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■第 6 回放射光科学賞受賞研究報告

真空紫外領域の光電子分光を用いた固体物理学研究と放射光
科学への貢献
―個性輝く小型放射光施設の創生―

谷口雅樹 （広島大学放射光科学研究センター）

1. はじめに

広島大学放射光科学研究センター（HiSOR）は，1996

年に学術審議会の議を経て紫外線～軟 X 線域の放射光利

用研究の推進と人材育成を目的とする学内共同教育研究施

設（省令施設10年時限)1,2)として設置されました。

その後，2002年に全国共同利用施設の新設，2010年に

は共同利用共同研究拠点として認定され，今日に至って

います。

ここでは，個性や特色が際立つ小型放射光施設の創生に

向けた考え方，設備の整備，固体物理学と放射光科学への

貢献について紹介します。

2. 放射光源ビームラインと重点研究の概要2)

光源加速器システムは，入射用マイクロトロン（150

MeV），ビーム輸送ライン，レーストラック型蓄積リング

（周長22 m，蓄積ビームエネルギー700 MeV）から構成さ

れています。

2 つの180°偏向電磁石（B）から発生する放射光（hn: 2

eV～5 keV）は，14箇所のビームポートから取り出すこと

ができます。また 2 つの直線部にはそれぞれ挿入光源

（ID）（直線偏光アンジュレータと準周期 APPLEII 型可

変偏光アンジュレータ）が装着され，大強度放射光（hn:

4300 eV）の利用が可能となっています。

重点研究として（1）準粒子物性の研究（BL1(ID), hn:

26300 eV), (BL7(B), hn: 20380 eV）および BL9A

(ID), hn: 440 eV), (2）スピン物性の研究（BL9B(ID),

hn: 1680 eV)），（3）物性生命異分野融合研究（BL12

(B), hn: 1220 eV），（4）放射光ナノサイエンスの研究

（BL14(B), hn: 1001200 eV）及び（5）次期小型放射光

源の研究を推進しています。

3. 固体物理学の本質に関わる基本的課題と
放射光 ARPES

一般に，「固体物理学は，物質が示す多様な性質機能

現象を，構成要素であるミクロの粒子の運動法則に基づ

き統一的に解明する事を目的としている。」と理解されて

います。

物質中の電子は結晶中の格子振動やスピン構造等との相

互作用に影響された状態の電子（準粒子）として運動して

います。従って正確には，物質の性質機能の解明には，

準粒子の量子状態の情報が必須であり，量子状態を定義す

る 3 つの物理量（エネルギー，波数，スピン）の高精度

直接決定が必要となる，ということになります。

多くの場合，相互作用は10 meV 程度の小さな相互作用

で，これらを直接調べるには 1 meV，或いは，これより

高いエネルギー分解能（DE）が必須となります。

準粒子の量子状態を高精度で直接決定する観点から，放

射光を用いた角度分解光電子分光（放射光 ARPES）は，

確かに，「原理的には理想的で魅力的な手段」となります。

しかし，2000年当時，1 meV をきる放射光 ARPES の技

術は確立していませんでした。

4. HiSOR と放射光 ARPES

1996年に，放射光 ARPES 装置の開発を想定して，広

島大学の実験室に光電子分光装置（仕様 放射光極低温角

度分解光電子分光装置）（大学院最先端設備）を導入しま

した。この装置には，大強度ヘリウム放電管，二次元検出

方式を採用した光電子エネルギー分析器のほか，液体ヘリ

ウムフロー型の試料冷却装置，層状物質表面へき開装置，

試料マニピュレータ，試料位置決め用カメラ等の周辺設備

も装備されています。当時としてはかなり先進性の高い仕

様の ARPES 設備となっています。

放射光 ARPES の高性能化で最も重要な要素となる光電

子のエネルギー分析の機能について性能評価を行ったとこ

ろ，DE として 6 meV が得られました。

この性能評価や周辺機器等の整備を通して，放射光を用

いた ARPES の DE の向上，ひいては 1 meV，或いはそ

れ以下のサブ meV 分解能の可能性について，見通しをた

てて検討を進める環境ができました。

放射光 ARPES によって，1 つの準粒子の量子状態の高

精度直接決定が現実のものとなれば，固体物理で必須と

なる基本情報がそのまま得られることとなり，固体物理研

究に新たな地平が開かれる可能性が高くなってきます。

全国共同利用施設の新設の前後から，HiSOR のビジョ
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註1）BL1 に移設した設備は角度分解光電子分光仕様の設備で，

本来，光電子のエネルギーと波数を分析するためもので

す。建設途上の段階で，エネルギー分解能の評価のために

装置の一部のみを使用しているような場合には，設備全体

は角度分解光電子分光の設備ですが，「光電子分光」として

表記するようにしました。
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ンとして，「量子状態の直接決定を最大の強みとする特色

ある研究施設の創生」が，実現可能性を含め，最もふさわ

しいと認識する状況になってきました。

5. HiSOR の目指したもの

「HiSOR の目指したもの」は，個性特色が際立つ国際

的な小型放射光施設の創生です。

この施設は，物質中の電子（準粒子）の量子状態を定義

する 3 つの物理量（エネルギー波数スピン）を極め

て高い精度で直接決定できることを最大の強みとしていま

す。

目指す施設を具現化するために，低エネルギー放射光の

特長を生かした計測技術の開発とこれらを活用した未踏領

域への挑戦を進めてきました。分野は，固体物理学を中心

とする物質科学分野です。

6. 放射光を用いた高分解能 ARPES の整備

アンジュレータビームラインの稼働に伴い，2000年末

に実験室にある光電子分光装置全体をそのままの形で

HiSOR の BL1(ID）に移設し，放射光を用いた光電子分

光註1)において meV 分解能が得られることを確認しました

（DEtot: 7.5 meV ＠hn: 42 eV, 16 meV ＠hn: 122 eV)3)。

2001年 1 月に開催された「第14回日本放射光学会年会

放射光科学合同シンポジウムで特別講演の機会が与えら

れ「動き始めた HiSOR現状と利用計画」について報告

しました4)。まだ立ち上げ間もないにもかかわらず，すで

にアンジュレータを用いた光電子分光で10 meV 以下の高

分解能で観測ができるようになっていることなど，学会誌

にも報告5)が掲載されました。

BL1 では，2003年に，meV 分解能の ARPES が軌道

に乗り，その後，偏光依存高分解能 ARPES 実験で DE が

4.8 meV，波数分解能（Dk）が 1×10－2 Å－1（＠hn: 28

eV）及び試料温度として10 K の性能が得られています。

一方，BL9A では，2004年，ついに DE が 1 meV をき

る0.66 meV，Dk が 4×10－3 Å－1（＠hn: 7 eV），試料温度

5 K の水準に達し，放射光を用いた高分解能 ARPES に革

新がもたらされました。HiSOR で，名実ともに世界最高

性能の放射光高分解能 ARPES ビームラインが誕生しまし

た。

極低温超精密多軸マニピュレータ（国立研究開発法人

産業技術総合研究所との共同研究）は，BL1 と BL9A

ともに，これなくして放射光 ARPES は成立し得ないほど

重要な機能を担っています。

7. 低エネルギー放射光を用いた高分解能
ARPES の特徴と利用研究

真空紫外領域の放射光を用いた高分解能 ARPES は，実

験室光源には無い優れた特性を持っています。

（特徴）

 励起光として単色性の高い放射光が利用可能

励起光源のエネルギー幅が（DEph）230 meV（＠hn: 7

eV）の，極めて単色性の高い大強度放射光を利用す

ることができます。

 ARPES で極めて高いエネルギー分解能と波数分解能

が利用可能

励起光と光電子エネルギー分析器の両方の分解能を繰

り込んだ装置全体のDEtot は600700 meV，即ち，1

meV 以下の0.66 meV の分解能が得られます。また，

高い波数分解能 Dk: 4×10－3 Å－1（＠hn: 7 eV）も得

られます。

 励起光がエネルギー連続可変，偏光性も可変

これらの特徴を活用すると，光学遷移のエネルギー依

存性や偏光に依存する選択則を利用した微細構造の分

離観測やバルク敏感，或いは表面敏感な観測（光電子

脱出深度を制御）が可能となります。

以上のように，低エネルギー放射光を用いた高分解能

ARPES は，実験室光源には無い優れた特性を持ってお

り，研究に奥行きと広がりをもたらすことになります。

低エネルギー放射光を用いた高分解能 ARPES の情報

は，放射光装置に関する第 9 回国際会議（SRI2006）の基

調講演6)を通して国内外の研究者に広く紹介されました。

（利用研究）

Bi 系銅酸化物超伝導体（Bi2212）は隣接する二つの超

伝導層を持っており，これらの層間相互作用により準粒子

バンドの分裂が生じます。しかし，その分裂の大きさや結

合反結合バンドの散乱確率の違いなどに関する定量的情

報を得ることは困難な状況でした。

当時の ARPES 実験（縦軸エネルギー，横軸波数）

について，He ランプを使用した1999年の結果は分解能が

不十分で幅広い構造がひとつ7)，HiSOR（BL9A）では

二つの構造を明確に分離観測8)，一方，レーザーを用いた

実験では，何故か，ピークは一つだけ9)となっています。

HiSOR で，放射光のエネルギー可変性を活用して観測

すると，励起エネルギーに応じて結合バンドと反結合バン

ドが明瞭に観測され，励起エネルギーによっては一つの構

造になって観測されることがわかりました。

また，層間の相互作用による準粒子バンドの分裂は

0.0075 Å－1 であること，ノード準粒子のピーク幅は

0.0065 Å－1 で150 Å 程度の緩和距離に相当すること，超

伝導転移とともに，散乱確率の大部分（6070）が抑制
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註2）外部評価書20122017（2018），国際評価委員会報告要約

（2018），自己点検評価報告書20072011（2012），国際評

価 委 員 会 報 告 書 （ 2012 ） 及 び HiSOR ACTIVITY

REPORT が，広島大学放射光科学研究センターのホーム

ページに掲載されています。また，自己点検評価報告書

20022006（2007），国際外部評価報告書（2007）につい

ては，センター事務室にお問合せください（ hisor＠

hiroshima-u.ac.jp）。
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されることなど，はじめて定量的な情報が得られました。

これらの状況は，放射光を用いた高分解能 ARPES を用

いた準粒子量子状態の高精度直接観測への道が開けたこ

と示しています。国際外部評価では，「HiSOR の高分解能

ARPES は世界的にも比類のない独自の水準にあり，高い

国際競争力を有している」とたいへん高い評価註2)が得ら

れました。

8. 放射光スピン ARPES 装置の整備と利用
研究

（装置の整備）

2008年，物性研で低速電子線回折型（VLEED型）と呼

ばれる新型の高効率スピン検出器が開発され，これを装着

したスピン ARPES 装置の 1 号機が稼働しました。

2009年に研究開発をおこなった研究者を HiSOR 専任ス

タッフとして招聘し，専用ビームラインでスピン ARPES

装置の建設を行うとともに，更なる高度化を進めることに

しました。

2011年には，従来の Mott 型スピン検出器に比べて100

倍以上のスピン検出効率，10倍高いエネルギー分解能

（DE: 7.5 meV）と 5 倍高い波数分解能（Dk: 1×10－2 Å－1)

(＠hn: 21 eV）の高性能の放射光スピン ARPES 装置10)が

完成しました。その後，2013年には，2 台目のスピン検出

器の増設が行われ，3 次元スピンベクトル解析11)も実現し

ています。

これらの装置は，世界の頂点に立つ性能を有し，しかも

安定な動作や精密なスピン分解測定を可能としており，

HiSOR の最も重要な設備のひとつになっています。

2011年，HiSOR は，固体中の電子（準粒子）の量子状

態を定義する 3 つの物理量（エネルギー，波数，スピン）

のすべてを高精度で直接決定できることを最大の強み特

色とする，世界で唯一の小型放射光施設となりました。

（利用研究）

一般に，トポロジカル絶縁体と呼ばれる物質は，3 次元

物質の場合，内部は絶縁体ですがその表面ではスピン偏極

した金属状態が生じています。

HiSOR で高効率の放射光スピン ARPES 装置が構築さ

れて間もなく，ポロジカル絶縁体 Bi2Te2Se とその関連物

質 Bi2Se2Te のスピン構造が，スピン偏極度の値も含め明

らかにされました12)。

トポロジカル表面状態のスピン偏極度はフェルミ波数付

近で77と高い値を示し，しかも，ディラクポイントの

近傍まで高い偏極度が観測されるなど，応用の観点からも

理想的な特長をもつことがはじめて明らかにされました。

このスピン物性分野の研究は，その後，HiSOR で整備

された放射光スピン ARPES 装置を効率的に稼働させて

「破竹の勢い」で進化していくことになりました。

なお2003年，BL9 は BL9A と BL9B の 2 本のブラ

ンチとなっています。ヘリカルアンジュレータは，2011

年に APPLEII 型可変偏光アンジュレータに更新13)され

ています。

9. HiSOR 全体の研究成果

（年）

20042009年の期間の成果の状況について紹介します。

総論分数は254編，Top 10論文数は14編で総論分数の 6

，国際共著論文数は43編で，総論分数の17となって

います。

高い IF（＞8.0）の論文数は23編で，20062007年頃か

ら増えはじめ，その後も今日に至るまで増加し続けていき

ます。この動きは，2003年に放射光を用いた meV 分解能

の ARPES が軌道に乗り，2004年には DE が0.66 meV の

放射光 ARPES が登場した 2～3 年後に生じています。

（年）

次の20102015年の期間，総論分数は260編，Top 10

論文数は，前の期間（20042009年）のデータの14編（6

）から 2 倍以上の36編（14）と急増しています。ま

た，高い IF（＞8.0）の論文数も，前の期間のデータの23

編から40編へと1.7倍に増えています。

更に，国際共著論文は43編（17）から2.7倍の115編

（42）へと，こちらも大幅に増加しています。

2011年から利用開始した放射光スピン ARPES の成果

が更に重なってきたことによると見られます。

この頃の分野別分布（20122016年）は，物理学（固体

物理学）（76.7），化学（9.6），材料科学（5.6），生

命（5.6），環境科学（1.5），工学（1.0）でした。

小型放射光源を利用して特定領域に特化した研究を展開し

ていることがよく表れています。

（年）

総論分数は254編，Top 10論文数は28編（11），高

い IF（＞8.0）の論文数は，前の期間（20102015年）の

データ43編から1.2倍の53編へと引き続き増加しました。

また，国際共著論文数は，115編から1,4倍の157編で総論

分数の半分を超える62となりました。

（スピン物性分野）

スピン分野の部分だけを抽出して見てみると，2011年

頃から今日に至るまで，ワイル半金属など理論的に提案さ

れる新物質群の実証実験やカイラル構造誘起の特異なスピ

ン構造の観測など，放射光スピン ARPES はスピン量子物
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性研究における新概念への実験的アプローチに欠かすこと

のできない実験手法となっています。

また，プロポーザル数は年間2025件，論文数の累計は

増加し続けています。特に，20092021年の期間の公表論

文総数は69編，引用総数は4274回と，研究水準はかなり

高い水準にあることがわかります。また，共同研究のほぼ

半数が海外との研究になっています。

10. 共同研究機関数 ほか

共同研究機関数は2004年から2015年までの累計が国内

58，海外24機関でした。2021年までの累計は国内78機

関，海外81機関となっており，国際化が大きく進んだこ

とを示しています。

また，採択課題数については，20162021年の 6 年間の

平均値は117件，内，海外は29件で全体の25を占めてい

ます。

11. 真空紫外領域の光電子分光を用いた固
体物理学研究と放射光科学への貢献

（固体物理学研究）

HiSOR で，真空紫外領域の低エネルギー放射光を用い

た ARPES とスピン ARPES の高度化を組織として推進

し，世界最高水準の性能を持つ先端設備を構築実用化し

ました。更に，これらの設備を固体物理学の共同利用共

同研究に供しました。

個々の準粒子の量子状態を突出した高精度，或いは検出

効率で直接観測できるようになり，新物質の発見や理論の

検証等の新領域の開拓が進展したほか，公表論文の量と質

ともに関係者の期待を大きく上回る成果につながりました。

（放射光科学）

真空紫外領域の放射光を用いた角度分解光電子分光が固

体物理学の新領域開拓にその真価を発揮し，大型中型の

放射光施設と相補的役割を果たすことが多くの研究者によ

る利用研究で確認され，国内外の研究者コミュニティに強

いインパクトを与えました。

固体中の電子（準粒子）の量子状態を定義する 3 つの

物理量（エネルギー，波数，スピン）のすべてを高精度で

直接決定できることを最大の強み特色とする世界で唯一

の小型放射光施設が整備されました。

12. あとがき

（異分野融合研究について）

HiSOR では上述の固体物理学研究にとどまることなく，

2000年に生体分子の構造解析に用いる円二色性分光学と

固体物理の研究に用いる放射光装置学を融合し，生体物質

の立体構造解析に適した放射光円二色性分光（放射光

VUVCD）システムを開発しています14)。

HiSOR で開発された放射光 VUVCD 装置は，糖類など

の生体分子が実際に機能する水中での立体構造研究に利用

され，それぞれの分野の新展開に貢献してきました15)。

また，同設備は海外 7 カ国 8 施設に波及しました。

この手法は，原子分解能は持ちませんが，溶液試料を対

象とすることができ試料の分子量にも制約がないので，標

準的な X 線回折法や核磁気共鳴法では対応困難な未踏領

域への挑戦が可能です。

最近では，細胞内薬物輸送のメカニズム解明や環境変化

に起因する生体物質構造の時間変化をリアルタイムで追跡

するための技術開発が進められています。
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