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研究成果の概要（和文）：本研究の目的は，所属研究室で開発した世界的に最高輝度を持ったヘリウム準安定原子源に
スピン偏極機能を付加し，電子分光測定に応用することにある．幅広い表面系にこの電子分光法を適用し，特にフェル
ミ準位近傍の価電子におけるスピン状態を調べた．特にカリウム添加ジベンゾペンタセン薄膜にこの分光手法を適用し
，ギャップ準位と呼ばれる，その表面磁性を大きく支配する電子状態が新たに出現することが明らかになった．また，
カリウム添加量によって系全体で反強磁性的なスピン配置をとる場合があることが示唆された．

研究成果の概要（英文）：Electronic properties of potassium-doped dibenzopentacene thin films were studied 
by electron spectroscopy method using herium metastable atom as a probe. The spectra for KxDBP (0 < x < 3.
5) films show three types of gap state in the HOMO-LUMO gap of pristine DBP. The threshold of electron emi
ssion for K1DBP is located ~0.1 eV below the Fermi level with no metallic feature, suggesting that K1DBP i
s a Mott-Hubbard insulator. At the formation of K2DBP, the film has a wide-gap insulator. Upon further dep
osition of K, the new gap state appears near Fermi level and is attributed to partial electron filling in 
the LUMO+1~LUMO+3 states, however, the leading edge of the gap state is located ~0.1 eV below Fermi level 
without a metallic feature. Therefore, the heavily doped species transfers to a Mott-Hubbard insulator aga
in. The gap state plays a key role in superconductivity of K3.5DBP at low temperature. 
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１．研究開始当初の背景 
固体が外界と接する場はその並進対称性
が破綻しているため，バルクとは異なる電子
物性を発現することが多い．中でも価電子の
スピン状態はその表面磁性を左右するもの
で最近特に注目されてきている．固体表面で
生じるスピン状態のキャラクタリゼーショ
ンを行うため，実験的な研究が望まれている．
我々は He*(1s2s, 23S)などの準安定原子をプ
ローブとした電子分光法(準安定原子電子分
光：MAES)を用いて表面科学の研究を行って
きた．原子は固体内部に進入できないので
MAESでは，固体表面最上層の価電子状態の
情報が選択的に得られる．このユニークな特
徴は，吸着分子の電子準位の帰属，有機薄膜
における分子配向，最外層で生じる相転移や
化学反応などの解析に応用されてきた．特に
最近は，有機－金属界面において形成される
吸着誘起準位を選択的に観測できるように
なり，その空間分布について調べることが出
来るようになっ
た ． He*(1s2s, 
23S)はいろいろ
なスピン状態を
持っているが，
一つのスピン状
態(例えば↑↑；MS 
= +1)のみを試料
に衝突させるこ
とができれば固
体試料最上層の
スピン状態を選
択的に観測する
道具となり得る． 
 
２．研究の目的 
 本研究での目標は 2点ある．第一に，我々
が開発した世界最高輝度の He*(23S)原子源を
スピン分極し，超高輝度のスピン偏極準安定
原子源を立ち上げることにある．電子放射顕
微鏡開発で培ったレンズ設計技術を応用し
てスピン選別用の 6極磁場レンズを設計・製
作し，実現する．そして，今までに報告され
ているスピン分解準安定原子電子分光とは
桁違いに高感度かつ高エネルギー分解能な
ものとして機能させる．第二に，開発したプ
ローブを用いて表面系の測定に適用する．有
機・無機問わず，表面系の磁性はフェルミ準
位近傍のスピン状態に大きく依存する．この
表面スピンを高感度かつ選択的に直接観測
する一手法を本研究で確立する． 
 
３．研究の方法 
特異な表面磁性を発現し
ていると期待できる表面系
について超高真空電子分光
装置を用いて電子分光測定
を行った．取り上げた表面系
はカリウムやセシウムなどのアルカリ金属
をドープしたジベンゾペンタセン(DBP，

C30H18)有機薄膜である．金属単結晶 
(Au(111)) を基板として用い，MAES 測定を
行った．加えて紫外光電子スペクトルも測定
し，フェルミ準位近傍に誘起されたギャップ
準位の解析を行った． 
 
４．研究成果 
 図3はAu(111)上のDBP薄膜(10 ML)に室温
でK原子を蒸着したHe*(23S)をプローブとし
たMAESスペクトルである．下から順に DBP
薄膜(10分子層)，DBP 1分子に対して K原子
の化学量論比 =0.5，1，2，3及び 3.5に対応
するスペクトルである．K 添加前では DBP
分子軌道由来の a(最高被占軌道；HOMO)や
b(HOMO-1，HOMO-2)などのバンドが観測さ
れる．DBP 薄膜に K 原子を蒸着すると，
HOMO と EFの間に新しいギャップ準位(gap 
state: GS)が観測された．このギャップ準位の
数とバンド強度は K 原子蒸着量に依存して
変化した．これらのギャップ準位は，DBP薄
膜内部へ K原子が拡散し，有機分子と金属原
子が相互作用することによって生じる金属
錯体に由来する準位(complex-based gap state; 
CBGS)に帰属される．同様のギャップ準位は
K-バソクプロインなどの縮環芳香族化合物
や，K-ピセン，K-コロネンなどの芳香族超伝
導体においても観測されている．K原子が添
加されると仕事関数が減少し，DBP由来のバ
ンドは高 EB側にシフトし，EF近傍に 2 つの
CBGS(GS-1，GS-2)が出現した．K 添加に伴
い  K1DBP 錯体が形成されると，DBP の
HOMO 由来のバンド a が消失した．K2DBP
錯体の形成では GS-1，GS-2バンドが高 EB側
にシフトし，K3DBP錯体の形成ではさらに低
EB側に GS-3バンドが出現した．GS-3バンド

He*

He
e–

solid surface

図1．準安定原子電子分光． 

図3．K / DBP / Au(111) のMAES． 

図2．DBP分子． 
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