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研究成果の概要（和文）：スピン角度分解光電子分光（SARPES）はトポロジカル電子状態などの強くスピン軌道
結合した電子状態の解明に広く利用されている。しかしながらSARPESで観測しているのは光電子のスピンであ
り、始状態のスピン構造との対応は自明でない。本研究では様々な条件で光励起された光電子のスピン構造を三
次元SARPESで観測し、光電子のスピン構造から始状態のスピン構造を得るために重要な光電子のスピン干渉効果
について調べた。そして鏡映対称性の元において光電子のスピン構造から始状態のスピン構造を得るための基礎
理論を構築した。

研究成果の概要（英文）：Spin- and angle-resolved photoemission spectroscopy (SARPES) is a powerful 
technique to to investigate strongly spin-orbit coupled electronic states. However, the 
correspondence between the spin structure in the initial state and that in the photoexcited state is
 not obvious since SARPES provides the information of photoelectrons that can be changed with the 
matrix element effect of photoemission. In the present study, we have elucidated the spin 
interference in the photoemission process with mirror symmetry. We have developed a basic theory to 
obtain the spin information in the initial state from the spin structure of photoelectrons observed 
with SARPES. 

研究分野： 光物性

キーワード： スピン軌道結合　スピン干渉　スピン角度分解光電子分光

  ３版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
トポロジカル物質などの強いスピン軌道相互作用が重要な電子スピン物性分野の登場により、スピン角度分解光
電子分光は電子状態測定手法として広く使われるようになった。しかしながら、そのデータ解釈の方法について
は曖昧にされたままあった。本研究では、同手法の基礎学理を構築し、電子スピン物性に関する物理を大きく進
展させることに貢献した。また本研究で得られた成果は、光励起過程における位相の自由度も利用してスピンを
制御できるという新たな概念となり、例えばスピン偏極電子源の開発に応用できる。

※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。
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１．研究開始当初の背景 
近年、強いスピン軌道相互作用によりスピン偏極した電子状態に関する研究が盛んに行われ

ている。トポロジカル絶縁体やラシュバ型スピン分裂をもつ表面におけるスピン偏極電子状態
はその代表例として挙げられる。スピン角度分解光電子分光（SARPES）法はこのようなスピン
偏極した電子バンドを直接観測するための有力な実験手法である。しかしながら、SARPES を
含む光電子分光法では、始状態、終状態、および光のベクトルポテンシャルからなる光学遷移行
列要素を観測しているため、光電子のスピン構造がそのまま固体中のスピン構造に対応するか
どうかは自明ではない。 
近年、我々は真空紫外レーザーを励起光とした世界最高性能を誇る高分解能三次元 SARPES

装置を開発し[1]、様々な物質のスピン偏極表面電子状態のスピン構造の研究を行っている。そ
の中で、SARPES で観測された光電子のスピン構造から始状態のスピン構造を得る方法が確立
されていないことに気づいた。そこで我々は、SARPES の実験結果を解釈するための基礎理論
を構築するための研究を行なっている。強くスピン軌道結合した表面電子状態は軌道の対称性
によって結合するスピンの向きが異なる。特に鏡映対称性のもとでは、表面電子状態の波動関数
の鏡映面に対称な成分と非対称な成分にわけられ、そのスピンは鏡映面垂直方向になるが、その
向きは互いに反対になる。そして、系の固有関数はこれらの線形結合であらわされる[2]。ここ
で、このようなスピン軌道結合した電子状態からの光学遷移を考える。双極子遷移選択則から、
p偏光では対称軌道を、s偏光では非対称軌道を励起する。よって、p偏光および s偏光を用いた
SARPESにおいてでは観測されるスピンの向きが必ず反転する[図１(a), (b)]。一方、鏡映対称性
が破られると光電子のスピンベクトルは始状態とは異なる方向に回転することもわかっている
[3]。例えば、励起光の直線偏光の電場ベ
クトルを鏡映面に対して傾けると、励
起光は p 偏光成分と s 偏光成分の両方
を持つため、対称軌道と結合したアッ
プスピン電子と非対称軌道と結合した
ダウンスピン電子を同時に励起でき
る。この同時励起されたアップスピン
電子とダウンスピン電子の光励起過程
における量子力学的な干渉が光電子の
スピンベクトル回転の起源であること
も実証した[2, 3]。 
 
 
２．研究開始当初の目的 
強くスピン軌道結合した表面電子状態を光励起すると、光励起過程のスピン干渉により光電

子のスピンベクトルは始状態とは異なる方向へ回転する。この光電子のスピン干渉が SARPES
の解釈を難しくしている要因である。したがって、光電子のスピン干渉効果を解明すれば光電子
のスピン構造から始状態のスピン構造を知ることができる。そこで本研究では、「光励起過程に
おけるスピン干渉効果を解明し、光電子のスピン構造から始状態のスピン構造を得るための基
礎理論を構築する」ことを目的とする。 
 
 
３．研究の方法 

先行研究では、強くスピン軌道結合した表面電子状態を持つ典型的な物質として、Bi2Se3と
Bi 単結晶を試料とし、鏡映対称性のもとで直線偏光を励起光とした際のスピン干渉について解
明を行なった。本研究では、いくつかの試料において励起光の入射角、エネルギーおよび偏光を
変えてた際に光電子のスピンベクトルがど
のように回転するかを高分解能三次元
SARPESを用いて精密に調べ、光電子のス
ピン干渉効果について定式化する。 
実験は東京大学物性研究所で開発され

た高分解能３次元スピン角度分解光電子分
光装置を用いて行われた。励起光には 6.994 
eVの真空紫外レーザーを用いた。光学遷移
の幾何学配置として、結晶鏡映面は光の入
射面と平行になっており、鏡映面内に放出
された光電子を観測している。 
 

 
図 1．SARPES測定の幾何学配置と(a) p偏光および(b) s
偏光による軌道選択励起 

 
図２．Pb/Ge(111)-bの表面ブリュアンゾーンとGK方
向における laser-ARPES。 



 

 

 
４．研究成果 
(1)ゲルマニウム基板上の鉛単原子層のス
ピン軌道結合電子状態 

Ge(111)基板状に Pb を単原子層成長さ
せた表面[Pb/Ge(111)-b]では、その強いス
ピン軌道相互作用により、スピン縮退が解
けた表面電子状態があることが知られて
いる。本研究では、レーザー励起による軌
道選択 SARPES を用い、表面電子状態の
スピン軌道結合にいて調べた。 
 図２にGK 鏡映上における laser-ARPES
の結果を示す。G点近傍には Ge(111)基板
由来の電子状態が観測されている。波数
0.4 Å-1 付近に観測されている金属的バン
ドは、Pb 由来の表面電子状態である。こ
れらのバンド形状は過去の報告[4]と一致
する。Laser-SARPESは、この Pb 由来金属
バンドに注目し、図２に示す太点線内の範
囲において行われた。その結果、電子バン
ドがスピン偏極していることが観測され、
その向きは入射光の p 偏光と s 偏光とで
反対向きになった。よって，Pb/Ge(111)-b
の表面電子状態は、トポロジカル物質と同
様に、それぞれ反対向きのスピンと結合し
た対称軌道成分と反対称軌道成分の線形
結合で書けることがわかった。 
このように直線偏光を用いた SARPES

では軌道選択的なスピン構造が得られる。
ここで、p偏光で観測される対称軌道のス
ピン偏極度と s 偏光で観測される非対称軌道のスピン偏極度の平均をとることに全スピン偏極
度を得ることができると予想される。実際、ビスマスと銀の表面合金[Ag2Bi/Ag(111)]ではこのよ
うな方法で全スピン偏極度に関する情報を得ることに成功した[5]。 
図３(a)は光の入射角 30 度、(b)は光の入射角 10 度における SARPES の結果である。いずれ

も、p偏光と s偏光で観測されるスピンの向きは反転している。そしてそれぞれスピン偏極度の
平均をとることにより得られた全スピン偏極度は、光の入射角が 30度の場合にはスピン縮退が
解けたバンドのペアで反転している。これは
通常のスピン軌道相互作用で予想される結果
と一致し、始状態の情報を反映しているとい
える。一方、光の入射角が 10度場合は、スピ
ン縮退が解けたバンドのペアでスピンの向き
が同じという結果が得られた。 
図３(b)の結果は光学遷移過程の影響を大

きく受けた結果だと考えられる。もし p偏光
と s 偏光で光イオン化断面積が同じであると
仮定できれば、これらの平均をとることによ
り全スピン偏極度についての情報を得ること
ができるはずである。しかしながら、光が試
料に対して斜入射の場合は p偏光の試料表面
への射影成分が入射角によって変化するの
で、p 偏光励起と s 偏光励起の結果を定量的
に取り扱う場合は、光イオン化断面積につい
て考慮する必要があることがわかった。 
 
(2)円偏光励起における光電子スピン 
次に円偏光励起の場合を考える。円偏光に

おける光の電場ベクトルは E = Ep ± iEsで与え
られる。ここで、Epは p偏光の電場ベクトル、
Esは s 偏光の電場ベクトルである。p 偏光成
分では対称軌道と結合したアップスピン電子
を励起し、s 偏光成分で非対称軌道と結合し
たダウンスピン電子を励起する。そして、こ

 
図３．図２中の太点線四角内において測定された laser-
SARPES。(a)光の入射角 30 度および(b)光の入射角 10
度で測定。(左パネル) p偏光励起、(中パネル) s偏光励起
で観測されたスピン偏極度。(右パネル) p 偏光励起と s
偏光励起で得られたスピン偏極度を平均することで得

られた全スピン偏極度。 

 
図４．(a)左円偏光および(b)右円偏光による三次元
laser-SARPES。(c) ブロッホ球を用いた光電子スピ
ンの概略図。 



 

 

れらの過程が同時に起こるため光励起過程においてアップスピン電子とダウンスピン電子が干
渉し、光電子のスピンは始状態とは異なる方向を向くはずである。さらに Epと Esには位相差 i
が付くので、右円偏光および左円偏光励起における光電子スピンは、その干渉成分が 180度反転
すると予想される。 
この考察を実験で確かめる。試料には Bi2Se3(111)単結晶を用いた。光励起の幾何学的配置は

図１と同じで、入射光として hv = 6.994 eV の左円偏光および右円偏光を用いた。Bi2Se3(111)の
GM 鏡映面上のスピン軌道結合したトポロジカル表面状態から放出された光電子について三次
元スピン分解測定を行なった。 
まず、この表面状態においても、他のスピン軌道結合した電子状態と同様に、p偏光（s偏光）

励起で観測される光電子のスピンは+y (−y)方向に 100%スピン偏極し、x スピン成分と z スピン
成分は観測されない。一方、円偏光励起の場合は、yスピン成分は減少し、始状態にはないはず
の x スピン成分と z スピン成分が表れている[図４(a),(b)]。観測されたスピン偏極度の x, y, z 成
分を合成してスピンベクトルとしてブロッホ球上に描いてみる [図４(c)]。その結果、右円偏光
励起および左円偏光励起で観測される Py成分は同程度であるが、x スピン成分と z スピン成分
は x-z 平面上で 180度反転していることが確かめられた。よって、上記の予想は実験結果を定性
的によく説明できると結論付けた。 
 
（３）今後の展開 

本研究では、直線偏光や円偏光を用いて鏡映対称性のもとでスピン軌道結合した電子状態か
ら放出された光電子のスピン構造ついて調べた。鏡映対称性を利用することにより、対称な波動
関数と非対称な波動関数の二準位スピン系に落とし込むことができるので、系をシンプルにす
ることができた。一方、鏡映対称性の議論が使えない場合に光電子のスピン構造から始状態のス
ピン構造をどのように導くかを解明することは今後の課題である。 
鏡映対称性を利用することは有用であるが課題も残されている。我々の図４(a),(b)のデータを

よく見ると、右円偏光励起と左円偏光励起で y方向のスピン偏極度が完全には一致していない。
今のところこの原因はよくわかっていない。光と電子の相互作用ハミルトニアンは、双極子遷移
の項の他にもスピン軌道相互作用の項も含まれる。このスピン軌道相互作用の項まで考慮に入
れれば、この不一致を説明できるかもしれない。 

本研究では励起光として低エネルギーのレーザーを使用している。本研究の範囲内では、終
状態を自由電子的として取り扱ってもうまく説明ができている。一方、終状態を平面波として取
り扱えない場合はもっと複雑になる。実際、SARPESで観測されるスピン偏極度に入射光のエネ
ルギー依存性があるという報告もあり、今後の発展的研究が期待される。 
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