
松田巌

東京大学物性研究所

Iwao Matsuda
The institute for Solid State Physics, the University 

of Tokyo

1



スピン分解光電子分光

角度分解光電子分光
内殻光電子分光

表面磁気伝導
SPM

レーザー光電子分光

X線吸収分光、発光分光

時間分解軟X線光電子分光
高分解能発光分光
ナノビーム光電子分光

東京大学物性研究所 軌道放射物性研究施設
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SPring-8
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< 50 ps (放射光パルス幅) での制御
x, y = +/- 13 度角度分解測定

空間分解能：75 nm

エネルギー分解能 ＞ 10,000

コヒーレンス実験、広角角度分解光電子分光測定
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光電子分光・回折

全種類の元素特定
化学種、化学サイトの特定
電子状態、電子構造決定
スピン状態
定量解析
精度＜0.1Åの構造決定
分子振動

 角度分解光電子分光・回折

Photoemission Spectroscopy

T. Ramsvik et al., Surf. Sci. 492, 152 (2001).

Co(0001)√3x√3-CO

-80 -70 -60 -50 -40 -30 -20 -10 0 10 20 30 40 50 60 70 80

0

10

20

30

45

60

70
8090

azimuthal
     emission
          angle phi
               [deg]

Si 2p: Si(111)

CO伸縮振動

5



kx
k y

(Å-1)
(Å

-1
)

Kinetic Energy

Example: Quantum size effect 
15ML-Ag(111) metal film on Si(111) 

測定時間：8時間＋３回対称操作

データ点の増大
＝＞実験結果精度の向上

高分解能2次元光電子マッピングは当たり前
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SPring-8 BL07LSU

Scienta ARTOF 10k

フェムト秒時間分解レーザー光電子分光

レーザー(ポンプ)-放射光(プローブ)時間分解光電子分光
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 高輝度軟X線ビームラインでの実験

 蛍光スクリーンよりも高速なDLD検出器

 スリットレスにし、半球型に対して250倍のTransmissionの電子分析器

 パスエネルギーに依存しない高分解能電子分析器

 検出器内の位置・時間差を分解能向上に

 2次元光電子を一度に検出する電子分析器

飛行時間型角度分解電子分析器
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Trajectories in ARTOF_03C 
Center of energy window 
Opt. for relative energy window 5%
TOF = 885 ns @10eV
dt/dE = 206 ps/meV @10eV
Angular range =15 deg
Angular step = 2 deg

conversion

Si 2p CLS

h~ 260 eV
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○ 2-D angle-resolved mapping without the sample rotation

x 、 y range=+/- 12.5°
（ x 、 y、 Max. range= +/- 15°）

Energy range＝17.5eV

E-scan
x

y

SPring-8 BL07LSU

Si(111)：bulk valence band, hv=250 eV

測定時間：6時間
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Cosmin Lupulescu (BESSY)
IDEESS, BESSY

Comparison with 
hemispherical type
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SPring-8
D-mode

1/14 filling
+12 bunches

342.1 ns

1.6 mA

80.8 mA

Timing control 
of pump laser and 
probe SR pulses:
~ 50  ps

SR pulse-width: 
~ 50 ps

SPring-8
BL07LSU

100~700 ns

<40fs
I-Q (1)
Delay

I-Q (2)
Delay

I-Q (3)
Delay

32-bit
counter

32-bit
counter

32-bit
counter

(Mode-locked Ti:S laser)

(Multi-pass amplifier)

(ARTOF:LASER PES)

(ARTOF: SR PES)

(Optional)

時間分解測定への展開

レーザー(ポンプ)-放射光(プローブ)
時間分解光電子分光のタイミングシステム

SPring-8 BL07LSU
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＜Multi-pass amplifier＞
> 2.5ｍJ, 1~2 kHz,
< 40 fs pulse

Laser
（Ti-Sapphire Laser, 800 nm）

＜Oscillator＞
nJ, ~ 80 MHz, <20 fs-pulse ,

Timing error of pump laser 
and probe laser  pulses: 0, in principle 

時間分解測定への展開

SPring-8 BL07LSU
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2次元飛行時間型電子分析器と用いた時間分解軟X線光電子分解測定システムが
完成した。

半球型電子分析に比べて、250倍から625倍のtransmission

通常の放射光運転モード：数百MHzの光電子分光測定
セベラルバンチモード: kHz～MHzの時間分解光電子分光測定

補償

放射光-レーザー同期精度：約50ピコ秒
(放射光パルス幅)

波数分解キャリアダイナミクスの研究

フェムト秒パルスによる
レーザー光電子分光測定にも対応

半導体表面上低次元金属系

酸化物半導体表面

サンプル回転なしで全ブリルアンゾーンの
バンド決定＝＞偏光依存性、時間分解測定へ
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References on ALS BL11.0.2: D.F. Ogletree et al., Rev. Sci. Instrum. 73 3872 (2002).
H. Bluhm et al., J. Electron Spectrosc. Relat. Phenom. 150 86 (2006).

O 1s XPS

1 Torr H2O/Cu(110)
at 295 K

大気圧光電子分光、そしてその時分割測定へ

UHV
Low Temp.

Ambient pressure 
Elevated Temp.

光触媒系酸化物半導体表面のキャリアダイナミクス 実際の触媒反応へ

14



新光源による時間分解軟X線分光測定への展開

XFEL

BL07LASER

SPring-8

HHG

SXFEL
ERL

波長

パルス幅

輝度

ピーク輝度

繰返し周波数

光源の選定

波長、 パルス幅
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K. Tsuji, J. Unjuk, and R.V.Grieken-ed., X-Ray Spectrometry: Recent Technological Advances (Wiley, 2004) 

輝度

新光源による時間分解軟X線分光測定への展開
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K. Tsuji, J. Unjuk, and R.V.Grieken-ed., X-Ray Spectrometry: Recent Technological Advances (Wiley, 2004) 

ピーク輝度

新光源による時間分解軟X線分光測定への展開
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W(110)
hv=118.5eV

Pulse width: 30fs
Spot size: 395 mm x 274mm

Frequency: 5Hz
Au mesh to detect portion of incoming photon 

to calibrate flux

XPS with FLASH

フェムト秒パルスでは＜108 photon/s/shot
にしないと、スペクトルに影響がある。

SR光源約50ピコ秒パルス：104-105 photon/s/shot

光電子分光測定として、現在のSR利用から
数ケタのピーク輝度の向上はあり。
しかし、それ以上はいらない。
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繰返し周波数

電子分析器との相性

電子分析器： 電子分光器＋電子検出器

MCP: 500 ps （大浦氏(SPring-8), private communication）

蛍光スクリーン:  １ ms (Hamamatsu, 10% afterglow time)

半円球型 + MCP-蛍光スクリーン-CCD

cf. CCD (VG Scienta) : 15-80 frames/s [66.7-12.5 ms]
Gated ICCD (Hamamatsu C7772-01, C6808-21) : 1 μs

通常の光電子分光測定：連続光源

時間分解光電子分光測定： kHz

＜タイプA＞

2次元角度分解飛行時間型 + DLD＜タイプB＞

通常の光電子分光測定：< 3MHz
時間分解光電子分光測定：< 3MHz

DLD: 10-12.5 ns (80-100 MHz)
飛行時間(Scienta ARTOF 10k): 100 ns (1000 eV)

～ 3 μs (1eV)
信号処理時間: 数百ns (数MHz)
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半球型 + DLD＜タイプC＞

通常の光電子分光測定：< 3MHz
80-100MHz (角度、エネルギーに対する時間補正)

時間分解光電子分光測定：< 3MHz
80-100 MHz (角度、エネルギーに対する時間補正)

DLD: 10-12.5 ns (80-100 MHz)
飛行時間差(電子分析器内): 100 ns  ～ 数 μs
信号処理時間:

繰返し周波数

電子分析器との相性

電子分析器： 電子分光器＋電子検出器

SOLEIL TEMPO beamline
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半球型 +チャンネルトロン＜タイプD＞

繰返し周波数

電子分析器との相性

電子分析器： 電子分光器＋電子検出器

定点電子エネルギーでの測定

T. Giessel et al., Rev. Sci. Instr. 74, 4620 (2003).

通常の光電子分光測定：連続光源

時間分解光電子分光測定： GHz
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時間分解能：100fs - 1ps (Ref. 100 ps)
エネルギー分解能（原理）：40 meV- 4 meV (Ref. 0.04 meV)
繰返し周波数：GHz (１点角度、１点エネルギー)

80-100 MHz (補正後に1次元角度範囲、エネルギー範囲)
< 3MHz, 80-100 MHz (2次元角度範囲、エネルギー範囲)

ピーク輝度：第３世代光源よりも光電子強度を数桁あげることができる。

新光源による時間分解軟X線分光測定への展開

ERLで時間分解光電子分光測定を行うということは、

C.S.Fadley

全種類の元素特定
化学種、化学サイトの特定
電子状態、電子構造決定
スピン状態
定量解析
精度＜0.1Åの構造決定
分子振動
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Couple use of two independent  beamlines with the same electron bunch

タイミング：ポンプパルスとプローブパルスのタイミング誤差は100fs以下
でなくてはならない。

新光源による時間分解軟X線分光測定への展開

ERLで時間分解光電子分光測定を行うということは、

ERL

同じ電子バンチから発生した２つの光の利用

- アンジュレータビームライン＃１：ポンプ光 (VIS～VUV)
- アンジュレータビームライン＃２：プローブ光（VUV～SX）
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elementary reaction
- diffusion 
- reaction
- metastable state
- desorption

ms,s order

Photocatalysis (TiO2)

Electron transition

Carrier Transfer 
to the surface

Carrier (back)donation 
to the molecule

非平衡状態のバンド構造
Quasi-Fermi surface mapping

表面化学反応のin situ & real time 観測
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To ms ～ s

Propagation of magnon, phonon

Magnetization dynamics

Spin transport
GaAs QW@15K

Relaxation time of electrons in metal (RT)

Resonance

Permeability
At various f.

- Natural resonance
- FMR
- ESR

Spin switching

Memory 
reading time

recording time

Magnetic aftereffect
-Thermal fluctuation
- Disaccommodation

fs laser demagnetization

Ultrafast magnetization dynamics

Fast spin dynamic

References:
「スピントロニクス 次世代メモリMRAMの基礎」
宮崎照宣著、日刊工業新聞
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fs laser demagnetization
M. van Kampen et al., Phys. Rev. Lett. 88, 227201 (2002).

Beaurepaire, E., Merle, J. C., Daunois, A., and Bigot, J. Y., 
Phys. Rev. Lett. 76, 4250-4253 (1996).

Three temperature model

Ni film
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2次元角度分解光電子分光の時分割測定に適した電子分析器を紹介し、その開
発状況を紹介した。

光電子分光はレーザー、XFEL、SOR、そしてERLなど様々な光源で測定できる。
その中でERLではフェムト秒時間分解でのVUV-SX光電子分光測定において、そ
の特性を活かし、新しいサイエンスの展開が期待される。

軟X線を利用した分光として、吸収（NEXAFS、EXAFSなど）、発光（RIXSなど）、
光磁気相互作用（MCD,MLD,軟X線Kerr効果）など様々なものが存在し、その時
分割測定においてもERLは強力な光源となる。

東京大学物性研究所の教員公募（准教授）

本学が第３世代放射光施設SPring-8（兵庫県佐用郡佐用町）に整備した
ビームラインBL07LSUにて軟Ｘ線領域（250eV-2keV）の高輝度放射光を利用
して物性研究を精力的に進めると共に、現有スタッフと協力して共同利用
実験の支援を行い、新しい研究分野を開拓することに意欲ある若手研究者
を希望する。

公募締切：7月19日（予定）
詳細は近日公開の公募をご覧ください。
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