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研究成果の概要（和文）：電子構造を調べることは，物性の起源を理解する上で極めて重要な方法である。電子
が占有されているフェルミ準位以下の状態は，角度分解光電子分光（ARPES)でエネルギー準位だけではなく運動
量とエネルギーの関係まで，高い分解能で観測できる。一方で，電子非占有状態は，逆光電子分光が古くから行
われてきたが，分解能が悪いために，光電子分光と比較することは不可能であった。そこで本研究では，高輝度
電子源を物性実験用に初めて開発し，X線CCDを用いた真空紫外分光計を組み合わせた高分解能逆光電子分光装置
の開発を試みた。

研究成果の概要（英文）：To investigate electronic structure of materials is important for 
understanding the physical properties. The electronic state below the Fermi level can be observed 
with high energy resolution and momentum dispersion curve by angle-resolved photoelectron 
spectroscopy (ARPES). The state above the Fermi level, on the other hand, can be detected by 
angle-resolved inverse photoelectron spectroscopy (ARiPES), but with low energy resolution. Here, we
 developed a new-type ARiPES instrument with a high brilliant electron source, which was firstly 
installed for solid-state physics, and a vacuum-ultraviolet spectrometer with a X-ray CCD.

研究分野：物性物理学
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１．研究開始当初の背景 
高温超伝導や巨大磁気抵抗，重い電子状態

を示す物質など，一電子近似であるバンド理論
では説明がつかない新しい機能性・物性をもっ
た固体，いわゆる強相関電子系の物質開発が
盛んに行われている。その物性の起源は，電
子・電子間，電子・格子間などの多体相互作用
が重要な役目を果たしている。そのため，物性
の理解のために，多体相互作用が明確に現れ
る電子構造を実験的に決定することが重要であ
る。電子構造をバンド分散まで直接決定できる
強力で唯一の手法として，角度分解光電子分光
（ Angle-resolved photoelectron spectroscopy; 
ARPES）がある。ARPES は，高い分解能（エネ
ルギー分解能：1meV 以下～数 10meV，角度分
解能：0.3º 以下）を持ち，かつ，スピン分解測定
も可能になりつつあり，スピン情報を含めた電子
構造を詳細に解明することが可能になってきた。
しかしながら，ARPES は電子占有状態（フェルミ
準位以下）の情報しか得られないという最大の
欠点がある。そのため，ARPES と同程度の分解
能を有して電子「非」占有状態を観測する方法
が望まれていた。 
 
２．研究の目的 

本研究開発では，現在使われている角度分
解「逆」光電子分光（Angle-resolved inverse 
photoelectron spectroscopy; ARiPES）の性能（エ
ネルギー分解能 0.2eV，角度分解能 1.5º）をはる
かに凌駕し，標準的な角度分解光電子分光
（ARPES）に遜色ない高い分解能（エネルギー
分解能 100 meV 以下，角度分解能 1º 以下）を
持つ ARiPES を開発し，強相関電子系などの固
体の電子構造の研究に資することが最終的な目
的である。そこに至るために，研究期間内の実
施目標は，研究代表者の新しいアイディアに基
づく ARiPES の方法論を実証するための各要素
を開発することである。具体的には，大型線形
加速器 ILC やエネルギー回収型ライナック ERL
に用いるために開発されている GaAs/GaAsP ひ
ずみ超格子フォトカソード高輝度電子源を物性
実験に用いやすいように小型化したものを設計・
開発し，既存の真空紫外発光検出用の分光装
置それぞれについて，性能評価を実施し，
ARiPES が可能かどうかの検証を行うことを目的
とした。 
 
３．研究の方法 

高分解能 ARiPES の要素開発のために，以
下の内容を行った。 
(1) GaAs/GaAsP フォトカソード高輝度電子源
の設計・製作：真空機器開発会社とともに，小型
化の設計を行い，試作した。また，小型のフォト
カソード活性化装置を開発し，その性能試験を
行った。さらに，電子線の収束やステアリングを
行うためのアインツェルレンズと 2 段の 4 極ディ
フレクタを開発し，設置し，性能評価および動作
確認を行った。 
(2) 真空紫外分光計の性能評価：ARiPES に
用いる真空紫外分光計は，瀬谷波岡型真空紫

外分光器（焦点距離 200 mm）にX線 CCD検出
器（素子数 1024×255）を取り付けたものである。
この真空紫外分光計の波長校正と分解能の評
価を，自然科学研究機構・分子科学研究所・シ
ンクロトロン光施設 UVSOR で行った。分解能を
上げて単色化した真空紫外光を，この真空紫外
分光計に入射し，検出器での光の位置および
分解能を評価した。 
 
４．研究成果 
上記の計画した研究から下記の成果を得た。 
 
(1) 小型高輝度電子源の設計・建設：図１は，
今回建設した高輝度電子源であり，励起用の
赤外レーザーの導入部を含めても 500×300 
mm2 の大きさであった。この大きさは，加速器用
の電子源の大きさ（約 2×2 m2）に比べて約 1/30
であり，当初の目標である，物性実験用の小型
高輝度電子源が開発できた。 
 
(2) 小型フォトカソード活性化装置の開発： 
GaAs/GaAsP ひずみ超格子のフォトカソード

 

 

 
図１. 小型高輝度電子源の装置の概念図。上図は 3

次元図で，中図は光軸でを含む垂直面でカットした

図であり，大きさは約 500×500 mm2である。下図は，

実際に立ち上げた高輝度電子源の全体の写真。 



の活性化のためには，①基板の加熱洗浄
（500∼550 ℃），②金属セシウム（Cs）蒸着お
よび③酸素導入が必要であり，活性化ができ
ているかどうかのモニターのための④光電
流測定を行う必要がある。これらを簡便にで
きるだけ小型化した装置の開発を行った。図
２は開発したフォトカソード活性化装置で
あり，①～④を直径 70mm の真空容器内です
べて行えるように工夫した。この装置を用い
て，p-GaAs 基板上に負の電子親和力（Negative 
electron affinity: NEA）を持った表面が作れる
かどうか調査した。NEA 表面は，p-GaAs(001)
清浄表面上に金属 Cs を蒸着することで得ら
れる。そして，酸素を周期的に導入する
（Yo-Yo 法）ことにより，光電子放出の量子

効率を上げることができる。この現象を観測
し，NEA 表面が作成できていることを確認し
た（図３）。この図は波長 635 nm（1.95 eV）
のレーザーを用いているが，波長 785 nm（1.58 
eV ） で も 電 子 の 放 出 を 観 測 で き た 。
GaAs/GaAsP のエネルギーギャップの大きさ
は約 1.53 eV であるため，50 meV 幅の電子が
出ているものと考えられる。この確認は，今
後行っていく予定である。 

 
(3) 真空紫外分光系の評価：単色化したシンク
ロトロン光を使って真空紫外分光計の評価を行
い，X線CCDの中心波長と各ピクセルの波長の
関係（0.043 nm/pixel）及び分解能の情報が得ら
れた。図４に，入射スリット幅 0.4 mm，中心波長
を 60 nm（∼20 eV），入射光の波長を 50 nm（∼25 
eV）にした場合の CCD の強度分布を示す。この
図から半値半幅は 3 pixel であり，その場合のエ
ネルギー幅は，120 meV に相当する。入射した
シンクロトロン光の幅は約 50 meV なので，真空

 

 

 
図２. フォトカソード活性化装置の概念図。上図は断

面図で，全体の配置を表し，中図はフォトカソードを

加熱洗浄処理する部分の拡大図である。下図は，

実際に立ち上げたフォトカソードステージの写真。 

 
図３. p-GaAs 基板を用いた NEA 表面作成の評価。

加熱清浄化した基板に，Cs を連続的に蒸着し，酸

素の導入（ON）と停止（OFF）を繰り返しながら，波長

635nm, 平均パワー約 2mW のレーザー光を当てた

場合の光電流の測定結果であり，電子を引き出すた

めに電圧を印加しなくても，量子効率（QE）は最大

で約 2×10-5 であり，NEA 表面が作成できたものを判

断できる。２つのグラフは基板の加熱清浄化条件を

変えた測定である。 

 
図４. 中心波長（pixel no. 512）60 nm で 50 nm の真

空紫外光（∆E = 50 meV）を入射したときの X線CCD

上の強度分布。 



紫外分光系の分解能としては，約 110 meV であ
ることがわかった。ただし，この分解能では，目
標の全分解能 100 meV 以下は達成できないた
め，回折格子を刻線密度が高いものに交換する，
スリットを狭めるなどして分解能を上げる工夫が
必要であることがわかった。 
 
(4)ARiPES の構築：(1)～(3)で，ARiPES を行う
ための電子源と真空紫外分光計の立ち上げ調
整は完了した。本研究課題は，これらを組み合
わせてARiPESの実証実験を行うことであったが，
試料に電子を導くための電子レンズ系の導入が
最終年度になってしまったため，研究期間終了
までに，実証実験には至らなかった。しかしなが
ら，現在，その実証実験を継続中であり，近いう
ちの結果が得られるものと思われる。 
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