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１．はじめに
　近年，重元素の強いスピン軌道相互作用を起源とする，
トポロジカル絶縁体（Topological Insulator: TI）などの非自
明な表面電子構造 [1, 2]や半導体の巨大ラシュバ分裂 [3-5]
などが観測されている。一方，レアアースなどの 4f開殻
元素を含む金属化合物では，近藤効果による重い準粒子
[6]が観測されている。空間反転対象性がない場合では，
近藤効果と巨大なスピン軌道相互作用の両者の協奏効果の
出現によって，カイラル超伝導 [7]などの新しい物理的性
質が期待されている。そのような化合物の候補として，近
藤絶縁体があげられる。近藤絶縁体は，低温でフェルミ準
位上に c-f混成に由来する微小なエネルギーギャップ（通
常数十 meV）が開く物質である [8]。この c-f混成による
ギャップの上下で，バンドのパリティ固有値が反転した非
自明なトポロジカル秩序が実現している場合，トポロジカ
ル絶縁体と同様の二次元的な金属状態が結晶端に必ず生じ
る。そのような物質はトポロジカル近藤絶縁体（Topological 
Kondo Insulator: TKI）[9,10]として知られ，電子の強い相
関と巨大なスピン軌道相互作用の協奏が生み出す新しい物
理として近年非常に注目されている。
　TKIの候補物質として，SmB6が理論，実験の両面から
研究が進められている [11-14]。トポロジカルに非自明な
表面電子状態を観測したとの報告 [12,13]がある一方，金
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Abstract
　近年，電子の強い相関と強いスピン軌道相互作用の協奏効果により現れる新たなトポロジカル物質（トポロジカル近藤
絶縁体 :TKI）が理論的に予測されている。TKIの候補として，SmB6(001)が理論，実験の両面から精力的に研究されているが，
その金属的な表面状態の起源については今なお結論が得られていない。今回我々は，別の TKI候補物質 YbB12を角度分解
光電子分光測定し，表面金属状態を観測した。この表面状態は，バルクと同様に，近藤効果による温度依存性を示したが，
低温でバルクは絶縁体であるにも関わらず，表面状態は依然金属的であった。また，表面ブリルアンゾーンの Γ点を中心
に閉じたフェルミ面を形成しており，これらの特徴は TKIとしての必要条件を満たすものであった。

属状態は巨大ラシュバ分裂に由来する自明なものであると
の報告 [14]もあり，金属状態の起源ついて結論は得られ
ていない。従って，近藤絶縁体の表面金属状態に関する新
たな知見を得るため，別物質の研究が重要であった。
　YbB12は Fig. 1 (a)に示すような NaCl型の結晶構造を持
つ典型的な近藤絶縁体である [15]。光学伝導度スペクトル
[16]では，フェルミ準位上に 40 meVのギャップが観測さ
れている一方，角度 “積分” 光電子分光では低温でフェル
ミ準位上に擬ギャップが開くものの，0でない状態密度観
測されている [17]。このフェルミ準位上の状態密度は表面
が金属状態にあることに由来すると考えられ，電気輸送測
定 [18]によっても確かめられている。さらにこの金属的
な表面伝道の起源がトポロジカル表面状態であるという予
測もある [19]。
　しかしながら，YbB12のバンド構造は角度分解光電子分
光（ARPES）のような運動量を分解した測定は極めて限
られている [20]。その理由は，通常行われている劈開法で
は清浄表面を得られないからである。今回，我々は YbB12

の清浄化方法を確立し，ARPES測定を行うことに成功し
たのでここに報告する。
　本稿では，近藤絶縁体 YbB12(001)清浄表面上の表面状
態及びその温度依存性について議論する。観測された表面
状態は kz方向の分散がなく，表面局在性を示した。また
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表面状態はフェルミ準位直下に局在する Ybの 4f電子バン
ドと室温では混成しないが，低温では強い混成が見られた。
さらに 20 Kでは c-f混成によって再構成された金属的な
表面状態が，近藤絶縁体のバルクバンドギャップ中を連続
的に分散することから，この状態がトポロジカル表面状態
（Topological Surface State: TSS）であることを示唆する。

２．実験
　ARPES測定は PFの BL-2A MUSASHI及び他いくつか
の放射光施設において行った。入射光のエネルギーは直線
偏光の 15-1600 eVで，束縛エネルギーや ARPES測定全体
のエネルギー分解能は，試料に電気的に接触したタンタル
フォイルのフェルミ端から較正した。YbB12の単結晶は，
floating-zone 法 [15]によって作成され，(001)面に切り出
されたものである。その後，大気中で鏡面が出るまで研磨
し，超高真空中で 1400°Cの高温加熱を 10秒ほど行った。
マウントする際 SiCを基板として，その上に試料を配置す
ることで SiCを直接電流で加熱し，その傍熱で試料を加熱
した。

３．YbB12 の表面原子構造
　Fig. 1 (b) は清浄化の後得られた，試料の低速電子回折
（LEED）パターンである。低いバックグラウンドでシャー
プなスポットが観測されたため，良質な表面が作製できた
と考えられる。また，格子定数に対応する整数次のスポッ
トに加え，c(2×2)に対応する分数次のスポットが観測でき
た。Fig. 1 (c) は入射光 80 eVで測定した価電子バンドであ
る。Yb2+や Yb3+の 4fのピーク位置は先行研究 [17,19]と
一致した。先行研究との大きな違いは，0.9 eV，2.2 eVに
Yb2+の “表面成分” とされた電子構造が無い点である。こ

れは，清浄化の加熱プロセスで最表面のYb原子が全て脱離
し，第 2層目以下のYbのみ観測されたことを示唆している。

４．YbB12 のバンド分散と表面状態
　Fig. 2は 20 Kで測定された ARPESデータである。Fig. 
2(a)は，束縛エネルギー 200 meVでの等エネルギー面で，
正方形状の輪郭は結晶表面の四回対称性を反映していると
考えられる。また，この等エネルギー面は c(2×2)の表面
構造に対応する折り返しがあり，束縛エネルギー 200 meV
付近の電子構造が表面由来であることを示唆するものであ
った。そこで入射光のエネルギーを変化させ，kz方向の電
子構造を測定した。Fig. 2 (b)がその結果である。点線が
示すように，入射光のエネルギーを変えても入射平面内
の波数は変化しない。従って，この電子構造は kz分散を
持たない二次元表面電子状態と言える。Fig. 2 (c)と (d)は
それぞれ [100]と [110]に沿ったバンド分散である。Fig. 2 
(b) で表面状態と同定されたバンド （Fig. 2 (c) の S）は束縛
エネルギー 100 meV以下で速く分散する。点線は LDA + 

Figure 1 	 (a) Crystal structure of YbB12 [23]. (b) A low-energy electron 
diffraction pattern of the YbB12(001) clean surface at room 
temperature. Arrows indicate the surface unit vectors. (c) 
Angle-integrated photoelectron spectrum taken at 20 K with 
photon energies at 80 eV.

(f)

Figure 2	 ARPES data taken below 20 K. (a) Constant energy contour 
at the binding energy of 200±10 meV (hv = 50 eV). Thin 
lines represent surface Brillouin zone (BZ) boundary. Arrows 
indicates the Miller indices based on bulk crystal structure. 
Indexes used in the following part obeys this definition. (b) 
Momentum distribution curves along a dashed line in (a) at 
the binding energy of 200±10 meV as a function of photon 
energies. A dashed line is a guide to the eye. (c, d) ARPES 
intensity maps along (c) [100] and (d) [110] measured with hv 
= 53.5 eV. Dashed lines in the left region of (c) indicate the 
observed bands named S, F, and Fdn, and Fup. Those in (d) are 
calculated bulk bands around the X point of bulk BZ captured 
from Ref. [20].
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Gutzwiller法によって計算されたバルクのバンド分散であ
る [21]。ΓX方向のバンド計算と比較し，Γはバルクブリ
ルアンゾーンの X点に対応することが分かった。Sバンド
は kz方向に分散しないので明らかにバルクのバンドとは
異なるのだが，ほとんど同様に分散している。そのような
バルクのバンドに沿った表面状態は，貴金属表面に現れる
いわゆるショックレー状態 [21]や，半導体の表面近傍領
域に局在した表面共鳴 [22]等が知られている。そのよう
な表面状態は，バルクのバンドを起源に持ちながらも，結
晶の三次元性が打ち切られることで表面や表面最近傍に局
在するために二次元的に観測されるものである。
　このように早い分散の Sバンドに加えて，束縛エネル
ギー 30 meV付近に分散の遅い Yb2+由来の 4fバンド（Fig. 
2 (c) F）がある。Fバンドは Γでは一つのピークしか持た
ないように見えるが，|k| > 0.4 Å−1では二つのブランチ（Fup

と Fdown）に分かれる。これらの状態は，k ~ 0.3 Å−1付近で
S バンドと交わり混成している。この混成は，アンダーソ
ンモデルで記述される c-f混成を示唆する。また他の近藤
系とは異なり，表面電子状態 Sとの間で混成が起きてお
り二次元の c-f混成が示唆される。c-f混成及び，波数によ
る Fバンドの分裂の詳細は以降のセクションで議論する。

５．バンド分散の温度変化
　Fig. 3 は入射光のエネルギー 16.5 eVで測定したバンド
分散の温度変化である。それぞれのデータは，非占有状態
を見やすくするためにフェルミ分布関数と装置分解能を畳
み込んだ関数で規格化している。15 Kで，明らかに分離
した二つのバンドを観測した。Fig. 2 (c) と比較すると，Γ

と k// > 0.4 Å−1で 4fの状態が見えないが，このエネルギー
領域では 4f電子状態の光電子放出断面積が小さいためで
ある。一方，0.2-0.3 Å−1で観測される理由は，Yb 5d又は
B 2spバンドが 4fバンドと混成し，そのバンドが現れたた
めであると考えられる。70 Kでの分散は，ほとんど 15 K
のものと変わらないが，上下のブランチが弱まっている。
190 K では Sバンドがフェルミ準位を横切る連続的な金属

バンドになり，4f状態はほとんど消失する。一方で，完全
な伝導バンドにはなっておらず混成を示唆するバンドの曲
がりが見られる。この曲がりは，室温では小さくなるもの
の依然残っている。190 K で c-f混成がほとんど消失する
というバンドの温度依存性は，バルクの近藤温度が 220 K 
付近であることと概ね一致する。加えて，室温における伝
導電子バンドの曲がりは，室温でも残る中赤外のピークに
対応している [16]。これらの結果は，ARPESの結果とバ
ルク電子状態の密接な関係を示唆するが，一方 Fig. 2 (b) 
は S バンドの二次元性を示唆している。これは，c-f混成
の性質が YbB12(001)表面，バルクバンドの両者において
同様であると解釈することができる。

６．表面状態のトポロジカルな起源について
　前章で議論した状態に加え，Fig. 3 (a)には白矢印で示
されるフェルミ準位を横切るバンド分散が観測されてい
る。ここでは，その状態に焦点を絞り議論を行う。Fig. 4 
(a)と (b)はそれぞれ，入射光 16.5 eVと 53.5 eVで測定し
た [100]方向のバンド分散である。どちらのエネルギーに
も，k ∼ 0.18 Å−1付近にフェルミ準位を横切る新しい状態
が観測されている。Fig. 4(d) に示すように，この状態は室
温では消え Fig. 3(d) で観測されたバルクの伝導電子バンド
と同様に分散する別の表面状態に変わる。この金属的な状
態は，Γで 4f (F) 状態と縮退する。加えて，この 4fバンド
はフェルミ準位と束縛エネルギー 40 meVの間を連続的に
分散し，下の 4fブランチと 0.85 Å−1（Fig. 4 (e)のM ）で
縮退する (Fig.4 (b)の補助線 )。このような特徴を持つ金属
的な表面状態は，価電子帯と伝導帯間を連続的に接続し，
フェルミ準位を横切ること，時間反転不変運動量（TRIM）
でクラマース縮退すること等，トポロジカル表面状態とし
ての必要条件を満たしている。加えて Fig. 4 (c)のように，
TRIMである Γ点を囲む閉じた一重のフェルミ面を形成す
る。これらの結果は，本研究で得られた YbB12(001)表面
状態が TSSであることを示唆するものである。

Figure 3	 (a-d) ARPES intensity plots near EF at different temperatures divided by the Fermi distribution function at each 
sample temperature convolved with the instrumental resolution. All the data were taken along [110] with hv = 
16.5 eV. Circle (triangle) marks are the peak positions from ARPES momentum (energy) distribution curves. White 
arrows in (a) indicates a state lying at EF (e) ARPES energy distribution curves at k// [110] = 0.35 Å−1
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７．最後に
　我々は，近藤絶縁体 YbB12(001)の ARPES測定に成功し，
表面金属状態を観測した。表面状態は，室温ではフェルミ
準位直下の Yb 4f状態と混成しないが，低温では強い混成
を示すなど近藤効果による温度依存性を示した。また低温
でバルクは絶縁体であるにも関わらず，表面状態は依然金
属的であり，フェルミ準位とバルクのバンドギャップ中を
連続的に分散し，また TRIMでのクラマース縮退が観測さ
れた。これらの特徴，及び表面ブリルアンゾーンの Γ

-　点を
囲む閉じたフェルミ面の形成は TKIとしての必要条件を
満たすものであった。これらの結果から，YbB12は TKI候
補物質として電子相関と電子状態のトポロジーの協奏効果
に関する研究において重要な対象となると考えられる。
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Figure 4	  
(a, b) ARPES intensity plots along [100] near EF taken with 
(a) 16.5 and (b) 53.5 eV photons and momentum distribution 
curves at EF (±10 meV). Each data is divided by the Fermi 
distribution function at the sample temperature (20 K for (a) 
and 14 K for (b)) convolved with the instrumental resolution. 
Lines are guides to the eye. (c) Constant energy contour 
around EF (±10 meV) taken with 16.5 eV photons at 14 K. 
(d) ARPES image with 53.5 eV photons measured at room 
temperature. (e) Schematic drawing of the 3D Brillouin zone 
of the YbB12 single crystal and its projection onto the (001) 
surface Brillouin zone.
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