早由 Weiss 等［24］

在 1993 年的光电导栅控 STM 成像中首次展示，如

图 3（a）所示，通过分别将激光照射在针尖和传输线上

图 2　Si黏附二聚体的扩散［22］。（a） （b）温度为 65 ℃时，Si黏附二聚

体的扩散；（c） （d） 70 Å 和 90 Å 尺度下观测 Si二聚体被基

低缺陷捕获

Fig.  2　Diffusion of Si-adatom dimers[22].  (a) (b) Diffusion of Si-
adatom dimers at a temperature of 65 ℃; (c) (d) observation 
of Si dimer captured by substrate defects at different 

scales of 70 Å and 90 Å, respectively
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太赫兹（THz）光，是一种覆盖频段 0. 1~10 THz
的电磁波，它的单光子能量低，仅有 meV 量级，而且穿

透性强，不易被金属、塑料等遮挡物吸收反射，因此在

安全检查［40］、无损探伤［41］等领域有着广泛的应用。除

此之外，蛋白质等生物大分子和一些有机分子的吸收

频谱往往在 THz 量级，这意味着 THz 能敏感地探测到

这类分子的行为，在生物医学［42］和药物研究中有重要

应用前景。在通信领域，6G 网络的部署离不开更高频

的载波频段选取，而 THz 则作为重要候选者有望成为

6G 网络建设中的核心研究对象。在材料基础特性的

研究中，太赫兹也有着天然的优势，因为材料中的非平

衡动力学过程大都发生在 ps 量级，例如 InAs 量子点的

光生载流子寿命就在 1 ps 附近［43］，因此利用 THz 来研

究半导体等材料中的粒子行为已经成为新型材料研究

开发的重点。所有这些 THz 新兴领域的研究，都离不

开高功率高稳定性 THz 源的发展和 THz 探测新方法

的研究，目前基于电子学的太赫兹量子级联激光器［44］、

自由电子激光器［45］、真空电子学器件［46］、共振隧穿二极

管［47］和基于光子学的自旋电子学器件［48］、光电导天

线［49-51］、光整流［52-54］、空气（液体）等离子体［55-57］等太赫兹

源取得了显著的进展，尤其是后三者，得益于飞秒激光

技术的进步，已经成为实验室中常用的太赫兹源，为太

赫兹结合 STM 实现超高时空分辨能力提供了技术基

础。THz 与 STM 结合实现了前所未有的时间和空间

分辨能力，并且可以在大气常温环境中对材料表面特

性进行表征和研究［6］，极大规避了传统光耦合 STM 研

究中的复杂苛刻条件。THz-STM 的出现和发展距今

不过只有短短十年左右，但相关实验已经展现了 THz-

STM 在材料表面超快动力学特征研究方面的优势和

潜力，包括突破衍射极限实现埃级空间分辨率的太赫

兹成像［6， 58-60］、调控单分子并对其动力学过程进行观测

的泵浦探测实验［59， 61］、在半导体材料中实现 nm 尺度内

载流子的弛豫过程观测［6， 62］等。这种新兴工具的出

现，为更高时间精度、更小空间尺度下研究材料中准粒

子的行为提供了强有力的技术支持，并有望为新理论、

新材料、新器件的研究发展提供助力。

本文详细介绍了时间分辨 STM 的发展历史，包括

从固有电学方法到泵浦探测方法的发展，并着重介绍

了 THz-STM 的基本原理和发展情况，详细描述了基于

STM 实现超高时空分辨成像的发展历史和背景，旨在

完整展现 THz-STM 这一新兴领域的技术优势和发展

前景，探讨其在太赫兹近场成像中的应用意义。

2　时间分辨 STM 发展

2. 1　STM 固有电学方法

在时间尺度上研究 STM 的实验最早可追溯到利

用 STM 本征的电子电路对隧穿电流信号进行时域表

征的一些实验。例如，1995 年，Lozano 等［23］通过在恒

高模式下观测隧穿电流的长时间变化来定性获取原子

的动力学特征。1996 年，Swartzentruber 等［22］发明了一

种新的原子跟踪技术用于测量硅二聚体在 Si（001）表

面的扩散，该技术使用横向定位反馈将 STM 探头锁

定在选择的 Si 原子位置上，可以追踪原子经历的每一

个事件，如图 2 所示。在这之后，高速逐帧成像方法开

始发展起来。 1997 年，Linderoth 等［21］通过逐帧扫描

Pt100 单原子的一维扩散 STM 图像，在时间尺度监测

了原子的运动情况。同年，利用高速 STM 成像技术，

Wintterlin 等［63］在 Ru（0001）上观测了氧分子吸附的动

态平衡波动现象。之后在 2005 年，Rost 等［64］更是实现

了 200 frame/s 的高速 STM 成像系统，并提出了将恒

高模式和恒流模式的混合模式应用于 STM 的方法，

大大提升了成像速度。同年，Besenbacher 等［65］综述了

STM 在表面动态过程研究中的应用，包括吸附引起的

物质转移、单原子表面扩散、氧化还原反应等，展现了

时间分辨 STM 研制早期人们对表面动力学过程观测

的一些尝试，但由于电路带宽的限制，这类实验的时间

分辨能力往往局限在 ms 量级，对于微观动力学飞秒量

级时间尺度的观测显然是远远不够的。

2. 2　泵浦探测方法

为了进一步提升 STM 时间分辨能力，泵浦探测

的概念出现在了时间分辨 STM 的研制中。这一概念

起源于超快激光脉冲光谱研究，并最早由 Weiss 等［24］

在 1993 年的光电导栅控 STM 成像中首次展示，如

图 3（a）所示，通过分别将激光照射在针尖和传输线上

图 2　Si黏附二聚体的扩散［22］。（a） （b）温度为 65 ℃时，Si黏附二聚

体的扩散；（c） （d） 70 Å 和 90 Å 尺度下观测 Si二聚体被基

低缺陷捕获

Fig.  2　Diffusion of Si-adatom dimers[22].  (a) (b) Diffusion of Si-
adatom dimers at a temperature of 65 ℃; (c) (d) observation 
of Si dimer captured by substrate defects at different 

scales of 70 Å and 90 Å, respectively
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样品的光电导开关上，两束激光将在针尖和样品端分

别引起随时间变化的偏压。因此，在 STM 隧穿电流

中可以通过改变两束激光的相对时延在隧穿电流中引

入时间分辨。在该实验中，他们报道了 2 ps 的时间分

辨和 5 nm 的空间分辨能力，并在 1996 年，将时间分辨

率提高到了 900 fs［25］。但 1996 年 Groeneveld 等［66］指出

这种光电导栅控方式检测的实际上是一个充放电的电

容效应，因此光电导栅控电流本质上反映的是位移电

流而不是携带样品信息的隧穿电流，并不是真正意义

上对针尖附近样品表面超快动力学的观测。

在隧穿电流意义上进行时间分辨的实验早期出现

在对针尖直接进行调制的实验中。 1993 年 Freeman
等［67］通过使用局部磁场线圈驱动的涡流式针尖来提供

针尖 -样品之间的距离调制，从而直接控制隧穿距离，

实现了对瞬态隧穿电流信号的观测。但更为广泛的一

类方法是 Nunes 等［26］在 1993 年提出的混合结 STM 的

思路，如图 3（b）所示。在混合结 STM 中，两束激光以

一定光程差同时照射到样品端激发 ps 脉冲电压对，ps

脉冲电压对通过微带线传输到 STM 隧穿结，维持针

尖偏压恒定，保证了偏压的调制特性，从而克服了电容

效应。基于混合结的思路，人们进一步对这个结构进

行 优 化 ，将 时 空 分 辨 率 提 升 到 了 nm 和 ps 量

级［27-28， 43， 68］，然而混合结 STM 存在微带线，微带线限制

了其进一步的发展。

上述方法都是间接耦合光，利用泵浦探测原理实

现了时间分辨，直接耦合光进行时间分辨的实验最早

在 1990 年由 Hamers 等［31］实现，他们耦合 590 nm 的亚

ps 光到针尖，通过斩波调制解调的方式研究了光照引

起的样品表面电荷势，如图 4（a）所示。然而这种斩波

调制的模式会引起针尖强烈的热膨胀效应，这个针尖

的热膨胀效应由 Grafström［32］在 1991 年系统研究过，

他们发现热膨胀会随着斩波频率增加而减弱，并在不

同照射功率和样品上都观测到了这种现象，如图 4（b）
所示。值得一提的是，光照引起的隧穿电流信号往往

是非常小的，因此非常容易淹没在这种热效应中，虽然

采取双波长照射等方法可以缓解这一问题［33］，但光照

图 4　直接耦合光的实验及其热效应分析。（a） Hamers等的实验［31］；（b） 斩波频率与热膨胀效应的关系［32］

Fig.  4　Direct coupling optical experiment and its thermal analysis.  (a) Experiment operated by Hamers et al. [31]; 
(b) relationship between chopping frequency and thermal expansion effect[32]

图 3　光电导栅控 STM 和混合结 STM 的概念图。（a） 泵浦光和探测光以一定时延分别照射样品与针尖，利用光电导偏压实现隧穿

结电流控制的光路［24］；（b） 两束激光以一定光程差同时照射到样品端激发 ps脉冲电压对的光路［26］

Fig.  3　Conceptual diagram of photoconductive-gated STM and junction-mixing STM.  (a) Optical path of pump light and probe light 
illuminating the sample and tip with a certain time delay, utilizing photoconductive bias to control the tunneling current[24]; 
(b) optical path of two laser beams simultaneously illuminating the sample end with a certain optical path difference, exciting 

picosecond pulse voltage[26]

引起的多光子发射和光电流等问题也会对光信号的提

取造成困难［69］。

因此，光照引起的隧穿电流的提取需要用到更加复

杂的调制技术，其中比较著名的就是通过时间延迟实现

光程调控的 shaken pulse pare excited（SPPX）技术，这最

早由 Takeuchi 等［34］在 2004 年实现。SPPX 提取光信号

的原理如图 5（a）所示。两束激光分别在隧穿电流中产

生了各自的光电流，当扫描二者时延时，就能得到一个

对称的尖峰，这个尖峰与延迟之间存在一定函数关系，

如图 5（b）所示。当调制某一路的光程也就是延时的时

候，整体的自相关光电流被调制，对于频率 ω 的正弦调

制的情形，如图 5（c）所示，有整体的光电流信号 I ( td )：

I [ td0 + Δtd0 sin ( ωt ) ]= I ( td0 )+ dI
dtd

Δtd0 sin ( ωt )+

o ( [ Δtd0 sin ( ωt ) ]2 )， （2）
式中：td0 为两束激光的初始相对时延；Δtd0 为调制其中

一束激光光程导致的时延；ο (⋅) 为时延调制的高阶小

量。显然，当解调信号后，能够得到光电流信号的一阶

导数，进行积分后可以得到对应的光电流值［70］。这种

方法被用于探测 GaNAs 中无极化子载流子动力学过

程［71］，实验结果表明，在表面光电压效应下，SPPX-

STM 时间分辨光电流强度峰值之间存在非线性关系，

表示出载流子密度的性质，是非热效应的一种光学时

间分辨手段。但这种方式是间接提取光电流信号的，

在 2010 年，Terada 等［35］进一步利用一种脉冲选择器，

这种方式可以 10 ns 为单位对光路进行延时调制，由于

10 ns 远远大于光电流时间分辨周期，通过控制 pulse 
picker 的选择速率可以实现类似方波调制的效果，从

而直接获取到光电流，如图 5（d）所示，有

ΔI ( td1，td2 )=[ I ( td1 )- I ( td2 ) ] h ( t )≈
[ I ( td1 )- I ( ∞ ) ] h ( t )， （3）

式中：td1 是需要获取光电流信号的延时位置；td2 =
td1 + 10 的电流等效为无穷大延时处的电流；h ( t )是方

波调制函数。利用这个技术，他们研究了半导体中的

空穴捕获过程。

利 用 pulse picker 的 SPPX-STM 技 术 ，Yoshida
等［72］在 2012 年研究了探测光激发后 GaAs-PIN 结的载

流子动力学的过程，实现了亚 ps 量级时间分辨和纳米

级 STM 图像映射，成功地在实空间中可视化内建电

势对载流子动态、扩散和漂移的影响，如图 6 所示。

2013 年，Yoshida 等［37］对具有间接带隙的层状半导体

p-WSe2进行了瞬态光电流动力学过程的直接探测，成

功地探测到常规方法无法探测到的表面短暂被困的多

余少数载流子产生的短暂表面光电压。 2013 年，

Yoshida 课题组［73］继续发表了单原子级别的瞬态载流

子动力学探测的方法，利用 SPPX-STM 方法，成功地

在单个（Mn， Fe）/GaAs（110）结构的间隙态中探测到

光诱导电荷对的动力学效应，相关理论由 Yokota 等［38］

完成验证。在这个基础上，2014 年，他们进一步利用

圆极化光研究了针尖原位的自旋动力学过程［74］。除了

图 5　SPPX-STM 方法及其电流调制原理。（a） Takeuchi 等的实验图［34］；（b）自相关扫描的激光产生的一个对称的电流峰［34］；（c）延

时正弦调制的情况［34］；（d）延时方波调制的情况［35］

Fig. 5　Diagram of the SPPX-STM method and its current modulation principle.  (a) Experiment operated by Takeuchi et al. [34]; 
(b) symmetrical current peak generated by autocorrelation scanning laser[34]; (c) case of delayed sinusoidal modulation[34]; (d) case 

of delayed square wave modulation[35]
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引起的多光子发射和光电流等问题也会对光信号的提

取造成困难［69］。

因此，光照引起的隧穿电流的提取需要用到更加复

杂的调制技术，其中比较著名的就是通过时间延迟实现

光程调控的 shaken pulse pare excited（SPPX）技术，这最

早由 Takeuchi 等［34］在 2004 年实现。SPPX 提取光信号

的原理如图 5（a）所示。两束激光分别在隧穿电流中产

生了各自的光电流，当扫描二者时延时，就能得到一个

对称的尖峰，这个尖峰与延迟之间存在一定函数关系，

如图 5（b）所示。当调制某一路的光程也就是延时的时

候，整体的自相关光电流被调制，对于频率 ω 的正弦调

制的情形，如图 5（c）所示，有整体的光电流信号 I ( td )：

I [ td0 + Δtd0 sin ( ωt ) ]= I ( td0 )+ dI
dtd

Δtd0 sin ( ωt )+

o ( [ Δtd0 sin ( ωt ) ]2 )， （2）
式中：td0 为两束激光的初始相对时延；Δtd0 为调制其中

一束激光光程导致的时延；ο (⋅) 为时延调制的高阶小

量。显然，当解调信号后，能够得到光电流信号的一阶

导数，进行积分后可以得到对应的光电流值［70］。这种

方法被用于探测 GaNAs 中无极化子载流子动力学过

程［71］，实验结果表明，在表面光电压效应下，SPPX-

STM 时间分辨光电流强度峰值之间存在非线性关系，

表示出载流子密度的性质，是非热效应的一种光学时

间分辨手段。但这种方式是间接提取光电流信号的，

在 2010 年，Terada 等［35］进一步利用一种脉冲选择器，

这种方式可以 10 ns 为单位对光路进行延时调制，由于

10 ns 远远大于光电流时间分辨周期，通过控制 pulse 
picker 的选择速率可以实现类似方波调制的效果，从

而直接获取到光电流，如图 5（d）所示，有

ΔI ( td1，td2 )=[ I ( td1 )- I ( td2 ) ] h ( t )≈
[ I ( td1 )- I ( ∞ ) ] h ( t )， （3）

式中：td1 是需要获取光电流信号的延时位置；td2 =
td1 + 10 的电流等效为无穷大延时处的电流；h ( t )是方

波调制函数。利用这个技术，他们研究了半导体中的

空穴捕获过程。

利 用 pulse picker 的 SPPX-STM 技 术 ，Yoshida
等［72］在 2012 年研究了探测光激发后 GaAs-PIN 结的载

流子动力学的过程，实现了亚 ps 量级时间分辨和纳米

级 STM 图像映射，成功地在实空间中可视化内建电

势对载流子动态、扩散和漂移的影响，如图 6 所示。

2013 年，Yoshida 等［37］对具有间接带隙的层状半导体

p-WSe2进行了瞬态光电流动力学过程的直接探测，成

功地探测到常规方法无法探测到的表面短暂被困的多

余少数载流子产生的短暂表面光电压。 2013 年，

Yoshida 课题组［73］继续发表了单原子级别的瞬态载流

子动力学探测的方法，利用 SPPX-STM 方法，成功地

在单个（Mn， Fe）/GaAs（110）结构的间隙态中探测到

光诱导电荷对的动力学效应，相关理论由 Yokota 等［38］

完成验证。在这个基础上，2014 年，他们进一步利用

圆极化光研究了针尖原位的自旋动力学过程［74］。除了

图 5　SPPX-STM 方法及其电流调制原理。（a） Takeuchi 等的实验图［34］；（b）自相关扫描的激光产生的一个对称的电流峰［34］；（c）延

时正弦调制的情况［34］；（d）延时方波调制的情况［35］

Fig. 5　Diagram of the SPPX-STM method and its current modulation principle.  (a) Experiment operated by Takeuchi et al. [34]; 
(b) symmetrical current peak generated by autocorrelation scanning laser[34]; (c) case of delayed sinusoidal modulation[34]; (d) case 

of delayed square wave modulation[35]
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这种 pulse picker 的调制方法，还有基于任意脉冲光形

状调制的 STM 光学信号提取技术［75］。2017 年，Kloth
课题组［76］利用该技术研究了单个掺杂原子的充放电动

力学。除了复杂调制，也有通过高频激光的方法来克

服热效应，研究更短时间尺度的核动力学过程，例如

Li 等［20］在 2017 年研究了单个吡咯烷分子在 Cu（001）
表面的两种构象状态之间的可逆转变，并且这种转变

速率随时间衰减并具有特定分子振动周期的正弦振

荡，该转变的动力学性质对分子环境非常敏感。除了

光学耦合的方法，还有一类用纯电学脉冲进行泵浦探

测的方法，这种方法没有热效应的困扰，并在 2010 年

由 Loth 等［18］首次提出，他们在这个实验中研究了原子

尺度测量固体中快速电子自旋弛豫时间，获得了

100 ns的时间分辨率和原子级的空间分辨率。

热效应是耦合光到 STM 需要克服的主要问题，

但这个问题在 THz-STM 上得到了很好的解决。由于

THz 光子能量低，耦合 THz 到 STM 的热效应可忽略，

因此可直接进行简单斩波调制得到光信号，这种新型

的 STM 设备能够实现目前最好的时空分辨记录，成

为当前瞩目的高时空分辨设备。总结来讲，直到 THz-

STM 的出现，时间分辨 STM 的发展历程大体可以概

括为表 1 所示的内容。

图 6　基于 SPPX-STM 方法，针对 GaAs-PIN 结的载流子动力学过程的探索［72］。（a）异质结概念图；（b）能带图；（c）时间分辨载流子

扩散图

Fig.  6　Exploring carrier dynamics in GaAs-PIN junction structures using the SPPX-STM method[72].  (a) Conceptual diagram of 
heterojunction; (b) energy band diagram; (c) time-resolved carrier diffusion diagram

表 1　时间分辨 STM 发展

Table 1　Development of time-resolved STM
Method

High-speed STM
Atom-tracking STM

I（t） curve
PG-STM
JM-STM

All electronic pump-probe STM
SPPX-STM
THz-STM

Spatial resolution /nm
0. 1
0. 1
0. 1
20
1

0. 1
0. 1
0. 1

Time resolution
ms
ms
μs

2 ps
10 ps
1 ns

200 fs
100 fs

Reference
［21， 63‒64］

［22］
［23］

［24‒25］
［26‒28， 68， 77］

［18］
［34‒35， 37， 71， 73‒76］

［6， 58‒59， 61‒62， 78‒79］

3　太赫兹扫描隧道显微镜基本原理

光与 STM 的结合在红外以下波段面临着诸多困

难，包括强光子能量引起的针尖热膨胀效应［32-33］、样品性

质的变化［39］和复杂的调制方法［34-35， 75］等问题，需要在非

常苛刻的条件下才能获取可靠的结果［80］。在这样的局

面下，THz-STM 提供了一种全新的解决方案，让光与

STM 的结合更加稳定，在粗糙环境中仍然可以获取到

较强的 THz信号［6］，用于材料表面的超快动力学研究。

THz-STM 的前身可以追溯到混合结 STM［26］。

Freeman 和 Nunes 通过将近红外脉冲照射在传输线

上，可以实现类似光电导天线的 THz 发射，THz 电压

脉冲耦合在 STM 针尖产生了可观的隧穿电流，但这

并非是直接耦合 THz 脉冲的情形，成像仍然受限于传

输线的存在。

真正直接耦合 THz到 STM 的研究直到 2013 年才

由阿尔伯塔大学的 Frank 课题组首次实现［6］，如图 7（a）
所示。THz 具有光子能量低、诱导产生 STM 隧穿电

子能力强的特点，在相同的隧穿电流下，THz 所需要

的单光子能量仅为同等条件下近红外光（800 nm）的

百万分之一，这使得 THz 的热膨胀和热电流可以忽略

不计，自然能获得比近红外光等更加稳定的针尖测量

环境，低光子能量则保证了样品的原有特性不被破坏，

如图 7（c）和图 7（d）所示。除此之外，依赖 THz 整流信

号的稳态成像方法具有 nm 级别的分辨能力，这是由

于 THz 信号取决于隧穿结非线性 I-V 关系，因此拥有

类似稳态 STM 的空间分辨能力，如图 7（b）所示。具

体而言，当考虑光与 STM 针尖的相互作用时，可以考

虑 Keldysh 模型。Keldysh 模型是通过分析电子在光

场条件下从导体中的束缚态跃迁到真空中的 Volkov
态的过程，通过形式散射理论来计算得到光场作用下

的电子跃迁概率的方法，如图 7（f）所示。这个方法存

在一个用于判定隧穿概率形式的系数，即 Keldysh 系

数［81］，表达式为

γ = ω
eF

2mI0 ， （4）

式中：I0 是隧穿结的势垒高度，在几个 eV 量级；m 是电

子质量；ω 是激光频率；F 是激光场强。由于图 7（e）所

示的针尖的天线效应［82］，针尖尖端的 THz 电场能达到

1 GV/m 的强度［6， 58， 83］，加上特殊的频段 1 THz，计算得

到的 Keldysh 系数远远小于 1，在这个近似条件和强场

条件下，隧穿电流的表达形式符合 Fowler-Nordheim
（FN）方程的解析式［84］：

J ( t )∝ exp ( - 4
3 ⋅ 2m

eℏF
⋅ I

3
2

0 )， （5）

FN 方程考虑的是恒定偏压影响下隧穿概率表达式，

也就是说 THz 光场的作用等效于一个 DC 偏压。进一

步，如果考虑时间变化的 Keldysh 模型，在 Zheltikov［85］

的结果中表明，在 γ ≪ 1 的情况下，考虑 ω → 0，瞬态电

流表达式为

J ( t )∝ exp
é
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ê
êêê
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图 7　THz-STM 基本特点和原理介绍。（a）针尖耦合 THz［6］；（b） THz 以偏压形式作用于 STM 隧穿结的 I-V 曲线［6］；（c） （d） THz 的
热效应［86］；（e）针尖天线效应增强场强［82］；（f）考虑针尖电子态散射到空气中的 Volkov 态的跃迁概率的 Keldysh 模型［85］

Fig.  7　Introduction to the basic characteristics and principles of THz-STM.  (a) Tip coupled with THz[6]; (b) I-V curve of the STM 
tunneling junction under the influence of THz in a biased form[6]; (c) (d) thermal effect of THz[86]; (e) enhancement of field 
intensity due to the tip antenna effect[82]; (f) Keldysh model considering the transition probability of Volkov states scattered by 

needle point electronic states into air[85]
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3　太赫兹扫描隧道显微镜基本原理

光与 STM 的结合在红外以下波段面临着诸多困

难，包括强光子能量引起的针尖热膨胀效应［32-33］、样品性

质的变化［39］和复杂的调制方法［34-35， 75］等问题，需要在非

常苛刻的条件下才能获取可靠的结果［80］。在这样的局

面下，THz-STM 提供了一种全新的解决方案，让光与

STM 的结合更加稳定，在粗糙环境中仍然可以获取到

较强的 THz信号［6］，用于材料表面的超快动力学研究。

THz-STM 的前身可以追溯到混合结 STM［26］。

Freeman 和 Nunes 通过将近红外脉冲照射在传输线

上，可以实现类似光电导天线的 THz 发射，THz 电压

脉冲耦合在 STM 针尖产生了可观的隧穿电流，但这

并非是直接耦合 THz 脉冲的情形，成像仍然受限于传

输线的存在。

真正直接耦合 THz到 STM 的研究直到 2013 年才

由阿尔伯塔大学的 Frank 课题组首次实现［6］，如图 7（a）
所示。THz 具有光子能量低、诱导产生 STM 隧穿电

子能力强的特点，在相同的隧穿电流下，THz 所需要

的单光子能量仅为同等条件下近红外光（800 nm）的

百万分之一，这使得 THz 的热膨胀和热电流可以忽略

不计，自然能获得比近红外光等更加稳定的针尖测量

环境，低光子能量则保证了样品的原有特性不被破坏，

如图 7（c）和图 7（d）所示。除此之外，依赖 THz 整流信

号的稳态成像方法具有 nm 级别的分辨能力，这是由

于 THz 信号取决于隧穿结非线性 I-V 关系，因此拥有

类似稳态 STM 的空间分辨能力，如图 7（b）所示。具

体而言，当考虑光与 STM 针尖的相互作用时，可以考

虑 Keldysh 模型。Keldysh 模型是通过分析电子在光

场条件下从导体中的束缚态跃迁到真空中的 Volkov
态的过程，通过形式散射理论来计算得到光场作用下

的电子跃迁概率的方法，如图 7（f）所示。这个方法存

在一个用于判定隧穿概率形式的系数，即 Keldysh 系

数［81］，表达式为

γ = ω
eF

2mI0 ， （4）

式中：I0 是隧穿结的势垒高度，在几个 eV 量级；m 是电

子质量；ω 是激光频率；F 是激光场强。由于图 7（e）所

示的针尖的天线效应［82］，针尖尖端的 THz 电场能达到

1 GV/m 的强度［6， 58， 83］，加上特殊的频段 1 THz，计算得

到的 Keldysh 系数远远小于 1，在这个近似条件和强场

条件下，隧穿电流的表达形式符合 Fowler-Nordheim
（FN）方程的解析式［84］：

J ( t )∝ exp ( - 4
3 ⋅ 2m

eℏF
⋅ I

3
2

0 )， （5）

FN 方程考虑的是恒定偏压影响下隧穿概率表达式，

也就是说 THz 光场的作用等效于一个 DC 偏压。进一

步，如果考虑时间变化的 Keldysh 模型，在 Zheltikov［85］

的结果中表明，在 γ ≪ 1 的情况下，考虑 ω → 0，瞬态电

流表达式为

J ( t )∝ exp
é
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图 7　THz-STM 基本特点和原理介绍。（a）针尖耦合 THz［6］；（b） THz 以偏压形式作用于 STM 隧穿结的 I-V 曲线［6］；（c） （d） THz 的
热效应［86］；（e）针尖天线效应增强场强［82］；（f）考虑针尖电子态散射到空气中的 Volkov 态的跃迁概率的 Keldysh 模型［85］

Fig.  7　Introduction to the basic characteristics and principles of THz-STM.  (a) Tip coupled with THz[6]; (b) I-V curve of the STM 
tunneling junction under the influence of THz in a biased form[6]; (c) (d) thermal effect of THz[86]; (e) enhancement of field 
intensity due to the tip antenna effect[82]; (f) Keldysh model considering the transition probability of Volkov states scattered by 

needle point electronic states into air[85]
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τe = 2
1
4 ( eℏE 0 )

1
2 ( mI0

3 )- 1
4 ω-1 (1 + 2

γ2 )- 1
2

， （7）

式中：E 0 是电场强度，在 1 GV/m 量级；γ 是 Keldysh 系

数，代入式（7）可得 THz 电场建立时间小于 1 fs，这意

味着 THz 的电场在 ps 尺度下是瞬时建立的。因此，

THz 作用于隧穿结的形式就是一个瞬时偏压，偏压与

THz的瞬时电场强度成正比［6， 59］。

THz 作用于隧穿结等效于一个瞬时电场脉冲，这

意味着 THz 整流电流高度依赖于入射 THz 电场的载

波相位［86］和偏振方向［87］，如图 8（a）和图 8（b）所示。只

有平行于针尖轴向的电场分量能产生可观的 THz 隧

穿电流，而且产生的隧穿电流受到 THz 载波相位的调

制，正相位和负相位对应着不同隧穿方向的电流，而在

中间相位 π/2 情形中，隧穿电流极性则取决于 DC 偏压

的方向，其他的相位也会对隧穿电流产生影响［88］，因此

载波相位的研究也是 THz-STM 领域的一个关键问

题。2022 年 Li 课题组［89］研发的 THz 载波包络移相器

是针对这个问题的先进解决方案，如图 8（e）所示。瞬

时偏压作用的特点使得 STM 结处的 THz 隧穿电流容

易从简单的一维有限势垒隧穿模型导出［90］，这类模型

将 THz 视为瞬态的外加偏压，考虑量子隧穿效应求得

电子的隧穿概率，从而获得 THz 诱导电子的隧穿模

型。在特定偏压下，Simmons［91］的 WKB 近似模型和基

于 Bardeen 积分方法的 Bardeen 模型［83］能给出每一时

刻的隧穿电流仿真结果，进而获取 THz 隧穿电流时域

波形。其中 Bardeen 模型由于考虑了样品和针尖的态

密度分布函数，从而提供了更为细节的模型描述，成为

图 8　THz-STM 隧穿电流的模型及偏振、载波相位的影响。（a） 垂直于针尖的偏振产生的 THz 响应［86］；（b）不同载波相位下的 THz
的电流情况［87］；（c）考虑金属表面的 Bardeen 模型［83］；（d） THz峰值电流和整流电流［83］；（e）THz载波包络移相器结构示意图［89］

Fig.  8　Model of tunneling current in THz-STM and influence of polarization and carrier phase.  (a) THz response observed for polarization 
perpendicular to the tip[86]; (b) current responses of THz under various carrier phase conditions[87]; (c) Bardeen model considering the 

metal surface[83]; (d) THz peak current and rectified current[83]; (e) schematic of THz carrier envelope phase shifter[89]

大多数处理 THz 隧穿电流所采取的模型［58， 60， 83］，如

图 8（c）和图 8（d）所示。利用 Bardeen 模型计算 STM
隧穿结处的隧穿电流的表达式为

J ( Z )= 4πe
ℏ ∫

0

eV b

ρ tip ( ε - eV b ) ρ sam ( ε )T ( ε，Z ) dε，（8）

式中：J ( Z )为计算的隧穿电流；V b 为样品到针尖的瞬

时偏压值；ρ sam (⋅)为样品的电子态密度分布函数；ρ tip (⋅)
为针尖的态密度分布函数；T ( ε，Z )为间距 Z 情况下，

能量 ε 的电子跃迁概率。在 Bardeen 模型中，THz 峰值

偏压往往足够强，导致强烈的势垒弯曲，从而 THz 电
流更加趋近于场发射模式，场发射的电流往往能达到

μA 甚至是 mA 量级［58， 83］，从而在整流后能达到 pA 量

级的等效直流电流，这一量级的电流很容易被电流放

大器所检测到。

THz的电流信号大小往往以整流电子数来表征［6］，

如图 9（a）和图 9（b）所示。当 THz 脉冲照射到隧穿结

时，THz作用等效于电压脉冲作用于隧穿结，在隧穿结

的 I-V 关系下，THz 信号表现为一个高重复频率、脉冲

宽度为 100 fs量级的电流脉冲序列［78］，这个脉冲序列在

经过带宽有限的低噪声放大器后表现为一个整流信

号。这个整流信号通常用每脉冲诱导的平均电子数（e/
pulse）来表征，当存在斩波调制时，整流信号将被调制，

这个平均电子数反映了每个脉冲产生的峰值电流，而

这个峰值电流按照当前偏置下的非线性 I-V 关系依赖

于峰值电压，因此整流电子数蕴含了非线性 I-V 关系的

特征，从而具备类似稳态 STM 的空间分辨能力。

显然，整流电流或者整流电子数依赖于入射 THz
的峰值电压值，这一电压值来源于针尖局域放大的

THz 电场在隧穿结 gap 的电压，从天线理论可知，针尖

的电压放大倍数随着针尖-样品距离的增加而减小，服

从 1/d 规律，因此在相同的入射 THz电场下，针尖作用

后的电场沿着针尖 -样品 gap 的方向积分是一个恒定

值［58， 92］。这个恒定的电压值与远场 THz 峰值电场之

间存在一个正比关系，这个正比关系大概在 1 × 105 数

量级［59， 92］。因此，随着入射 THz 远场峰值强度的增

加，在针尖附近的电压也会增加，由于 I-V 关系的非线

性，当电压增加到一定值后将会引起场发射，从而电流

大幅增加，因此隧穿电流与入射 THz 峰值强度之间存

在一个峰值电场强度阈值。这个阈值可以用来检测

THz 的时间分辨能力。具体而言，一组自相关的脉冲

可以从迈克耳孙干涉仪中得到，如图 10（a）所示，当扫

描自相关时延时，由于阈值的存在，如图 10（b）所示，

只有特定时间范围内的 THz 电流急剧上升，从而形成

一个自相关脉冲，这个脉冲的宽度反映了当前 THz 场
强下的时间分辨能力［86］，如图 10（d）和图 10（e）所示，

也就是单个 THz 脉冲作用的有效作用时间尺度，大于

这个时间尺度，两个脉冲之间相互独立，标志着单个脉

冲作用周期的结束。显然，这个有效作用时间尺度受

到阈值的影响，也受到 THz 强度的影响，普遍来讲，

THz 强度越低，时间分辨能力就越高，如图 10（c）所

示，最高能达到 100 fs［59］，一般是 500 fs 以下，当然也取

决于 THz本身的带宽大小［93］。

从前文所提到的近场超分辨成像发展历程可以看

出，成像分辨率从基于孔径光成像到散射探针近场成

像获得了跨越式提升。在散射式探针近场成像中，探

测光聚焦到原子力显微镜探针针尖，探针以某一频率

图 9　THz-STM 整流电流信号的来源［6］。（a）可达 10 V 量级的 THz 瞬态偏压产生的一个 100~500 fs 的瞬态电流脉冲；（b）被前置电

流放大器整流的瞬态电流脉冲和斩波调制

Fig.  9　Source of THz-STM rectification current signal[6].  (a) Transient current pulse of 100‒500 fs generated by a THz transient bias 
voltage of up to 10 V magnitude; (b) transient current pulse rectified by a pre current amplifier and chopping modulation
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大多数处理 THz 隧穿电流所采取的模型［58， 60， 83］，如

图 8（c）和图 8（d）所示。利用 Bardeen 模型计算 STM
隧穿结处的隧穿电流的表达式为

J ( Z )= 4πe
ℏ ∫

0

eV b

ρ tip ( ε - eV b ) ρ sam ( ε )T ( ε，Z ) dε，（8）

式中：J ( Z )为计算的隧穿电流；V b 为样品到针尖的瞬

时偏压值；ρ sam (⋅)为样品的电子态密度分布函数；ρ tip (⋅)
为针尖的态密度分布函数；T ( ε，Z )为间距 Z 情况下，

能量 ε 的电子跃迁概率。在 Bardeen 模型中，THz 峰值

偏压往往足够强，导致强烈的势垒弯曲，从而 THz 电
流更加趋近于场发射模式，场发射的电流往往能达到

μA 甚至是 mA 量级［58， 83］，从而在整流后能达到 pA 量

级的等效直流电流，这一量级的电流很容易被电流放

大器所检测到。

THz的电流信号大小往往以整流电子数来表征［6］，

如图 9（a）和图 9（b）所示。当 THz 脉冲照射到隧穿结

时，THz作用等效于电压脉冲作用于隧穿结，在隧穿结

的 I-V 关系下，THz 信号表现为一个高重复频率、脉冲

宽度为 100 fs量级的电流脉冲序列［78］，这个脉冲序列在

经过带宽有限的低噪声放大器后表现为一个整流信

号。这个整流信号通常用每脉冲诱导的平均电子数（e/
pulse）来表征，当存在斩波调制时，整流信号将被调制，

这个平均电子数反映了每个脉冲产生的峰值电流，而

这个峰值电流按照当前偏置下的非线性 I-V 关系依赖

于峰值电压，因此整流电子数蕴含了非线性 I-V 关系的

特征，从而具备类似稳态 STM 的空间分辨能力。

显然，整流电流或者整流电子数依赖于入射 THz
的峰值电压值，这一电压值来源于针尖局域放大的

THz 电场在隧穿结 gap 的电压，从天线理论可知，针尖

的电压放大倍数随着针尖-样品距离的增加而减小，服

从 1/d 规律，因此在相同的入射 THz电场下，针尖作用

后的电场沿着针尖 -样品 gap 的方向积分是一个恒定

值［58， 92］。这个恒定的电压值与远场 THz 峰值电场之

间存在一个正比关系，这个正比关系大概在 1 × 105 数

量级［59， 92］。因此，随着入射 THz 远场峰值强度的增

加，在针尖附近的电压也会增加，由于 I-V 关系的非线

性，当电压增加到一定值后将会引起场发射，从而电流

大幅增加，因此隧穿电流与入射 THz 峰值强度之间存

在一个峰值电场强度阈值。这个阈值可以用来检测

THz 的时间分辨能力。具体而言，一组自相关的脉冲

可以从迈克耳孙干涉仪中得到，如图 10（a）所示，当扫

描自相关时延时，由于阈值的存在，如图 10（b）所示，

只有特定时间范围内的 THz 电流急剧上升，从而形成

一个自相关脉冲，这个脉冲的宽度反映了当前 THz 场
强下的时间分辨能力［86］，如图 10（d）和图 10（e）所示，

也就是单个 THz 脉冲作用的有效作用时间尺度，大于

这个时间尺度，两个脉冲之间相互独立，标志着单个脉

冲作用周期的结束。显然，这个有效作用时间尺度受

到阈值的影响，也受到 THz 强度的影响，普遍来讲，

THz 强度越低，时间分辨能力就越高，如图 10（c）所

示，最高能达到 100 fs［59］，一般是 500 fs 以下，当然也取

决于 THz本身的带宽大小［93］。

从前文所提到的近场超分辨成像发展历程可以看

出，成像分辨率从基于孔径光成像到散射探针近场成

像获得了跨越式提升。在散射式探针近场成像中，探

测光聚焦到原子力显微镜探针针尖，探针以某一频率

图 9　THz-STM 整流电流信号的来源［6］。（a）可达 10 V 量级的 THz 瞬态偏压产生的一个 100~500 fs 的瞬态电流脉冲；（b）被前置电

流放大器整流的瞬态电流脉冲和斩波调制

Fig.  9　Source of THz-STM rectification current signal[6].  (a) Transient current pulse of 100‒500 fs generated by a THz transient bias 
voltage of up to 10 V magnitude; (b) transient current pulse rectified by a pre current amplifier and chopping modulation
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振动轻巧模式工作，通过探针的振动频率对光进行调

制，对探测端所接收到的光信号进行高阶谐波解调，去

除背景信号和噪声，从而得到近场信号，同时探针针尖

对样品进行点对点的扫描过程中，实现纳米尺度分辨

率成像。显然，以 THz-SNOM 为代表的散射式 THz
成像系统依赖一阶或高阶 THz 散射信号的收集和提

取，这与以 THz 作为偏压来调控 STM 处的隧穿电流

的 THz-STM 有着本质区别，后者并不需要设计对称

的散射光收集结构来提取散射光，因此信噪比可以很

高，取决于 THz 波本身的热效应。而对于 SNOM，散

射信号受到空间光的干扰很多，往往信噪比不是很高，

需要设计特殊的补偿结构来提升信噪比。而且，THz-

STM 能够更靠近样品表面，THz隧穿电流对样品表面

的起伏和态密度分布更加敏感，能够实现亚 nm 级别

的空间分辨能力，而 SNOM 往往局限在 10 nm 量级。

但相对于 STM，SNOM 的样品制备可以在常温大气

下进行，而且对多种样品有着天然的测量优势，而

THz-STM 却只能针对 STM 能测量的导电样品，样品

准备难度更高。

总结来讲，THz-STM 在混合结 STM 的基础上，

通过直接耦合 THz 到 STM 针尖，利用 THz 瞬态偏压

的作用特性，通过隧穿结的非线性 I-V 关系诱导产生

隧穿电流，以整流电流的形式作为输出。由于 THz 隧
穿电流蕴含了 STM 隧穿结非线性 I-V 关系特性，因此

通过 THz 电流能敏感地探测针尖的高度变化和表面

电子态密度变化，可用于原子级分辨成像和研究表面

载流子的动力学过程。此外，THz 脉冲能量很低，对

针尖和样品的影响非常小，因此 THz 信号的提取只需

要进行简单的斩波调制解调得到实现，在常温大气环

境中就能提取到稳定的 THz 信号。THz 电流还可用

于探测红外光、近红外光、THz 本身等其他相干光在

隧穿结激发的动力学过程，实现样品表面超快动力学

的泵浦探测，并依据 THz 探测能量的不同，时间分辨

能力能达 100 fs 量级。近期的一些研究表明，THz 还
能诱导出场致荧光和非弹性电子散射现象，在传统

STM 的基础上展现了崭新的应用前景。综合以上种

种优势，THz-STM 逐渐在高时空分辨近场成像技术

中崭露头角，成为国际上的研究热点。

4　THz-STM 稳态成像发展

THz-STM 的隧穿电流依赖隧穿结的 I-V 非线性

关系，而这个非线性关系是稳态 STM 进行成像的关

键因素，意味着 THz-STM 也具备类似稳态 STM 的成

像分辨能力。

在 2013 年，Cocker 等［6］提出 THz-STM 概念时就

已经证明过 THz-STM 的 nm 级别分辨能力。在他们

的 实 验 中 ，Au 纳 米 岛 被 制 备 在 高 定 向 热 解 石 墨

（HOPG）表面，由于二者 I-V 非线性关系差异很大，因

此 STM 整流电流的差异也很大，从而在 THz 恒高模

式或者小偏压下的恒流模式中能够观测到明显的衬度

差异，得到 2 nm 级的空间分辨率，如图 11（a）所示。之

后在 2016 年，Cocker 等［59］在 Au111 上生长的 NaCl 岛
上吸附的并五苯分子上实现了分子级别的 THz-STM
成像，这一成像针对有机分子的高占据态（HOMO）和

低未占据态（LUMO）两种轨道态进行，并与第一性原

理计算（DFT）的计算结果进行了对比。其中，通过巧

图 10　THz-STM 时间分辨能力［86］。（a） THz 自相关脉冲对作用在 STM 针尖的光路；（b）增加 THz 峰值电场强度，Au 纳米岛和

HOPG 样品上 THz 引起的隧穿电流变化曲线，曲线存在一个增长阈值； （c） 增加 THz 峰值电场强度，两种样品上的 THz 自
相关峰的半峰全宽变化；（d） （e）两种样品上 THz自相关峰的幅值和半峰全宽随着 THz电场强度变化的情况

Fig.  10　THz-STM time resolution capability[86].  (a) THz autocorrelation pulse pairs acting on the STM needle tip; (b) increasing the 
peak electric field intensity of THz, there is a growth threshold in the tunneling current variation curve caused by THz on Au 
nanoislands and HOPG samples; (c) increasing the peak electric field intensity of THz results in changes in the full width at  
half maximum of THz autocorrelation peaks on both samples; (d) (e) amplitude and full width at  half maximum of THz 

autocorrelation peaks on two samples as a function of THz electric field intensity

妙地利用 THz 隧穿电流的非对称性，当 THz 电场控制

在合适的强度下，能够实现对单个轨道态的成像，这意

味着 THz 的等效偏压能够实现类似稳态偏压的态密

度位置选择性成像，展示了 THz-STM 优秀的隧穿电

流操控水平。2020 年，Peller 等［61］发现镁酞菁分子在

THz 光的照射下会发生概率性的态切换，而这个态切

换的概率是正比于照射 THz 光的偏压的，通过逐点测

量 THz 照射下分子的切换概率，可以得到切换概率

图，得到的切换概率正比于分子的态密度分布，从而获

取到分子级别的 THz-STM 成像。这也暗示了 THz-

STM 成像偏向于 dI/dV 谱成像，这在一维条带结构的

观 测 中 也 有 所 体 现 。 2021 年 ，Ammerman 等［60］在

Au111 上生长的扶手椅型石墨烯条带的成像中，获取

到了传统 W 针尖难以获取的条带结构成像，证明了

THz 电流原位成像的优势，如图 11（b）所示。在传统

STM 成像过程中，DFT 的计算结果表明条带结构的

出现需要更低的针尖样品高度，但是这在稳态 W 针尖

下将导致过强的隧穿电流，会毁坏样品。Ammerman
等证明，利用 THz 脉冲提供偏压，可以在常规 STM 无

法达到的隧穿高度上对石墨烯纳米条带（GNR）进行

成像，而不会破坏其条带结构，这证明了 THz 对样品

的影响甚至可以低于常规 STM 隧穿电流的影响，显

示了其在非破坏性测量中的优越性，而且实验获取的

整流电子数成像与 DFT 计算得到的 dI/dV 成像是吻

合的，表明 THz-STM 的稳态成像更加接近于 dI/dV
谱成像。此外，他们还对 AGNR 进行逐点 THz-STS

测量，利用 Bardeen 模型对测量的 THz 的整流电荷 Q
与远场峰值电场强度 E 进行拟合，可以从拟合得到的

I-V 曲线中进行 dI/dV mapping，结果与 DFT 计算结果

吻合，这显示了 THz 谱结构的应用。在半导体成像方

面，2017 年，Jelic 等［58］通过对 Si111 表面 7×7 结构的

THz-driven 稳态成像，得到优于 0. 3 nm 的成像分辨能

力，同时证明 THz 不仅引起表面能带弯曲，产生非平

衡隧穿过程，而且能激发 Si111 材料的体电流，共同形

成隧穿电流，从而能产生比金属还强的 THz 隧穿电

流，获取到了 mA 级别的单脉冲电流，如图 11（c）所示。

针对金属样品，2020 年 Luo 等［83］对 Cu111 表面进行了

恒高模式和锁相放大模式的 THz-STM 成像，能清晰

分辨 Cu111 上的台阶，并依据 Bardeen 模型建立了金

属样品的 THz 隧穿电流模型，很好地还原了 Cu111 的

成像结果，如图 11（d）所示。依据仿真，他们提出减少

环境噪声、提高激光重复频率、减小 THz 入射强度等

多种提高 THz-STM 成像分辨率的方式。

上述成像利用了 THz-STM 的整流电流与 I-V 曲

线的依赖关系，涵盖了零偏压下的 THz 电流恒高模式

成像、小偏压下的 THz 恒流模式成像、一定偏压下的

锁相提取 THz 恒流模式成像、THz 驱动的恒流模式成

像等。这类成像方式使用的都是单个或者自相关零点

的 THz 脉冲的整流电流，但其实还可以发掘新型的

THz-STM 成像方法。例如，Kimura 等［94］在 STM 实验

中发现了 THz 荧光，并在 Ag111 样品上的 Au 岛屿上

观察到了荧光信号的差异，这揭示了利用 THz 荧光信

图 11　THz-STM 在各种样品上的稳态成像。（a） HOPG 上 Au 纳米岛的纳米分辨成像［6］；（b） 在 Au111 上生长的扶手椅型石墨烯条

带的 THz 恒高模式成像［60］；（c） THz-STM 在 Si111 上的成像，左图为 THz 驱动扫图（40 nm×40 nm），内置图为特定区域的

放大（8. 5 nm×8. 5 nm），右图为红线范围内 STM 成像和 THz 驱动成像的高度差异［58］；（d） THz-STM 在金属 Cu111 上利用

锁相放大模式的成像［83］

Fig.  11　Steady state imaging of THz-STM on various samples.  (a) Nanoresolution imaging of Au nanoislands on HOPG[6]; (b) THz 
constant height mode imaging of armchair graphene strips grown on Au111[60]; (c) imaging of THz-STM on Si111 is shown in 
the left image with THz driven scanning (40 nm×40 nm), the built-in image shows amplification of a specific area (8. 5 nm×
8. 5 nm), and the right image shows the height difference between STM imaging and THz driven imaging within the red line 

range[58]; (d) imaging of THz-STM using phase-locked amplification mode on metal Cu111[83]
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妙地利用 THz 隧穿电流的非对称性，当 THz 电场控制

在合适的强度下，能够实现对单个轨道态的成像，这意

味着 THz 的等效偏压能够实现类似稳态偏压的态密

度位置选择性成像，展示了 THz-STM 优秀的隧穿电

流操控水平。2020 年，Peller 等［61］发现镁酞菁分子在

THz 光的照射下会发生概率性的态切换，而这个态切

换的概率是正比于照射 THz 光的偏压的，通过逐点测

量 THz 照射下分子的切换概率，可以得到切换概率

图，得到的切换概率正比于分子的态密度分布，从而获

取到分子级别的 THz-STM 成像。这也暗示了 THz-

STM 成像偏向于 dI/dV 谱成像，这在一维条带结构的

观 测 中 也 有 所 体 现 。 2021 年 ，Ammerman 等［60］在

Au111 上生长的扶手椅型石墨烯条带的成像中，获取

到了传统 W 针尖难以获取的条带结构成像，证明了

THz 电流原位成像的优势，如图 11（b）所示。在传统

STM 成像过程中，DFT 的计算结果表明条带结构的

出现需要更低的针尖样品高度，但是这在稳态 W 针尖

下将导致过强的隧穿电流，会毁坏样品。Ammerman
等证明，利用 THz 脉冲提供偏压，可以在常规 STM 无

法达到的隧穿高度上对石墨烯纳米条带（GNR）进行

成像，而不会破坏其条带结构，这证明了 THz 对样品

的影响甚至可以低于常规 STM 隧穿电流的影响，显

示了其在非破坏性测量中的优越性，而且实验获取的

整流电子数成像与 DFT 计算得到的 dI/dV 成像是吻

合的，表明 THz-STM 的稳态成像更加接近于 dI/dV
谱成像。此外，他们还对 AGNR 进行逐点 THz-STS

测量，利用 Bardeen 模型对测量的 THz 的整流电荷 Q
与远场峰值电场强度 E 进行拟合，可以从拟合得到的

I-V 曲线中进行 dI/dV mapping，结果与 DFT 计算结果

吻合，这显示了 THz 谱结构的应用。在半导体成像方

面，2017 年，Jelic 等［58］通过对 Si111 表面 7×7 结构的

THz-driven 稳态成像，得到优于 0. 3 nm 的成像分辨能

力，同时证明 THz 不仅引起表面能带弯曲，产生非平

衡隧穿过程，而且能激发 Si111 材料的体电流，共同形

成隧穿电流，从而能产生比金属还强的 THz 隧穿电

流，获取到了 mA 级别的单脉冲电流，如图 11（c）所示。

针对金属样品，2020 年 Luo 等［83］对 Cu111 表面进行了

恒高模式和锁相放大模式的 THz-STM 成像，能清晰

分辨 Cu111 上的台阶，并依据 Bardeen 模型建立了金

属样品的 THz 隧穿电流模型，很好地还原了 Cu111 的

成像结果，如图 11（d）所示。依据仿真，他们提出减少

环境噪声、提高激光重复频率、减小 THz 入射强度等

多种提高 THz-STM 成像分辨率的方式。

上述成像利用了 THz-STM 的整流电流与 I-V 曲

线的依赖关系，涵盖了零偏压下的 THz 电流恒高模式

成像、小偏压下的 THz 恒流模式成像、一定偏压下的

锁相提取 THz 恒流模式成像、THz 驱动的恒流模式成

像等。这类成像方式使用的都是单个或者自相关零点

的 THz 脉冲的整流电流，但其实还可以发掘新型的

THz-STM 成像方法。例如，Kimura 等［94］在 STM 实验

中发现了 THz 荧光，并在 Ag111 样品上的 Au 岛屿上

观察到了荧光信号的差异，这揭示了利用 THz 荧光信

图 11　THz-STM 在各种样品上的稳态成像。（a） HOPG 上 Au 纳米岛的纳米分辨成像［6］；（b） 在 Au111 上生长的扶手椅型石墨烯条

带的 THz 恒高模式成像［60］；（c） THz-STM 在 Si111 上的成像，左图为 THz 驱动扫图（40 nm×40 nm），内置图为特定区域的

放大（8. 5 nm×8. 5 nm），右图为红线范围内 STM 成像和 THz 驱动成像的高度差异［58］；（d） THz-STM 在金属 Cu111 上利用

锁相放大模式的成像［83］

Fig.  11　Steady state imaging of THz-STM on various samples.  (a) Nanoresolution imaging of Au nanoislands on HOPG[6]; (b) THz 
constant height mode imaging of armchair graphene strips grown on Au111[60]; (c) imaging of THz-STM on Si111 is shown in 
the left image with THz driven scanning (40 nm×40 nm), the built-in image shows amplification of a specific area (8. 5 nm×
8. 5 nm), and the right image shows the height difference between STM imaging and THz driven imaging within the red line 

range[58]; (d) imaging of THz-STM using phase-locked amplification mode on metal Cu111[83]
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号进行成像的思路，如图 12 所示。此外，2022 年，

Wang 等［79］通过在 STM 针尖引入 H2分子，利用 H2分子

的二能级系统作为量子传感器，其能够反映自相关

THz 脉冲诱导的非弹性隧穿电子能谱（IETS），从而分

辨了 Cu2N 上传统 STM IETS 方法难以辨别的三个

点，并且证明了这个自相关振荡信号中心频率和退相

干时间与距离偏压存在强烈的依赖关系，暗示了用这

些参数进行成像的可行性。此外，通过扫描不同自相

关时延下的 THz-STM 恒高模式图，可以得到 Cu2N 图

样的演化，反映了 H2下自相关 THz 信号的敏感程度，

这种 H2下强化的扫图提供了一种新的 THz-STM 成像

发展思路。另外一种可能的成像思路是，通过逐点采

样得到样品上每一点的 THz 近场波形［62， 87， 92］，然后通

过傅里叶变换，可以在某个单频上对图像整体进行成

像，从而能够一定程度上实现对样品的吸收频谱成像。

这种成像方式可以明确反映分子的吸收谱分布，是一

种很有前景的思路，但是如何非破坏性地在隧穿区域

获取近场波形仍然是一大困难。

5　THz-STM 瞬态成像发展

THz-STM 最终的目标是对非平衡超快过程进行

时空两个维度的成像，同时结合高时空分辨能力和高

空间分辨能力来描述泵浦激发情况下的载流子分布

等非平衡态演化过程。但这个问题最大的困难在于

泵浦光对针尖和样品的影响太大，难以获取每一时刻

的 THz-STM 成像。在单个点上的超快动力学过程

已 经 在 多 个 THz-STM 实 验 中 观 测 到 ，在 Cocker
等［6］2013 年对 InAs 量子点的光激发特性的研究工作

中，当照射 800 nm 红外光后，量子点载流子受到激

发，局域态密度提升，THz 的隧穿电流会显著上升，在

800 nm 光作用前后，THz 的电流将会出现一个阶跃

和衰减，衰减的时间尺度反映了光载流子的寿命，其

测量值 1 ps 与多个 InAs 量子点研究是吻合的，如

图 13（a）和图 13（b）所示。类似的，Yoshida 等［62］在

2019 年利用 1030 nm 波长光激发 2H-MoTe2 样品，观

测到泵浦探测曲线，提取了 2H-MoTe2 的载流子寿

命，如图 13（c）~（f）所示。2016 年，Cocker 等［59］进一

步利用自相关 THz 脉冲，控制其中两者的相对强弱，

让其中一个激发分子振动，另一个用于检测分子振

动，成功观测到了 THz 激发下的并五苯分子的振动，

获取了 0. 5 THz 的振动频率。2020 年，Peller 等［61］也

用类似的策略，不仅观测到了分子的旋转，还通过

THz 的自相关泵浦探测观测到了镁酞菁切换概率的

旋转振动，中心频率为 0. 3 THz。

完整展现 THz-STM 时空分辨能力的泵浦探测实

验包括 2013 年 Cocker等［6］在 Au 上生长 InAs 量子点的

实验，他们观测到泵浦光 500 fs 前后的量子点发光过

程，如图 14（a）所示。此外，2021 年 Yoshida 课题组［95］

对 Au111 上的 C60的电荷密度分布演化进行了观测，在

这个实验中，他们利用 1030 nm 波长光泵浦 Au111，产
生热载流子，热载流子会在 C60中纵向扩散，这在 THz-

STM 的隧穿电流曲线中将体现为一个弛豫过程，通过

对不同时刻电流弛豫过程的瞬态成像，反映出热载流

子在非平衡过程中的纵向态密度演化和不同时刻的载

流子纵向迁移过程，如图 14（b）所示。值得一提的是，

这种纵向载流子分布超快瞬态成像空间分辨率仍然不

是很高，而且载流子并非是 C60 结构自身激发的载

流子。

总结而言，由于光泵浦产生的热效应对针尖的干

扰，基于光泵浦 -THz 探测的 THz-STM 泵浦探测实验

描述表面非平衡载流子的超快动力学演化过程仍然存

在很大难度，虽然单点超快动力学演化过程已经在多

个实验中得到观测，但高时空分辨瞬态成像实验仍然

还很少。另一种 THz 泵浦 -THz 探测的结构又由于

THz 弱光子能量的特性只能激发单分子级别的分子

动力学，难以激发半导体材料中常见的直接带隙跃迁

电子空穴对。因此未来的瞬态成像研究中，寻找与

THz 相互作用强的材料和探索相关理论机制、克服光

泵浦本身热效应干扰（例如引入 SPPX 调制技术）是实

现高时空分辨瞬态成像需要解决的主要问题。

图 12　THz-STM 中的场致荧光效应［94］。（a） Ag111 上的 Au 岛屿形貌；（b） Au 岛屿两端两侧的荧光差异；（c） 荧光差异对

Au 岛屿的成像

Fig.  12　Field-induced fluorescence effect in THz-STM[94].  (a) Morphology of Au islands on Ag111; (b) fluorescence differences at the 
ends and sides of Au islands; (c) imaging for Au islands through fluorescence differences
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图 13　THz-STM 单点泵浦探测实验。（a） 在 Au111 上生长的 InAs 量子点 SEM 图［6］；（b） THz 探测 InAs 量子点在 800 nm 红外光泵

浦下的充放电过程［6］；（c） 2H-MoTe2体材料的 STM 扫图［62］；（d） 1030 m 光泵浦、THz探测的实验［62］；（e） 泵浦探测示意图［62］；

（f） 变化泵浦强度下的泵浦探测曲线［62］

Fig.  13　Single-point pump-probe detection experiment in THz-STM.  (a) SEM image of InAs quantum dots grown on Au111[6]; 
(b) THz detection of the charging and discharging process of InAs quantum dots under 800 nm infrared light pumping[6]; 
(c) STM scanning of 2H-MoTe2 bulk material[62]; (d) experiment involving 1030-nm pumping and THz detection[62]; 

(e) schematic of the pumping and detection process[62]; (f) pumping and detection curves under varying pump intensities[62]

图 14　THz-STM 高时空分辨扫图。（a） Au 上的 InAs量子点的放电过程［6］；（b） Au 上的热载流子在 C60中的纵向扩散过程［95］

Fig.  14　High spatio-temporal resolution scanning in THz-STM.  (a) Discharge process of InAs quantum dots on Au[6]; (b) longitudinal 
diffusion process of hot carriers on Au in C60

[95]
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6　结   论

时间分辨扫描隧道显微镜经过几十年的发展到目

前已经具备原子级分辨和飞秒量级时间分辨的能力，

足以对多种表面超快物理现象进行直观观测，但直接

耦合近红外光等强光子能量脉冲激光到针尖所产生的

热效应仍然是一大技术难题。这个问题在 THz-STM
中得到缓解，THz-STM 同时也实现了前所未有的时

空分辨能力，在多种超快物理现象表征中崭露头角。

但 THz 在 STM 针尖附近的作用方式仍然需要进一步

的深入研究，直观表征隧穿区域的 THz 波形的手段还

很欠缺，也对与物质之间的相互作用机制缺少认知，例

如在泵浦探测实验中探测到的动力学目前仍然缺乏量

化理论的描述。通过回顾时间分辨 STM 的发展历史

和 THz-STM 的发展现状，未来应用 THz-STM 进行

超高时空分辨成像的研究大体存在以下趋势。

1） 更高的时间分辨能力，发展宽谱 THz 源与

STM 进行结合，进行更高时间分辨力的超快动力学研

究。例如利用双色场激光，将自由电子激光太赫兹源

与 STM 结合进行亚 100 fs时间分辨尺度的相关研究。

2） 更高的空间分辨能力，发掘 THz-STM 成像的

空间表征能力，分析成像对比度、空间分辨率的影响因

素等。

3） THz-STM 表面光与物质相互作用机制的理论

和实验研究，包括 THz 调控隧穿电流机制、THz 荧光

现象、THz在泵浦探测实验中的探测机制研究等。

4） 克服近红外光等泵浦光探测的热效应，发展新

的调制理论或者尝试中远红外多频段泵浦、THz-

STM 探测的模式，用以研究表面例如异质结层间激子

等准粒子的动力学过程，提高空间分辨能力，对超快物

理过程进行动态成像。
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