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研究成果の概要（和文）：カイラル金属磁性体YbNi3Al9およびYb(Ni0.94Cu0.06)3Al9について，角度分解光電子
分光(ARPES)を行なった．少なくとも表面ブリルアンゾーンのGamma点周りに5枚のホール的フェルミ面と，M点周
りに1枚の電子的フェルミ面が存在することを明らかにした．両者のフェルミ面形状は類似しているが，
YbNi3Al9と比較して，Yb(Ni0.94Cu0.06)3Al9の方が小さくなっていることが分かった．NiのCu置換により電子が
ドープされたことを反映している．YbNi3Al9についてスピン分解ARPESを行い，Gamma点周りのホールバンドに約
30 meVのスピン分裂を見出した．

研究成果の概要（英文）：We have carried out angle-resolved photoemission spectroscopy (ARPES) on 
metallic chiral magnets YbNi3Al9 and Yb(Ni0.94Cu0.06)3Al9. We found that at least five hole-like 
bands around Gamma point (surface Brillouin zone) and one electron-like band around M point form the
 Fermi surfaces. The Fermi surfaces of YbNi3Al9 and Yb(Ni0.94Cu0.06)3Al9 are similar and the Fermi 
surfaces of Yb(Ni0.94Cu0.06)3Al9 are revealed to be smaller compared to those of YbNi3Al9, 
reflecting the electron doping due to the Cu substitution for Ni. We also performed spin polarized 
ARPES on YbNi3Al9 and found the spin splitting of about 30 meV for the hole-like band around Gamma 
point.

研究分野： 放射光物性

キーワード： カイラル磁性体　強相関電子系　スピン分解光電子分光

  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
YbNi3Al9は，最近発見された4f電子系で初のカイラル金属磁性体である．カイラル磁気構造は，伝導電子を媒介
とする，4fスピンを「揃える」対称スピン相互作用(RKKY相互作用)に，スピンを「ねじる」反対称スピン相互作
用(DM相互作用)が加わることで生じる．カイラル結晶構造に起因して，独特なスピンテクスチャをもつ伝導電子
バンド構造が，カイラル磁性の出現に関与していると考えられる．本研究で明らかにした基本的な電子構造，特
に，微細なスピン分裂構造に関する結果は，今後の4f電子系カイラル磁性体の研究において，貴重な情報を与え
るものと期待される．

※科研費による研究は、研究者の自覚と責任において実施するものです。そのため、研究の実施や研究成果の公表等に
ついては、国の要請等に基づくものではなく、その研究成果に関する見解や責任は、研究者個人に帰属します。
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１．研究開始当初の背景 
 
 YbNi3Al9 がカイラルらせん磁性を示すことが最近発見され，4f 電子系としては初のカイラル
金属磁性体として注目されている[1,2]．4f電子系の磁気秩序形成の起源は，伝導電子を媒介とし
た 4f スピンを「揃える」対称スピン相互作用(RKKY 相互作用)にある．これに 4f スピンを「ね
じる」反対称スピン相互作用(Dzyaloshinski-Moriya 相互作用)が加わると，左巻き・右巻きどちら
か一方のらせん磁気構造が生じる(Fig. 1(a))．YbNi3Al9 は，Tm=3.4 K 以下で局在 Yb 4fスピンが磁
気秩序し，ab 面内で強磁性，c 軸方向に qz=0.8(周期が c/qz)のらせん磁性を示す．Ni を Cu で置
換すると，カイラリティの程度が変化し，6 %置換で螺旋周期が qz=0.4 まで短くなる[2]． 
 YbNi3Al9のもうひとつの特徴は，結晶としてはほとんど報告例のない空間群 R32(#155)に属し
ていることである．3 回軸と 2 回軸の他に対称操作をもたず，カイラル空間群ではないものの，
ソンケ群に分離され，カイラル結晶構造が許される(Fig. 1(b))．このため，空間反転と鏡映対称性
の破れに起因して，独特なスピンテクスチャをもつ伝導電子バンド構造が期待され，カイラル磁
性の出現に関与していると考えられる．YbNi3Al9のバンド構造を明らかにすることは，4f電子系
カイラル金属磁性体を理解するうえで不可欠だが，現在，理論的にも実験的にも研究が進んでい
ない状況にある． 
 

 
Fig. 1. (a) YbNi3Al9 の磁気構造(左:左巻構造，右:右巻構造)．Yb 4f スピンが磁気モーメントを担
う．(b) YbNi3Al9 の Yb 周りの構造(左:左型構造，右:右型構造)．左型構造は，どのように回転さ
せても，鏡像である右型構造には重ならない． 
 
２．研究の目的 
 
 カイラル結晶中の伝導電子バンドはスピン分裂する．特にフェルミ面のスピン分裂の状況が，
スピン配列の決定機構に重要な影響を及ぼしていると考えるのはごく自然であろう．そこで本
研究では，YbNi3Al9，および，Ni を Cu を置換した Yb(Ni1-xCux)3Al9の伝導電子バンド・フェルミ
面の基本的な電子構造とスピン分裂を明らかにし，Cu 濃度に依存した磁気構造との相関を抽出
することで，カイラル結晶構造，カイラル磁気構造，伝導電子のスピン状態の関係を明らかにす
ることを目的とした． 
 
３．研究の方法 
 
 YbNi3Al9，Yb(Ni1-xCux)3Al9 について角度分解光電子分光(ARPES)，および，スピン分解
ARPES(SARPES)を行い，伝導電子の基本的なバンド構造とスピン分裂の有無を調べた．ARPES
は，広島大学放射光科学研究センター(HiSOR)の BL-1, BL-9A，SARPES は BL-9B で行なった．
単結晶試料として，フラックス法により育成したものを用いた．特に，SARPES には，左右片巻
きのものを試料として用いた．当初，大気中での試料表面の鏡面研磨後，超高真空槽内において
Ar スパッタとアニールを繰り返すことで清浄で平坦な表面を得ることを試みていた．約 900 K
が最適アニール温度であることを見出していたが，ARPES を実施したところ，表面がほとんど
酸化膜で覆われていることが分かった．そこで，超高真空中での破断によって清浄試料表面を得
た．破断においても清浄で平坦な試料表面が得られ，最近，BL-1, BL-9A, BL-9B において放射光
の微小集光が可能になってきたこともあり，明瞭な(S)ARPES スペクトルの観測に成功した．な
お，(S)ARPES は(0001)面に対して行なった． 
 
４．研究成果 
 
 Fig. 2(a)(b)に励起エネルギーh=24 eV，測定温度 9 K で実施した ARPES により得られた
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YbNi3Al9 (Fig. 2(a))，および，Yb(Ni0.94Cu0.06)3Al9 (Fig. 2(b))のフェルミ面を示す．横軸が表面ブリ
ルアンゾーン表記で-K 方向の波数，縦軸が-M 方向の波数であり，結合エネルギーEF~20 meV
の範囲で積分した強度をカラースケールで表している．s 偏光配置(励起光の偏光方向が検出面
(入射光の方向と光電子の放出方向を含む面)に垂直)で測定を行っている．観測されたフェルミ
面の形状は，両者で類似している．6 回対称の形状のように見えるが，特に，Yb(Ni0.94Cu0.06)3Al9

の結果から分かるように，強度を考慮すると結晶構造を反映した 3 回対称になっていることが
分かる．p 偏光配置(励起光の偏光方向が検出面と並行)での測定結果も考慮することにより，点
周りに少なくとも 5 枚のフェルミ面が存在することが分かった．Fig. 2(c)(d)に示した図は，kx=0 
Å-1 (kxは-M 方向の波数)における YbNi3Al9 (Fig. 2(c))，および，Yb(Ni0.94Cu0.06)3Al9 (Fig. 2(d))の
ARPES スペクトルである．フェルミ準位をクロスするバンドが点を中心に上に凸の形状をし
ていることから，点周りで観測されたフェルミ面がホールバンドであることが分かる．フェル
ミ波数の解析から，Yb(Ni0.94Cu0.06)3Al9のフェルミ面が，YbNi3Al9のフェルミ面と比較して，小さ
くなっていることが分かった．これは，Ni を Cu に置換したことで，電子がドープされたことに
よると考えられ，Cu 置換によるカイラリティの変化と関係していると期待される．また，図に
は示していないが，M 点周りに 1 枚の電子的フェルミ面が存在することも分かった． 
 

 
Fig. 2. ARPES によって得られた YbNi3Al9(a)，Yb(Ni0.94Cu0.06)3Al9(b)のフェルミ面と，kx=0 Å-1にお
ける ARPES スペクトル(c)(d)．h=24 eV，9 K，s 偏光配置で測定． 
 
 YbNi3Al9 について，励起光エネルギーh=30~130 eV で ARPES スペクトルの h依存性の測定
を行い，kz分散(試料表面垂直方向のバンド分散)を得た．得られた周期性から内部ポテンシャル
を約 17 eV と見積もった．Fig. 2 の結果が得られた h=24 eV は，バルクブリルアンゾーンで，Z
点近傍をスキャンしていると考えている．h=78 eV で，ARPES スペクトルの面内角依存性を測
定し，観測されるバンドの 3 回対称を確認した．Dirac 錐状のバンド構造が観測されたが，その
起源については，今後の課題である． 
 YbNi3Al9について h=24 eV，40 K，s 偏光配置で SARPES を行なった．単結晶試料には左右片
巻きのものを用いている．Fig. 3 に，-K 方向の波数 kx~0.35 Å-1で得られた，エネルギー分布曲
線(EDC)スペクトルを示す．横軸は結合エネルギーであり，波数 kx~0.35 Å-1は，Fig. 2(b)で，強度
が最も大きいバンドのフェルミ波数に対応する．面内スピン(-M 方向に相当する)を観測してお
り，アップスピン，ダウンスピンを赤と青で区別している．緑で示したスペクトルがスピン分極
度に相当し，わずかではあるが，分極が認められた．特に，0.65 eV のピーク構造はアップスピ
ンとダウンスピンで，エネルギー位置に明確な違いが見られていることから，スピン分裂が存在
していることが分かる． 
 

Yb(Ni0.94Cu0.06)3Al9

0-0.2-0.4-0.6 0.2 0.4
kx (Å-1)

0-0.2-0.4-0.6 0.2 0.4 0.6
kx (Å-1)

0.6

0.4

0.2

0

-0.2

-0.4

-0.6
0

0.2

0.4

Γ K
M

B
in

di
ng

 E
ne

rg
y 

(e
V

)
k y

 (Å
-1
)

YbNi3Al9 (a)

(c)

(b)

(d)

Γ K
M



 
 
Fig. 3. h=24 eV，40 K，s 偏光配置で測定した YbNi3Al9の SARPES スペクトルとスピン偏極度． 
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