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研究成果の概要（和文）：全て市販で入手可能な構成による汎用レーザー光電子分光システムの

構築を行い、370 μeVのエネルギー分解能を達成し、Nb、V3Si などで超伝導ギャップ観測に成

功した。全て市販品で構成したレーザーを用いて分解能 1 meV以下の分解能を達成したのは本

課題が初めてである。、将来的には 180 μeV を容易に達成可能である。国際競争力向上は大い

に達成できたといえる。併せて、分子性超伝導体 k-(BEDT-TTF)2Cu(NSC)2の研究を行い、世界で

初めてとなる超伝導ギャップ観測に成功している。 

研究成果の概要（英文）：I have constructed commercially available laser photoemission 

system and achieved 370 eV of energy resolution that enables us to measure 

superconducting gap of niobium and V3Si. It is first time to realize the energy resolution 

better than 1meV using commercially available laser. 180 eV of energy resolution is easily 

realized using this system. Additionally, I have succeeded to observe the superconducting 

gap of k-(BEDT-TTF)2Cu(NCS)2 for the first time in the world. 
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１．研究開始当初の背景 

 (1) 光 電 子 分 光 法 (Photoemission 

spectroscopy: PES)は物質に光を入射して、外
部光電効果により真空中に飛び出した電子
のエネルギーを測定することにより、物質の
占有電子状態を直接的に観測できる実験手
法であり、十分に高いエネルギー分解能を持

ってフェルミ準位近傍のバンド分散を構成
する準粒子を追えば、電子の輸送特性を決定
づける物理量や電子に働く相互作用の強さ
を知ることができる。これを実現する超高分
解能光電子分光は、研究代表者が前所属先の
東京大学物性研究所においてレーザーを励
起光源として用いることによって実現し、超
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電導体の超伝導電子状態の解明など電子物
性研究の切り札として非常に多くの成果を
上げている。しかし、そのレーザーの構築の
ためには非線形光学結晶 KBBF が必須であ
るが、現在は入手不可能でるため、世界でも
２か所のみでしか超高分解能レーザー光電
子分光は実現していない。 

 (2) 強相関電子系において発現する諸物性
はその電子構造と極めて密接な関連を持つ。
特にフェルミ準位極近傍の電子構造は、これ
らの諸物性のデバイスへの応用に際して極
めて重要である。例えば 2008 年に発見され
た鉄ニクタイドにおける高温超伝導は複数
のバンドからなる複雑なフェルミ面を有し
ており、このような電子構造が生み出す特異
な電子物性が注目を浴び、盛んに研究がなさ
れている。強相関電子が織りなす特異な物性
を利用した新規デバイス作成のため、レーザ
ー超高分解能光電子分光を用いた電子状態
のと y 苦節観測により、直接的に諸物性発現
のメカニズムを解明し、強相関が生み出す異
常物性を利用した新規デバイス・材料開拓の
指針を与えることが期待されている。 

 

２．研究の目的 

本研究課題では、まず、光電子分光の励起光
源となるレーザーを建設し、現所属研究室既
存の光電子分光装置に導入し、超高分解能・
偏光制御レーザー超高分解能 ARPES 研究を
行えるようにする。そのうえで、汎用レーザ
ー超高分解能光電子分光による強相関電子
系における特異な電子物性の解明を目指し、
「超高分解能光電子分光用レーザー開発」と
「汎用レーザー超高分解能 ARPES による電
子物性研究」の二つを大きな柱とする。 

  (1) 超高分解能光電子分光用レーザー開発 

パルスレーザーを用いた場合、パルス毎に放
出される光電子雲内において空間電荷効果
(space charge effect)が発生して元の情報が失
われてまい、数 eV にも及ぶ分解能悪化を招
く。これを避けるためには、パルスあたりの
光子数を落とした上で光子数を確保するた
めに繰り返し数を増やした連続・擬似連続光
狭帯域レーザーが必要である。このようなレ
ーザーは、現在のレーザーの進化の方向(大出
力、広帯域超短パルス)とは真逆の方向である。
KBBF を用いたレーザー(h= 6.994 eV)はこ
の条件を満たす最もエネルギーの高いレー
ザーであるが現在その構築は不可能である。
そこで、繰り返し周波数 80 MHz、出力 2 mW、
パルス長 30 ps(バンド幅~100 eV)の狭帯域
Ti: Sapphire 第 4 次高調波レーザー(5.9 eV)を
構築し、全分解能 400 eV 以下のシステム開
発を目指す。 

  (2)汎用レーザー超高分解能 ARPESによる
電子物性研究 

  ①-(BEDT-TTF)2X における超伝導 -モッ

ト転移近傍の分子性導体における電子構造-

-(BEDT-TTF)2X はモット転移近傍に位置す
る擬二次元分子性導体である。この中でも X 

= Cu[N(CN)2]Br (Tc = 11.8 K), Cu(NCS)2 (Tc = 

10.4 K)錯体は金属とモット絶縁体の境界領
域に位置する典型的な錯体であり、強い電子
相関が確認されている。その超伝導対称性は
熱伝導実験より dxy とされている。トンネル
分光においては様々な値の超伝導ギャップ
サイズが報告されており、その起源はわかっ
ていない。汎用レーザー超高分解能 ARPES

により、バンド構造、超伝導ギャップ異方性、
準粒子特性を明らかにし、分子性導体におけ
る電子相関と超伝導発現機構を解明する。 

 ②多層型銅酸化物高温超伝導体における
超伝導 -反強磁性と超伝導の共存- 

3 枚以上の CuO2 面を持つ「多層型」銅酸化物
高温超伝導体には非等価な二種類の CuO2 面
があり、外側 2 枚は酸素が 5 配位のピラミッ
ド構造、内側は 4 配位の平面構造を持ってい
る。核磁気共鳴(NMR)法により層ごとの超伝
導、磁性について研究がなされており、特に
五層型(Hg-1245, Cu-1245)においては層間に
おけるキャリアドープの不均一性により、超
伝導と反強磁性の共存が見られる興味深い
系であることが明らかになってきた。超高分
解能 ARPES により、この物質におけるバン
ド分散、フェルミ面、超伝導ギャップの温度
依存性及び異方性、高分解能を生かした二つ
の相に起因するバンド構造の分離を通じて、
超伝導発現機構と高温超伝導実現に何が必
要かを解明する。 

 

３．研究の方法 

本研究では大阪大学において現在保有する
角度分解光電子分光装置(本研究と並行して
アナライザーの高度化を行う)に汎用狭帯域
紫外レーザーを導入し、世界最高レベルの分
解能を持つレーザーARPES を主軸とし、特異
な電子物性を示す強相関物質の電子構造の
解明を行う。具体的にはモット転移近傍の超
伝導分子性導体-(BEDT-TTF)2 Cu[N(CN)2]Br、
-(BEDT-TTF)2 Cu(NCS)2と多層型銅酸化物高
温超伝導体 Hg-1245、Cu-1245 の良質な単結
晶を対象とした高精度の ARPES を行う。必
要に応じて、他の励起光源(マルチ希ガス放電
管(8 ~ 40 eV)、放射光(50 ~ 1000 eV))を相補的
に用いることにより、広い運動量空間にわた
り電子構造を網羅し、これらの物質における
表面分子再構成や擬 2 次元性などの影響も考
慮する。また、これらの温度依存性を詳細に
追うことにより、相転移に伴う電子構造変化
の詳細な直接観測を行う。 

 

 (1) 超高分解能光電子分光用汎用狭帯域
レーザーの開発 

レーザーは汎用性を考慮し、研究用としてよ



 

 

く用いられる Ti: Sapphire レーザーをベース
とする。具体的には、励起用レーザーとして
LD 励起 CW グリーン固体レーザー
(Spectra-Physics Millennia Prime 15: 15 W)を用
い、モードロック Ti:Sapphire レーザーとして
は一般的に 100 fs 以下が用いられているが、
エネルギー分解能の向上と空間電荷効果の
軽減のため、パルス幅 30 ps のものを特注
(Spectra-Physics Tsunami3950-HP ps)して用い
る。このようなモードロック Ti:Sapphire レー
ザーの電子分光研究への用途は前例がない
が、物性研究のためのツールとして将来必須
のものになると考える。波長は基本波で 840 

nm とし、2 倍波(SHG) 420 nm、4 倍波(FHG) 

210 nm ( 5.905 eV)を非線形光学結晶-BaB2O4 

(BBO)を用いて発生させる。長パルス化によ
る尖頭値の減少に起因する波長変換効率の
低下を補うため、BBO は通常の fs レーザー
で用いるものより大幅に厚いものを用い、実
現可能な高調波として 210 nmで 2mWの出力
を目指す。なお、光電子分光測定時における
ビーム品質の確保のためオートコリレータ
ーを設置し、常時パルス波形のモニターを行
う。 

 (2) 汎用レーザー超高分解能 ARPES によ
る電子物性研究 

 ①-(BEDT-TTF)2X における超伝導 -モッ
ト転移近傍の分子性導体における電子構造- 

これらの系において ARPES に耐える表面
を得ることができるのは世界で研究代表者
のみである。低エネルギー励起バルク敏感
高効率超高分解能 ARPES を行うことによ
り、従来の制限を打破し、強相関分子性導
体におけるバンド構造、超伝導ギャップ、
準粒子特性を明らかにし、この系における
電子相関や超伝導の起源及びその関連を解
明する。 

 ②多層型銅酸化物高温超伝導体における
超伝導 -反強磁性と超伝導の共存- 

レーザー超高分解能光 ARPES により、多
層型銅酸化物高温超伝導体のバンド構造、
特にノード方向及びオフノードにおける準
粒子特性の異方性を高エネルギー分解能と
高波数分解能を駆使して各要素ごとに分離
して調べ、超伝導と反強磁性の関連につい
て研究を行い、他の銅酸化物超伝導体との
類似点、相違点を見出し、真の相図を知る
指針を得て、長年の夢である高温超伝導実
現の必要条件を解明する。 

 
４．研究成果 
 本研究課題の主題である、KBBF を用いない
超高分解能光電子分光用の擬似連続狭帯域
紫外レーザーの発振に世界で初めて成功し
た。並行して行っていた、既存光電子分光装
置の高度化既存光電子分光装置の高度化と
併せ、パスエネルギー1 eV、測定温度 2.8 K

の条件下において 370 eV のエネルギー分解
能を達成した。これは KBBF を用いた超高分
解能レーザー光電子分光装置と同等であり、
本研究課題目的を達成することができた。得
られた超高分解能により、Nb、V3Siの超伝導
ギャップの直接観測にも成功した。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

図１．建設したレーザーの概略図 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

図２．汎用レーザー光電子分光装置 
 

 



 

 

 
 

 
 
 
 
 
 
 

図３．Nbと V3Siの超伝導ギャップ 
 

さらに将来の高度化を踏まえ、レーザーの単
色性を簡単に半分にできるようにしている
ため、パスエネルギー0.5 eVにおいて 180 eV
を容易に達成可能となっている。 
本研究課題における汎用レーザー光電子分
光装置構築成功に対する反響は非常に大き
く、国内各所にて本研究課題と同様のシステ
ムの導入が検討されており、本研究課題の目
的達成を通じて我が国における分光研究の
ボトムアップと国際競争力の向上に大きく
貢献した。 
 相境界・共存相における電子状態の解明の
ため、分子性導体 k-(BEDT-TTF)2Cu(NCS)2 に
おいてフェルミ準位極近傍の電子状態の研
究を行った。汎用レーザー光電子分光装置構
築完了が最終年度１２月であったため、本研
究を期間内に完結できなかったものの、従来
の装置よりはるかに効率的な光電子収量が
得られ、世界で初めてとなる超伝導ギャップ
観測に成功するなど、研究は順調に推移して
いる。 
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