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1 はじめに

近年，磁性材料における熱とスピンの相互作用が着目され，異常ネルンスト効果が活発に議論されている 1)．我々は，こ
れまでに希土類-遷移金属アモルファス合金である TbFeCo 垂直磁気異方性薄膜の輸送特性について研究を行い，異常ネルン
スト効果と異常ホール効果が補償組成を挟んで同様に符号反転することを明らかにした 2)．しかし，異常ネルンスト効果の
大きさを決定する熱電テンソルの組成依存性は十分に調べられていない．本研究では，Tb 量を変えて作製した TbFeCo 垂
直磁気異方性薄膜の熱電特性に寄与する各輸送特性から熱電テンソル α を算出し，熱電テンソルの組成依存性を報告する．
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Fig. 1 Composition dependence of (a) Seebeck coef-

ficient, and (b) off-diagonal thermopower (ODT) in Tb-

Fe-Co thin films.
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Fig. 2 Composition dependence of thermoelectric tensor

in Tb-Fe-Co thin films.

2 実験方法

RF マグネトロンスパッタリング装置を用いて，ガラス基板上に
AlN(25nm)/Tb-Fe-Co(50nm)/AlN(5nm) を積層することで試料を作製
した．輸送特性に対する膜組成の影響を正しく評価するために，電極
を磁性膜に対して点接触するように配置した 3)．膜面垂直方向に磁場
を印加しながら，素子両端に 0から 10Kの温度差を付与し，温度差方
向に生じるゼーベック電圧，および，磁場印加方向と温度差方向に直
交する方向に生じる異常ネルンスト電圧を測定することで，温度差に
対する傾きから，ゼーベック係数 S xx と異常ネルンスト効果に相当す
る Off-diagonal thermopower(ODT) S yx を算出した．また，同じ素子
において電気抵抗率 ρxx，異常ホール抵抗率 ρyx を評価した．

3 結果と考察

ゼーベック係数 S xx，及び，ODT S yx の Tb 量依存性を Fig.1 に示
す．ゼーベック係数 S xx は，TM-richに向かうにつれて単調に増加す
る．一方，ODT S yx は補償組成を挟んで符号反転し，この符号が異常
ホール係数と一致することは以前の報告 2) と同様である．
熱電現象を含む一般化されたオーム則より，ゼーベック係数 S xx，

ODT S yx は，抵抗率テンソル ρ，熱電テンソル αを用いて以下のよう
に表すことができる．

S xx = ρxxαxx + ρxyαyx,

S yx = ρyxαxx + ρxxαyx

熱電現象を記述する輸送係数としては，熱電テンソル α が本質的で
あると考え，測定した物性値を用いることで，熱電テンソル αを算出
した．測定値を元に算出した熱電テンソルの対角成分 |αxx|, 非対角成
分 |αyx| の Tb 量依存性を調べた結果を Fig.2 に示す．Tb 量の減少に
伴い，|αxx|, |αyx| が単調に増加することがわかる．伝導度のべき乗則
σyx = λσ

2−n
yx を仮定して，Mott公式と比較すると，Tb量減少に伴い，

指数 nが n = 1から n = 0に推移することが明らかとなった．
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Fig.1 External magnetic field 
dependence of voltage Vyx of GdFeCo 
single/multi layer thin films. 
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はじめに  

温度勾配と磁化に共に直交する方向に電界が生じる異常ネルンスト効果を示す金属強磁性体(FM)を用い

た[FM/FM]n 積層構造では, 隣接磁性金属層間の磁気交換結合の有無による異常ネルンスト電圧の変調など

単層膜とは異なる電気輸送現象の発現が期待される. 金属層の電気的導通による異常ネルンスト効果に起因

する短絡電流の生成も考えられる. 我々はこれまでに, GdFe フェリ磁性薄膜における異常ネルンスト係数

SANE の符号反転を含む組成依存性や電気輸送現象に関する物理定数との相関につき報告してきた 1). 本報告

では, 磁性金属の積層構造において生じる異常ネルンスト電圧の検出を目的として, GdFeCo を積層し横電

圧検出端子部で上下層を短絡したフェリ磁性多層薄膜における検討を行った. 

実験方法  

GdFeCoフェリ磁性単層薄膜とGdFeCoフェリ磁性多層薄膜における異常ネルンスト電圧につき比較検討を

行う. 多層膜は磁性層(A 層と B 層)の保磁力が異なり, かつ垂直磁化膜となるように設計した. また磁気交

換結合の分断を目的に 5 nm厚の SiN中間層を挿入した. 単層膜は多層膜の磁性層(A層)の合金組成と等しく, 

かつ総磁性層膜厚が等しくなるように設計した. このような単層膜: SiN(60 nm) / Gd22Fe68Co10(20 nm) / SiN(5 

nm) / Si sub., および二層膜: SiN(60 nm) / A 層: Gd22Fe68Co10(10 nm) / SiN(5 nm) / B 層: Gd27Fe64Co9(10 nm) / 

SiN(5 nm) / Si sub. をマグネトロンスパッタ法で作成した. これらの試料に対して膜面垂直(z)方向に外部磁

界 H を印加し, 膜面内(x)方向に温度勾配∇xT を与え, 電圧検出端子部で上下層を短絡し膜面内(y)方向の電

圧 Vyx を測定した.  

実験結果と考察  

温度勾配が無いとき, および-20 K/cm のときの Vyx の外部磁界依存性を Fig. 1 に示す. 単層膜・二層膜とも

に∇xT = -20 K/cm で Vyx の外部磁界に対するヒステリシス曲線が測定された. 単層膜は 2 種の値に, 二層膜は

4 種の値(Va, Vb, Vc, Vd)に Vyx が離散化した. 温度勾配が無いとき

Vyx は外部磁界に依らず一定であることから, Vyx は確かに温度

勾配に起因する電圧であることを確認した. 本試料系と同様の

磁性層と SiN 中間層を有する GdFeCo フェリ磁性多層薄膜の磁

気光学応答の外部磁界依存性も 4 値に離散化することが報告さ

れている 2). 二層膜試料を構成する各層はそれぞれ垂直磁化膜

であり, 保磁力の異なる上下層の組み合わせから 4 状態が存在

し外部磁界の掃引により状態遷移するが, 各磁化状態に対応し

Vyx が 4 値を取ることが明らかとなった.  
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はじめに 

熱電変換材料は、排熱エネルギーから直接電気エネルギーへ変換が可能であることから、環境問題を解決

するキーマテリアルの一つである。なかでも磁性体で発現する異常ネルンスト効果(ANE)は、熱勾配に対し

垂直に起電力を発生するため、柔軟なデバイス応用が可能であるとして大きな注目を浴びている[1]。一方で、

ANEで発生できる起電力は 1 K あたり 0.1 V オーダーであったが、最近 Fe0.68Ga0.32薄膜において起電力が純

Fe に比べ２桁大きな 2.4 V/K に達することが報告された[2]。更に規則化した D03 相 Fe3Ga では起電力が

4  V/K に達し、これはバンド構造内に発生する仮想磁場(ベリー曲率)に起因する内因性効果が原因であると

示唆されている[3]。この巨大 ANEが内因性効果によって引き起こされているかどうかを確かめるためには、

まず Fe3Ga のバンド構造にアプローチする必要があるが、これまでは第一原理計算を主体とした議論が行わ

れてきた。一方、ベリー曲率をもとにした横熱電伝導度xyはフェルミ準位(EF)の位置に敏感に変化し、数十

meV 程度のエネルギーシフトで符号まで変わってしまうことがある。このことから、内因性機構の有無を判

定するには、バンド構造を実験的に可視化し実際の EF の位置を把握した上で、xy との対応関係を明らかに

する必要がある。角度分解光電子分光(ARPES)は物質のバンド構造を直接可視化できる実験手法としてよく

知られるが、その高い表面敏感性から、へき開が可能な二次元系に適用が限定されていた。一方、Fe3Ga はそ

の高い３次元性のためへき開が困難で、これまで ARPES を用いた実験は皆無であった。さらに、バルク試料

の場合残留磁化が残らない場合が多く、スピン分解 ARPES(Spin-ARPES)実験には適さない。 

実験手法と結果 

そこで本研究では、物質・材料研究機構にて超高真空マグネトロンスパッタリング法を用いて D03相 Fe3Ga

薄膜を成膜し、超高真空スーツケースを用いて広島大学

HiSOR に移送することにより、試料を大気にさらすことな

く(Spin-)ARPES実験を行った。入射光のエネルギー(h )を

60-100 eVの範囲で変化させARPES測定を行うことにより、

面直波数と hとの関係を見出した。Fig.1は h =60 eV(p偏

光)での ARPES イメージである。EFを横切る特徴的なバン

ドと、EFから測って約 1.2 eV 下から EFに向かって分散す

る構造などいくつかのバンド分散が観測された。いくつか

の面内波数(k||)についてスピン分解エネルギー分布曲線を

観測したところ、とは少数スピンバンドと帰属された。

さらに第一原理計算との比較から、実際の EFは計算値に比

べ+30 meV のずれがあることもわかった。計算で得られた

ベリー曲率をもとに久保公式から得られたxyが、ちょうど

実験で得られた EF で増大することがわかった。そのxy の

増大はブリルアンゾーンの L 点を囲む領域に現れる大きな

ベリー曲率に起因することが明らかとなった。 
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Fig.1: (a) ARPES image and (b) spin-resolved energy 
distribution curves at h = 60 eV along ΓKX line 
measured with p-polarized light. 
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はじめに 新規熱電変換デバイスへの応用として異常ネルンスト効果 (anomalous Nernst 

effect: ANE) に注目が集まっている[1]。一般的に ANE は温度勾配と磁化の外積方向に電圧が生

じるため、従来のゼーベック効果よりも自由度の高いデバイス設計が可能となる。一方で、ANE

はその変換効率の低さが問題となっており、一般的な強磁性体である Fe や Co でのネルンスト

係数 (Sxy) は 0.3 μV/K 程度である。熱電変換などのデバイス化に向けてはおよそ 20 μV/K 以

上の変換効率が必要とされており、近年では Sxyの大きな材料の探索や、ナノ構造の導入による

ANE の増大などの研究が盛んに行われている。これまでに Co に MgO をドープした薄膜において、

ANE の増大を報告した[2]。そこで本研究では、ドープする材料を絶縁体から半導体に変えた薄

膜における熱磁気特性の調査を目的とし、Coに Geをドープした薄膜を作製してその ANEを調べ

た。 

 

実験方法 MgO(001)基板上にマグネトロンスパッタにより組成の異なる Co1-xGex薄膜を室温で 5

種類作製した(x = 0, 0.13, 0.17, 0.24, 0.35)。ANE を含む磁気輸送特性を物理特性測定シス

テム (PPMS) を用いて測定した。また、試料の電子状態を SPring-8 に設置された硬 X 線光電子

分光測定装置により測定した。 

 

実験結果 図 1 に示すように、Ge の添加量の増加に

伴い ANE は増大し、Ge 濃度 x = 0.24 で最大値を示

した。続いて、成膜後のアニールの効果も調べた。

x = 0.24 の試料を 200˚Cおよび 400˚C でアニールし

たところ、ANEは増大し、400˚Cでアニールした試料

において 1.1 μV/K のネルンスト係数を確認した。

硬 X 線光電子分光測定の結果より、試料のアニール

により、フェルミレベル近傍の電子状態が変調され

たことがわかった。この電子状態の変化がネルンス

ト係数の増大に寄与している可能性が示唆された。  

 

参考文献 
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Fig.1. Ge composition and annealing  
temperature dependence of Sxy 

 for Ge-doped Co thin films. 

28aB  7

 142 




