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(論文 内容 の要 旨)

角度 分解光 電子分 光は物質 のバ ン ド分散 を直接測 定す る手法で ある。 バ ン ド

分散 は物性 の解 明 におい て最 も重要 であ り、特 に フェル ミ面の測定 は電荷密度

波や超 伝導 な ど特異 な現象 のメカニズムの解 明 に とって必要不 可欠 で ある。

通常 の分析器 はバ ン ドを一度 に狭い 立体角で しか測定で きないが、2次 元光

電 子分析 器(DIANA)は 一度 に広 い立体角 でバ ン ド分散 を測 定す るこ とが可能 で

あ る。 その ため他 の装 置 に比 べ、非 常に短 時間 で測 定が可能 で ある。 さ らに直

線 偏光や エネル ギー が可変 のシ ンク ロ トロン光 を用 い るこ とに よ り、 バ ン ドを

構成 してい る原 子軌道 の解 析や 、3次 元 の フェル ミ面マ ッピン グな どが可能 で

あ る。本 論文 では主 に旧ビー ムライ ンシステム を用 いたNbSe2の 原子軌道解析,

及 び2次 元分析 器 の改良 を行 った.以 下にその詳 細 を示す.

本論 文で は直線偏 光 と旧 ビー ムライ ンシステ ムを用い てNbSe2の 価電子 帯の

原子軌道 の解析 を行 った。NbSe2は 遷移金 属ジカル コゲナイ ドに属す る擬2次 元

の層 状物 質で あ る。そ のバ ン ドは2次 元 的で あ り、 フェル ミ準位 に状態 を持っ

金属 で ある。 また33.5Kで 電荷密 度波(CDW)相 転移 を起 こ し,72Kで 超伝 導状

態 にな り,CDWと 超伝 導 が混在す る興 味 ある物質 であ る.CDWの 解析 には フ

ェル ミ面の形状 が重要 で ある。 しか し、 これ まで フェル ミ面 のバ ン ドの原 子軌

道 を実験 的 に解析 した例 は無い.つ ま りどの原 子軌道 がCDWに 寄与す るかは直

接測定 されてい な く,CDWと 原 子軌道の関係 の議論 もいまだ不十分で あ る。そ

こで本 論文 で はフ ェル ミ面 を構 成す るバ ン ドの原 子軌道 を実験 的に解 析 し原 子

軌道 の観 点か らフ ェル ミ面上で のネ ステ ィ ングの起 こ りやす さを議 論 した.そ

の結果,P点 周 りとK点 周 りのバ ン ドは異 なった原 子軌道で構 成 され てい るこ

とがわ か り,こ の2つ のバ ン ドによる,ネ ステ ィング によるエネル ギー の利得

は少 ない こ とが推 論 され た.

DIANAで は これ らの ユニー クな測 定が可能 である一方 、エネル ギー分解 能 、

励 起光 の強度 の問題 に よ り、表 面電子 状態 な どの測定 は困難 で あった。表 面電



子状態 がDIANAで 測定可能 にな る と、表 面の膜厚依存性 な どの実 空間での電子

状態 のマ ッピン グが可能 にな る.こ れ は薄 膜,表 面の電子状態 の測定 を飛 躍 的

に短 時 間 にす る.し か し,旧 ビーム ライ ンシステ ムでは トー タルエネル ギー分

解能 が約2％ であ った.表 面電子状態 の測定には1％(hv・10eVの 時,△E＝100

meV)以 下 の全 エネル ギー分解 能が必要 であ る.そ こで本論文 では分析 器 の改良

を行 った.同 時 に分光器 の改 良 も立命館 大 学難 波研究 室 によ り行 われ た.分 光

器 は主 にエ ネル ギー範 囲の低 エネル ギー化 のた めに行 われた.旧 分析 器 はエネ

ル ギー分解 能が1％ であった.そ こで分析器 の外球部分 を最適 化 し,さ らに電極

を151本 に増や し,高 エネルギー分解能化,電 位 の安定,低 リップル化 を図 っ

た。 その結果,分 析器 のエネル ギー分解能 は1％ か ら0.09％ まで向上 し,全 エネ

ル ギー分解 能は約2％ か ら1％ 以下まで 向上 した.

さ らに電子銃 を分析器 内部 に導入 した.こ れ に よ り測 定 してい る部 分 の電 子

状態 のみ な らず 結 晶構 造 、構 成元素 を決 定 し,表 面 の詳細 な情報 を得 る ことが

可能 になった.

最 後 に新 ビー ム ライ ンシステ ム とグラフ ァイ トを用い た電子状態 の実空 間マ

ッピングを行 な った.分 析器 と分光器 の改 良に よ りエネル ギー分解 能 は2倍 向

上 し,光 のスポ ッ トサイ ズは約0.68mmに,測 定時間は5分 の1か ら10分 の1

に短縮 され た.そ の結 果,詳 細なバ ン ド実空間 マ ッピングが素早 く測 定可能 に

な った.バ ン ドの実 空間マ ッピングは非 常 に重要 で ある。 なぜ な ら通 常、試料

表 面 の組 成 、結 晶性 は不均一 で ある。 よって物性 の解 明 にはそれ らの不均一性

の 中か ら良 い場 所 を選 んで測 定す る必要 が ある。 さ らに意 図的 に膜厚 等が不均

一 な試料 を作成す る こ とによ り
、そ の電 子状態 の膜 厚依存性 を飛躍的 に短時 間

で測定す る ことも可能 で ある。本 論文 では多結晶 グ ラファイ トの電子状 態及 び

元 素分析 の実空 間マ ッピングの測 定 を行 った.本 論 文の結果 よ り,電 子 状態 か

ら結 晶 の配 向性 が解 析 で きた.こ の手法 は今 後,表 面電子状態 の膜 厚依存性 の

測 定に応 用す る ことが可能で ある.

本研 究室で は これ までエネル ギー方 向へ 走査 した3次 元 のバ ン ドマ ッピング,

波数方 向へ走査 した3次 元 フェル ミ面マ ッピングを行 って きた.今 回の研 究で

新 た に実 空間方 向 を走査 したバ ン ドマ ッピングが可能 にな った.さ らに電 子銃

の導入 に よ り結 晶構 造,元 素分析 も可能 になった.ト ー タルエネル ギー分解 能

は2％ 程度 か ら1％ 以 下 まで改善 され た.分 光器側 では励 起光の低エネル ギー化

が行 われ た.よ って ここに,低 次元物質 におけ る総合 計測システ ムが完成 した.



氏 名 高橋 伸明

(論 文 審 査 結 果 の要 旨)

角度分解光電子分光は物質の電子状態を直接測定す る手法である.2次 元光電子分析器

(DIANA)は 通常の装置 と異な り,バ ン ドを広い立体角で測定す ることが可能である.こ れ に

より,3次 元のバ ン ドマ ッピングや フェル ミ面マ ッピングが可能である.さ らに直線偏光 と

DIANAを 用いて,バ ン ドを構成す る原子軌道 を実験的に解析することも可能である.そ こで

本論文では,旧 ビームラインシステムを用いてNbSe2の フェル ミ面の原子軌道解析 を行 っ

た.さ らに,表 面電子状態の膜厚依存性 な どの測定のため,分 析器 を新たに改 良し,バ ン

ドの実空間マ ッピングを行った.以 下にその主要な成果を示す.

L本 論文では直線偏光 と旧ビームラインシステムを用いてNbSe2の フェル ミ面 の原子軌

道 の解析 を行った。NbSe2は 遷移金属ジカルコゲナイ ドに属す るi擬2次 元の層状物質である。

そのバ ン ドは2次 元的であ り、フェル ミ準位 に状態 を持っ金属である。また33.5Kで 電荷密

度波(CDW)相 転移 を起 こし,7.2Kで 超伝導状態 にな り,CDWと 超伝導が混在する興味ある

物質で ある.本 論文ではフェル ミ面を構成す るバ ン ドの原子軌道を実験的に解析 し原子軌

道か らフェル ミ面上でのネスティングの起 こ りやす さを議論 した.そ の結果,F点 周 りとK

点周 りのバ ン ドは異なった原子軌道で構成 されていることがわか り,こ の2つ のバ ン ドに

よる,ネ スティングによるエネル ギーの利得は少ない ことが推定 された.

2.DIANAで は これ らのユニー クな測定が可能である一方、エネルギー分解能、励起光の

強度の問題 によ り、表面電子状態な どの測定は困難で あった。そこで本論文では高エネル

ギー分解能化 に向け分析器の改良を行 った.旧 分析器はエネル ギー分解能が1％ で あった.

そ こで分析器の外球部分 を最適化 し,高 エネル ギー分解能化,電 位の安 定,低 リップル化

を図った.そ の結果,分 析器のエネルギー分解能は1％ から0.09％ まで向上 し,全 エネルギ
ー分解能 は約2％ か ら1％ 以下まで向上 した.

さ らに電子銃 を分析器 内部 に導入 した.こ れ により結 晶構造、構成元素 を決 定 し,表 面

の詳細 な情報 を得 ることが可能 になった.

3.分 析器 と分光器 の改良によりエネルギー分解能は2倍 向上 し,光 のスポ ッ トサイズは

約0.68mmに,測 定時間は5分 の1か ら10分 の1に 短縮 された.そ の結果,詳 細なバ ン ド

実空間マ ッピングが素早 く測定可能 になった.本 論文では多結晶グラファイ トの電子状態

及び元素分析の実空間マ ッピングの測定を行 った.本 論文 の結果 よ り,電 子状態か ら結 晶

の配向性が解析 できた.こ の手法は今後,表 面電子状態の膜厚依存性 の測定 に応用す るこ

とが可能である.

以上 のよ うに本論文ではDIANAを 用 いたNbSe2原 子軌道解析,及 び分光器 の改良を行った.

これ によ り,結 晶構造,電 子状態,原 子構造の実空間マ ッピングがその場で可能になった.

さらに分析器,分 光器 の改良によ り,エ ネル ギー分解能は約2％ か ら1％ 以下まで向上 した.

これ によ り,今 後,表 面電子状態 の膜厚依存性 な どの測定に応用する ことが期待 され る.

これ は表面科学にお ける電子状態 の詳細 な測定のみな らず、工学的に関心の高い次世代 の

新規機能性 物質の設計に寄与す るこ とが期待 され、基礎か ら応用までの幅広 い分野で非 常

に価値の高い ものである。 よって審査員 一同は、本論文が博士(理 学)の 学位論文 として

価値 のあるもの と認め、審査結果 を合格 とした。


