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研究成果の概要（和文）：スピン軌道相互作用（SOI）は電子の相対論的効果が顕著な形で現れるそうごさようであり
、近年新しい量子相として注目されているトポロジカル物性の根幹である。光によるスピンの観測・制御はその制御性
の高さから有望な技術であり、SOIと光学応答を組み合わせて革新的技術を発展させるために光励起電子のバンド構造
におけるSOIの影響を直接測定する技術を構築することは極めて重要である。本研究では非占有準位のバンド構造を高
分解能で決定出来る手法として知られる2光子光電子分光に円二色性測定をくみあわせることによって、光励起状態のS
OIの影響を直接観測する手法、円偏光励起2光子光電子分光を開発した。

研究成果の概要（英文）：We have explored the band splitting and spin-texture of the image potential state 
(IPS) on Au(001) derived from the Rashba-type spin-orbit interaction (SOI) by using angle-resolved 
bichromatic two-photon photoemission (2PPE) spectroscopy in combination with circular dichroism (CD). The 
Rashba parameter for the first (n=1) IPS is determined to be , which is consistent with the spin 
polarized band structure calculated from the embedded Green's function technique for semi-infinite 
crystals. The present results demonstrate that bichromatic CD-2PPE spectroscopy is powerful for mapping 
the spin-polarized unoccupied band structures originating from SOIs in various classes of condensed 
matter.

研究分野：表面物性
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１．研究開始当初の背景 
スピン軌道相互作用(SOI)は電子の相対論的
効果が顕著な形で現われる相互作用であり、
近年新しい量子相として注目されているト
ポロジカル物性やマルチフェロイック物性
の根幹をなす。マルチフェロイック物性では
特異な電気磁気効果に由来する光学応答が
現われる。スピントロニクス分野においても
円偏光誘起異常ホール効果による純スピン
流の生成や光励起によるスピン圧の発生、ト
ポロジカル絶縁体表面における光励起電子
のスピン方向の制御などが可能となってい
る。しかしシステマティックなコントロール
のための理解はいまだ不十分であり、そのた
めには光励起電子のバンド構造におけるSOI
の影響に関する知見は不可欠である。 
しかしながら、スピン分解逆光電子分光など
エネルギー分解能の低い手法があるのみで、
高分解能が実現可能な手法が求められてい
た。 
 
２．研究の目的 
本研究の目的は、非占有状態における SOI
由来のスピン偏極電子バンドを直接観測す
ることである。具体的には狭帯域レーザーを
用い円偏光(CPL)励起による高エネルギー分
解能 2 光子光電子分光法(円偏光励起高分解
能 2光子光電子分光：CPL-HR2PPE)を開発
する。図１に CPL-HR2PPEのエネルギーダ
イアグラムを示す。 
 

 
図１：円偏光励起高分解能 2格子光電子分光
のエネルギーダイアグラム。バンドにおける
点線のスタイルの違いはそのバンドを締め
る電子のスピンキャラクターが異なってい
ることを意味している。円偏光のヘリシティ

に応じて励起される電子のスピンが異なる。 
３．研究の方法 
CPL—HR2PPEによるSOI由来のスピン分解した
バンド測定の原理はシンプルである(図１参
照)。紫外（UV）レーザー・パルスによって
電子が占有準位から非占有準位に励起され
る。励起準位における SOI に応じてそのバン
ドのスピン縮退が解けているとその励起バ
ンドはスピン偏極した電子で締められてい
ることになる。 
このスピン偏極した電子を赤外（IR）パルス
で励起し光電子として真空中へ放出させる。
この赤外パルス光を円偏光にすることによ
ってスピン選択励起を行い光励起状態のス
ピン状態の情報を得る。 
 
４．研究成果 
まず、所有している光電子分光システムの超
高真空マニピュレータの改造を行った。これ
は、SOI 由来のバンド分裂の波数空間の 2 次
元マッピングを実現するために必要である。
波数空間の2次元マッピングは本研究で本質
的に重要である。スピン選択励起される電子
のスピン方向は励起光の波数ベクトル、偏波
面のヘリシティで決まる。光電子分光で電子
の波数ベクトルは放出方向・角度から求めら
れるので、光電子放出角を入射面内だけでな
く、それと垂直方向にも振って測定する必要
がある。このために、試料を図 2に示すθ回
転ができるように マニピュレーターの改造
を行なった。 

 
図２ 光の入射方向、入射面と光電子の検出
角度の関係。 
 
光励起電子バンドのSOIが観測された報告憂
いはなく、確立されたモデル試料といったも
のはない。しかし、Au(001)はそのモデル試
料として有力であると考えられる。Au(001)
表面には Shockley 表面状態と同様の起源を
持つ鏡像準位状態が非占有準位にある。
Au(111)面の Shockley 表面状態は占有準位
に現われRashba効果による 大きなバンド分
裂が起きていることが知られている。鏡像準
位の電子バンドも同様にRashba効果に よる
バンド分裂が起こるという理論予測があっ
た。 
構築したシステムを用いて、非占有準位の電
子SOI由来の電子バンドの直接観測を行った。 



図３に波数 k=-0.162 Å-1と k=0 Å-1に対応す
る円偏光励起2光子光電子スペクトルを示す。 

 

 
図３：Au(001)の 2 光子光電子スペクトル。
上段が k=0.162 Å-1に対応するスペクトル下
段が k=0Å-1 に対応するスペクトルである。
オレンジのスペクトルが右円偏光励起のス
ペクトルであり緑のスペクトルが左円偏光
励起のスペクトルである。上段のスペクトル
には励起円偏光のヘリシティーに依存した
ピーク一の違いが現れるのに対して、下段の
スペクトルではその違いが現れない。 
 
図３で分かるようにΓ点では円偏光のヘリ
シティに対してスペクトルは変化しない一
方で、それ以外の点ではスペクトルのピーク
位置に差が現れる。このスペクトル差を円二
色差と呼ぶ。 

 

図４：円 2色差の波数依存性。紫と水色のデ
ータでは光の入射面と光電子出射面の関係
がことなる。紫：光の入射面⊥光電子検出面、
水色：光の入射面//光電子検出面 

 
図４に円 2 色差の波数依存性を示す。波数 k
の絶対値が大きくなるに従って円2色差が大
きくなることが分かる。さらに、入射面と光
電子検出面を並行にして同様の実験結果を
行うと、この円 2色差は現れなかった。これ
らの結果は非占有準位に Rashba 型の SOI に
よるバンド分裂が起きていることを意味し
ている。得られた円 2色差の波数依存性から
Rashba パラメータ を と決定
できた。本研究は鏡像準位における SOI の観
測および Rashba パラメータを決定した初め
てのものである。 
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