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研究成果の概要（和文）：波数空間のスピン偏極電子状態分布を測定するために、世界最高性能のエネルギー分
解能1.7meVを有するレーザー光を使用した３次元方向スピン角度分解光電子分光装置を完成した。これと既存の
スピン分解走査トンネル顕微鏡表面を用いた表面局所電子磁気構造の直接観察を併用して、（１）スピン偏極し
たトポロジカル物質の表面状態の分布の解明、（２）スピン偏極電子状態からの光電子のスピン制御法の確立、
（３）窒化鉄原子層の波動関数の性質と磁性の解明、および（４）鉄超薄膜とその上のマンガン薄膜の成長と磁
性の解明、を行った。

研究成果の概要（英文）：We have constructed a spin- and angle-resolved photoemission spectrometer 
using laser light with an energy resolution of 1.7 meV, which is the world best. The spin direction 
is three-dimensionally detected. By using the constructed spectrometer and the existing 
spin-resolved scanning tunneling microscopes for the atomic structure imaging and local electron 
tunneling spectroscopy, we have achieved the following results on the spin-related phenomena at 
surfaces. (1) spin-polarized surface electronic band structures of the spin-split bands due to 
strong spin-orbit interaction, of topological insulators and of Weil semimetals, (2)　Control of 
photoelectron spin direction from spin-polarized surface states by linearly polarized laser light. 
(3) Local wave functions and magnetism of a few atomic layers of iron nitrides, and (4) Growth and 
magnetism of fcc iron films with a few atomic layer Mn films.

研究分野：表面ナノ構造科学・表面電子状態・表面磁性

キーワード： スピン分解　光電子分光　走査トンネル顕微鏡　トポロジカル表面　強磁性　原子層
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様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９、ＣＫ－１９（共通） 

１．研究開始当初の背景 
ナノスケールのスピン系の研究として、ス
ピン偏極が実空間あるいは波数空間で変化
する系が注目を集めてきた。従来から行われ
てきた研究は、強磁性体・反強磁性体やその
薄膜の表面研究である。原子スケールのスピ
ン構造の顕微鏡観察とマクロな磁性測定の
組み合わせから、興味深い結果が得られてき
た。しかし、これらの系では、マクロな測定
結果と顕微鏡観察の結果は必ずしも精密に
行われておらず、マクロに観察される磁性と
ミクロな構造との相関は明らかになってい
ない場合が多かった。さらに、近年、重元素
を含む層状物質や空間反転対称性が破れて
いるバルク結晶表面のスピン偏極表面状態
の波数依存性に興味が持たれてきた。表面で
は空間反転対称性が破れた異なる対称性の
界面であるために、強いスピン軌道相互作用
のある場合に、通常のバルク物質にはない新
奇なスピン状態が期待できるからである。例
えば、３次元トポロジカル絶縁体の表面では、
強いスピン軌道相互作用が波数空間でヘリ
カルなスピン偏極表面電子状態を作り出し
ている。また、実空間においても、スピン軌
道相互作用やジャロシンスキー-守谷相互作
用による磁気渦の存在が明らかになり、化合
物や合金での表面スピン状態の局所構造が
研究され始めていた。しかしながら、それら
の系の局所的なスピン物性や波数空間にお
けるスピン分布に関する実験的研究はまだ
始まったばかりであった。 
 
２．研究の目的 
 実空間のスピン偏極電子状態分布を測定
する手法として、スピン分解走査トンネル顕
微鏡(SR-STM)を用いた表面局所磁気構造の
直接観察と波数空間のスピン偏極電子状態
分布を測定する真空紫外光励起のスピン・時
間/角度分解光電子分光手法を併用し、以下
の項目の研究を行う。 
(1)レーザー光を使用した高性能の３次元方
向スピン角度分解光電子分光(SARPES)装置
を建設し、さらに、それを用いた時間分解
SARPES を開発する。目標とするエネルギー分
解能は 2meV である。 
(2)高分解能のスピン分解走査トンネル測定
ができるように SR-STM の高度化を行う。 
(3)強いスピン軌道相互作用が新規なスピン
偏極表面電子状態を作り出している３次元
トポロジカル物質の表面状態、重金属が吸着
した半導体表面のスピン依存表面バンド構
造を明らかにする。 
(4)清浄で欠陥の少ない化合物・合金磁性体
表面と原子層を作製する方法を開発し、実空
間において原子スケールで変調する磁性の
発現機構を明らかにする。 
 
３．研究の方法 
(1)現有の半球型電子分光器、レーザーと超
高真空装置および購入する超高真空部品・光

学部品を用いて、スピン向きを３次元で決定
できる高性能の SARPES 装置を建設する。高
エネルギー分解能を達成し、使いやすい装置
にするために設計を工夫する。 
(2)現有の STM および購入する超高真空部品
を用いて、高精度の SR-STM 測定ができるよ
うにする。多様な試料に対応でき、使いやす
い装置にするために、試料表面処理や磁性探
針作製を工夫する。 
(3)３次元トポロジカル絶縁体などスピン軌
道相互作用によって表面にスピン偏極した
金属バンドがある系を対象に、表面スピン偏
極バンドのスピン向きを波数空間でマッピ
ングし、電子状態を解明する。 
(4)金属基板上に、数原子層までに至る強磁
性金属・反強磁性金属の薄膜と化合物を作製
し、その構造と局所電子スピン状態を SR-STM
測定する。また、同じ試料に対して、軌道放
射光を用いた軟X線磁気円２色性分光を行い、
空間平均された磁性を調べる。 
 
４．研究成果 
(1) レーザーSARPES 装置の建設 
 初年度には装置の建設を行った。（雑誌論文
７、図１）この装置では、スピン分解モード
で、エネルギー分解能 1.7 meV を達成し、世
界一の高分解能を実現した。 

図１ 完成した３次元方向スピン角度分解
光電子分光装置の模式図。7eV のレーザー光
で励起された光電子を、半球アナライザーを
用いて角度とエネルギー分析し、更に２台の
超低速電子回折スピン分析器により、光電子
のスピン向きを３次元的に決定できる。試料
準備室があり、各種清浄表面を超高真空中で
作製し、そのままスピン角度分解光電子分光
測定ができる。 
 
(2) 励起状態電子スピン制御原理の解明 
完成したレーザーSARPES 装置を用いて、直
線偏光光によって励起された電子のスピン
を、自在に制御する原理を解明した。（雑誌
論文２、３、図２）スピン軌道相互作用の強
い系の電子では、スピン方向と軌道波動関数
の対称性とには一定の関係がある。特に、鏡



映対称面上の表面固有状態では、軌道波動関
数の鏡映対称性とスピン向きは１対１に対
応している。これを利用すると、直線偏光光
による電子励起過程において、終状態電子の
スピン向きを、偏光方向を回転させることに
よって制御できることを示した。 
具体的には、①スピンヘリカルなバンドが
存在する３次元トポロジカル絶縁体Bi2Se3の
表面状態(雑誌論文５)、②強いスピン軌道相
互作用によってスピン偏極している Bi の表
面(雑誌論文２)、③Bi が吸着した Ag および
Cu の表面状態(雑誌論文４)で研究を行った。
これらの鏡映対称面上の表面固有電子状態
は、スピンが反対向きで軌道対称性が偶対称
または奇対称の波動関数で構成されている。
そこで、電場が鏡映対称面に平行または垂直
な直線偏光で励起した時、各々偶および奇対
称波動関数から選択的に電子が励起される。
これに対応して、光電子のスピン向きが正反
対となる。さらに、入射光の電場が鏡映対称
面から角度θ傾いた場合には、θの関数とし
て、スピンの向きを決める式を導出した。上
記の３つの系でこの結果を検証し、入射光の
電場方向をパラメタ―として、光電子のスピ
ン向きを３次元的に制御できることを実証
した。 
 

 
図２ 表面固有電子状態の軌道成分が偶奇
両方の対称性をもつ波動関数で構成され、偶
奇性とスピンの向きが固定している鏡映対
称面内を考える。 
上段：基板の鏡映対称面内での光電子放出過
程において、直線偏光励起光の電場ベクトル
が鏡映対称面に垂直な(a)場合と、平行な(b)
場合で、放出される光電子のスピンの向きは
正反対になる。 
下段：上段とは異なり、直線偏光励起光の電
場ベクトルの向きが鏡映対称面とは任意の
角度θをもつ場合、上下向きスピンをもつ電
子が可干渉的に励起され、光電子のスピンの
向きは角度θに依存して変化する。 
 
(3)表面スピン偏極バンドの研究 
スピン偏極表面バンドをもつ Bi(雑誌論文
３，７)とワイル半金属 TaAs 表面(雑誌論文
８)において、SARPES 測定を行い、スピン偏
極方向と偏極度の波数依存性を明らかにし

た。後者の系は、計画を申請した後でスピン
偏極表面バンドに関する予測がなされ、海外
の研究者が持ち込んだ試料を世界に先駆け
て共同で測定したものである。 
 
(4)窒化鉄数原子層膜の成長、構造、電子状
態および磁性 
 ①単原子層 
強磁性を示す単原子層化合物磁性体として、
Fe2N に着目した研究行った。この薄膜が
Cu(001)基板上に成長できることが知られて
いたが、原子構造は確定していなかった。本
研究では、極低温 STM を用いた探針-表面距
離に依存した原子像の変化を観測した。（図
３）この像の変化が、トンネル過程における
鉄原子の軌道選択性の違いに起因している
ことを明らかにした。(雑誌論文９)  
 

 
図３ 原子分解能STM像の探針表面間距離依
存性。(a)から(d)の順番で距離が短くなる。
距離が長い場合には、波動関数が広がってい
る試料表面の 4s 軌道と探針との間の電子ト
ンネルの確率が高い。そして、距離が短くな
るにつれて、3d 軌道からの寄与が大きくなる。
その結果、(d)では 3d 電子が局在している鉄
原子の位置が高くみえ、(a)では鉄原子が存
在しない場所が高くみえる。(b)と(c)はその
移り変わりの途中の状況であり、楕円形の領
域が高くみえる。 
 
②３原子層膜までの成長と磁性 
 単原子層は Fe2N 組成の膜ができ、２層以上
の膜では、Fe4N 組成の膜が成長することが知
られていた。しかしながら、実験で報告され
た磁気モーメントは、理論的に予想されるも
のよりも小さかった。本研究では、STM 観察
を用いて、ほとんど欠陥のない単原子層と結
晶性の良い３原子層を作製する方法を確立
した。この方法で作製した薄膜では、期待さ
れた磁気モーメントが軟X線吸収円２色性分
光(XMCD)測定により確認された。(雑誌論文
１)さらに、点欠陥周囲の局所電子状態測定
から、欠陥の影響で磁気モーメントが小さく

 



なることを明らかにた。このことは、原子層
磁性体においては、マクロな試料評価法では
定量的に同定できない欠陥の存在が、磁性に
大きく影響することを意味する。 
 
(5)fcc 鉄薄膜の安定化 
 銅基板上の fcc Fe 超薄膜はノンコリニア
磁気構造をとると考えられ、その磁性に関す
る研究が長年行われてきた。しかし、膜厚が
厚くなるとバルクbcc構造へと構造相転移す
ることに関連し、fcc 結晶格子には局所的な
乱れが多く、fcc Fe 超薄膜本来の電子・磁気
状態の評価が難しかった。そこで薄膜のステ
ップ端からの格子緩和を利用してfcc構造を
安定化させる目的で、微傾斜 Cu(001)基板上
に Fe 超薄膜を成長させた。STM による原子分
解能構造観察の結果から、ステップ密度の高
い領域では Fe 超薄膜は格子緩和によって格
子乱れのないfcc構造を維持していることが
わかった。一方、ステップ密度の低い領域で
は表面再配列構造や bcc 構造が現れ、一酸化
炭素分子の選択的な吸着も観測された。（雑
誌論文６、図４）この結果から、ステップ端
からの fcc 鉄の格子緩和によって、エピタキ
シャル鉄超薄膜が安定することを実証した。 
 

 
図４ 微傾斜 Cu(001)面上に成長した鉄薄膜
の STM 像。波線はステップの位置を表す。(a)
は、３つのステップを含む場所の STM 像。(b)
は、狭いテラスにおける fcc 鉄の成長を表す
像で、正方格子の原子像がみえている。(c)
は、広いテラスにおいて、fcc 鉄とそれ以外
の鉄薄膜の成長を示す像。図の左側は正方格
子がみえるが、右側は歪んだ格子である。ま
た、右側の表面の約８０％に一酸化炭素分子
が吸着している。 
 
(6) fcc 鉄薄膜上の Mn 薄膜成長と磁性 
 面直容易磁化を示す Cu(001)基板上の強磁
性 fcc Fe 薄膜上に反強磁性 Mn を蒸着し、そ
の成長と磁性を調べた。Mn蒸着後の STM 観察
より、界面の Fe 原子と Mn 原子が混じり合っ
て表面合金化し、さらに、その組成や構造は
Mn 膜厚の増大に伴い変化していくことがわ
かった。また、Mn 膜が 3原子層以上になると
純粋な Mn 層が表面に現れる。対応する Fe の
XMCD 測定により、電子・磁気状態を調べ、Mn
超薄膜の成長に伴い Fe 膜の面直磁気異方性
は低下し、面内磁気異方性をもつ状態へとス
ピン再配列転移を起こすことがわかった。純
粋なMn層が表面に現れる３原子層以上では、
Fe 超薄膜の磁気特性の変化は無くなった

XMCD 測定および STM 観察の結果より、反強磁
性/強磁性超薄膜ヘテロ構造の磁気特性は数
原子層から構成される界面合金層によって
決定づけられることが明らかになった。 
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