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研究成果の概要（和文）： 
本研究では、放射光や放電管光源に加え、高分解能、偏光制御、時間分解測定が可能となる

レーザー光電子分光を駆使して、多軌道系の特異な電子状態（金属絶縁体転移、超伝導、量子
臨界性、磁気秩序、スピン軌道相互作用によるスピン分裂など）の詳細な電子構造を明らかに
し、その電子凝縮や異常物性のメカニズムを解明した。 
研究成果の概要（英文）： 
  We investigated the electronic structure of multi-orbital systems, which show anomalous 
electronic properties such as metal-insulator transition, superconductivity, quantum 
criticality, magnetic order, and spin-splitting induced by spin-orbit interaction. The 
mechanisms of anomalous and novel physical properties were clarified by means of 
angular-resolved photoemission spectroscopy using a variety of light sources including 
synchrotrons and lasers, thus enabling the high-resolution, polarization-dependet, and 
time-resolved measurements.  
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キーワード：軌道自由度、強相関電子系 
 
１．研究開始当初の背景 
 
強相関 d電子系における軌道自由度の役割

は Mn 酸化物をはじめ多くの遷移金属酸化物
において広く研究されてきた。これらの強相
関電子系における軌道自由度の顕在化は、電
子・格子・スピンを強く結合させることから、
様々な金属絶縁体、磁気相転移やそれに伴う
外場への巨大応答を引き起こす。特に Mn 系

における巨大磁気抵抗、マルチフェロイクス
や Co 系における巨大熱電効果などはその関
連性が深く、デバイス応用へ向けての研究が
進められている。さらに Ru 酸化物における
軌道選択モット（金属絶縁体）転移の可能性
や、2008 年に発見された鉄ニクタイドにお
ける 50 K を超える高温超伝導も多軌道系固
有の物理現象である可能性が議論され始め
ていた。 
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時を同じくして、電気磁気効果やスピント
ロニクスの研究が盛んとなり、物質中のスピ
ン軌道相互作用についての理解が深化した。
いわゆる「ラシュバ効果」の典型例である金
の表面状態において観測されるスピン分裂
については、軌道の混成による反対称スピン
軌道相互作用の増強が重要であることが理
論的に明らかになりつつあった。こうして、
さまざまな現象における電子の「軌道」の役
割に着目するに至った。 
 
２．研究の目的 
 

このような電子の「軌道」が生み出す特異
な電子状態と電子物性を明らかにするため、
角度分解光電子分光（ARPES）により直接
的に電子構造を観測した。これにより特異な
電子構造と異常な電子物性の関連やそのメ
カニズムを明らかにし、高温超伝導や巨大ス
ピン分裂など、新機能材料開拓の指針を与え
ることを目的とした。特に（１）Fe ニクタイ
ド高温超伝導体における軌道の役割、（２）
Ni 酸化物における軌道自由度と金属絶縁体
転移、（３）極性半導体におけるスピン軌道
相互作用による巨大スピン分裂、を具体的な
テーマとして研究を行った。 
 
３．研究の方法 
 
本研究では真空紫外レーザー（h  = 6.994 

eV）、ヘリウム放電管(HeI: 20.8 eV HeII: 41.2 
eV) や放射光（SPring-8, HiSOR, KEK-PF）
を励起光に用いた高分解能光電子分光法を
駆使して電子構造の直接観測を行った。レー
ザー光電子分光は世界最高のエネルギー
（0.36 meV）および波数（0.0015 Å-1)分解能
を有し、新奇超伝導体のギャップや重い d 電
子系の近藤ピークなど、sub-meV という低エ
ネルギースケールの電子構造の精査に威力
を発揮する。また波動関数の対称性と選択則
の解析が可能となることから、偏光制御レー
ザーARPES は各バンドの軌道成分をアサイ
ンし選別しながら電子構造の観測を行うう
えで非常に有力である。さらに、各種相転移
で現れる電子凝縮相の光応答から電子相転
移のプロセスやメカニズムを議論するため、
フェムト秒紫外レーザーを用いた時間分解
ARPES 装置の開発を行った。以上のように、
本研究では、従来型の光源に加え、高分解能、
偏光制御、時間分解測定が可能となるレーザ
ーARPES を駆使して、多軌道系の特異な電子
状態（金属絶縁体転移、超伝導、量子臨界性、
磁気秩序、スピン軌道相互作用によるスピン
分裂など）の詳細な電子構造を明らかにし、
その電子凝縮や異常物性のメカニズムを解
明した。 
 

４．研究成果 
（１）鉄ニクタイド超伝導体における軌道の
役割 
鉄ニクタイド超伝導体の超伝導起源は発

見当初母物質の反強磁性秩序に由来すると
考えられていた。本研究ではバルク敏感な超
高分解能レーザー光電子分光を用いて二種
類 の 最 適 組 成 試 料 (Ba,K)Fe2As2 と
BaFe2(As,P)2 を測定し、電子対形成における
軌道自由度の役割を解明した。それまで観測
されていた結果とは対照的に、ゾーン中心の
ホールバンドが作るフェルミ面においては、
軌道に依存しない等方的な超伝導ギャップ
が観測された。この結果は単純なネスティン
グ描像とスピン揺らぎのみによる対形成機
構では説明できず、軌道間散乱や軌道揺らぎ
が超伝導対形成に関与する可能性を示唆し
ている。 

図 1: 観測された BaFe2(As,P)2 の超伝導ギャ
ップ（左）とそのフェルミ面角度依存性(右)。 
 
（２）Ni 酸化物における軌道自由度と金属絶
縁体転移 

(Eu,Sr)2NiO4は高温超伝導体(La,Sr)2CuO4と
同型の結晶構造を有する層状酸化物であり、
ホールドープにともない、モット絶縁体、電
荷秩序相を経由して金属への相転移を示す。
金属絶縁体転移近傍の金属相における電子
構造を角度分解光電子分光により明らかに
した。バルク敏感な波長可変軟Ｘ線光源
（Spring-8, BL17SU）を用いることにより、3
次元波数空間におけるフェルミ面を網羅的
に測定した。その結果、銅酸化物とよく似た
二次元的な円筒型フェルミ面に加え、Γ点に 

図 2: EuSrNiO4 におけるフェルミ面（上段）
とそれを構成するバンド分散（下段） 
 
3z2-r2 軌道由来の小さな電子フェルミ面ポケ
ットを観測した。この結果は x2-y2 軌道と



 

 

3z2-r2 軌道がエネルギー的に近い状態である
ことを示しており、このような多軌道性がこ
の物質の電子物性を支配していると考えら
れる。 
更に、超高分解能レーザー光電子分光を用

いて、2 次元円筒型フェルミ面における低エ
ネルギー電子構造を調べた。その結果、ゾー
ン端付近において「擬ギャップ」構造を観測
した。これは高温超伝導銅酸化物と共通した
現象であり、電荷秩序揺らぎなどの実空間に
おける相関が異常な金属状態を作り出して
いる可能性が示唆された。 

図 3: レーザーARPES により観測された
EuSrNiO4 のフェルミ面（左上）とバンド計算
結果（左下）。電荷揺らぎなどによる対角方
向の散乱が擬ギャップ形成の起源として考
えられる（右図）。 
 
（３）極性半導体におけるスピン軌道相互作
用による巨大スピン分裂 
 スピントロニクスや新しい電気磁気効果
の研究が進展するに伴い、固体中におけるス
ピン軌道相互作用への興味が高まっている。
ラシュバ効果はその一例であり、空間反転対
称性の破れた系におけるスピン軌道相互作
用の帰結としてスピン分裂が生じる現象で
ある。本研究では極性構造により空間非対称 

 
図 4：BiTeI の結晶構造(a), ラシュバ効果に
より分裂したバンドの概念図(b), 観測され
た伝導帯のバンド構造(c), フェルミ面(d), 計
算で得られた伝導帯のバンド構造(e), フェル
ミ面(f) 
 

性が生じた半導体 BiTeI のバンド構造やスピ
ン分極を測定し、第一原理計算と比較した。
その結果、これまで報告されたなかで最大級 
のラシュバ分裂を示す伝導帯のバンド構造
とフェルミ面が観測され、これらは計算によ
り定量的に再現された。これをもとに、フェ
ルミ準位近傍で巨大なスピン分裂を生じる
条件として、半導体ギャップが小さいこと、
波動関数が A4 対称性（s 軌道と pz 軌道の混
成）を持つことの重要性が明らかになった。
その後この物質において、巨大反磁性や磁気
光学効果などが続いて確認され、新しい電気
磁気現象を開発する舞台として期待が高ま
っている。 
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