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研究成果の概要（和文）：本研究では巨大熱電能が観測されているCo基ホイスラー合金薄膜に着目し、電子構造
を種々の光電子分光法によって調べた。まず、最大の熱電能が観測されているCo2MnGa薄膜について軟X線角度分
解光電子分光を行ない、トポロジカルに非自明なバルクの電子構造を明らかにした。また、ワイル強磁性体候補
物質Co2FeSi薄膜について共鳴光電子分光を行い、電子相関効果の大きさに関する実験的な知見を得ることにも
成功した。ハーフメタルであることが予測されているCo2MnSi薄膜については、真空紫外線を用いたスピン・角
度分解光電子分光を行い、熱励起マグノンがスピン脱偏極機構に重要な役割を担っていることを明らかにした。

研究成果の概要（英文）：In this work, we focussed on Co-based Heusler alloy thin films exhibiting 
giant thermopower and investigated their electronic structures by using various photoelectron 
spectroscopies. First, we performed soft x-ray angle-resolved photoelectron spectroscopy (ARPES) on 
Co2MnGa thin films, which show the largest thermopower among ferromagnets at room temperature and 
zero-field, and successfully observed the topologically nontrivial bulk electronic structure. 
Resonant photoelectron spectroscopy was performed on a Weyl ferromagnet candidate Co2FeSi thin film.
 Our findings revealed the role of electron correlation effects in Co2FeSi. For Co2MnSi thin film, 
which is predicted to be a half-metallic ferromagnet, we performed spin-resolved ARPES using vacuum 
ultraviolet synchrotron radiation and found that thermally excited magnons play an important role in
 the spin depolarization mechanism.

研究分野：固体物性

キーワード： ホイスラー合金　ワイル磁性体　角度分解光電子分光　スピン分解光電子分光　共鳴光電子分光　ハー
フメタル　異常ネルンスト効果　スピン・角度分解光電子分光

  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
本研究によって、ワイル磁性体が持つ特殊な電子構造と巨大熱輸送特性の対応関係を解明することに成功した。
現在、室温・ゼロ磁場で得られているワイル磁性体の熱電能は実用環境発電に応用するには今一歩及ばないが、
本研究を通して得られた成果が熱電能の更なる向上に寄与することが期待される。また、異常ネルンスト効果の
みならず、ハーフメタル性、電子相関効果などこれまで未解明となってきたCo基ホイスラー合金の基礎特性に関
する知見も得ることができたため、その学術的意義は大きい。

※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 
 近年、磁気熱電効果の一種である異常ネルンスト効果が、環境発電の観点から大きな注目を集
めている。異常ネルンスト効果は、磁性体に熱流を流す際に、温度勾配と磁化に直交する方向に
起電力を生じる現象である。類似した熱電効果としてゼーベック効果が挙げられるが、大面積か
つ柔軟性を持つモジュールの作成などの観点で異常ネルンスト効果は高い優位性を示す。しか
しながら、異常ネルンスト効果による熱電能は典型的な強磁性体では 0.1 μV/K 程度と微弱であ
り、10-20 μV/K クラスの熱電能が要求される実用環境発電や高感度熱流センサーには向かない
と考えられてきた。 
異常ネルンスト効果による熱電能は磁性体が持つ磁化の大きさに比例するという経験則が古

くから知られている。しかし 2017 年、磁化がほぼゼロである反強磁性体 Mn3Sn において 1.0 
μV/K に迫る熱電能が実現され、この経験則が破綻していることが明らかになった [M. Ikhlas et 
al., Nat. Phys. 13, 1085 (2017).]。また、強磁性体 Co3Sn2S2や Fe3Ga でも巨大熱電能が確認され、
強磁性ホイスラー合金 Co2MnGa でついに室温における熱電能が 6.0 μV/K を超えた [A. Sakai et 
al., Nat. Phys. 14, 1119 (2018).]。従来の経験則に従わないこれらの磁性材料は、波数空間上で特殊
な電子構造を形成することが予想されている。このような物質群はワイル磁性体と呼ばれ、対に
なる線形バルクバンド分散とそれらを結ぶ表面状態（フェルミアーク）によって特徴づけられる。
特に、バルクの線形バンド分散は数百テスラに匹敵する巨大仮想磁場を生成すると理論的に予
測され、巨大熱電能の鍵を握ると考えられている。一方で、波数空間上の電子構造に関する実験
的研究は、実験手法が限られることとその困難さから、ほぼ行われていない。そのため、熱電能
を増強するための具体的な指針が定まっておらず問題となっていた。 
 
２．研究の目的 
 本研究では、ワイル磁性体であることが理論的に予測されている Co 基ホイスラー合金薄膜
（Co2MnGa や Co2FeSi など）に着目した。波数空間上の電子構造を精度よく観測するには角度
分解光電子分光（ARPES）が非常に強力な実験手法となる。しかし、これまでホイスラー合金に
対して行われた ARPES は世界的にみても数例しか存在しない。これは「ARPES が劈開などによ
って平坦かつ清浄表面を必要とすること」と、「ホイスラー合金の劈開性の悪さ」が互いに噛み
合わなかったためである。我々は 2020 年に高品質薄膜試料の作成と真空輸送チャンバーを用い
た in-situ ARPES を行うことでこの問題を解決できることを見出した [K. Sumida et al., Commun. 
Mater. 1, 89 (2020).]。薄膜試料であれば原子レベルで平坦な表面を作成することが可能であり、
ARPES とのマッチングが良い。本研究ではこの手法をさらに発展させ、「バルク敏感性の高い軟
X 線」と「表面敏感性の高い真空紫外線」を相補的に用いた ARPES によって、巨大熱電能に寄
与するフェルミ準位近傍の電子構造を実験的に明らかにし、電子構造-熱輸送特性の対応関係を
解明することを目的とした。 
 
３．研究の方法 
 ホイスラー合金薄膜試料は、物質・材料研究機構（NIMS）にて MgO基板上にマグネトロンス
パッタリング法を用いて成膜した。表面の平坦性を上げるため、ホイスラー合金薄膜と基板との
間に Cr と Ag のバッファー層を設けた。作成した薄膜の格子定数、合金規則度、表面ラフネス、
磁気特性などは X 線回折、原子間力顕微鏡、超伝導量子磁束干渉計によって評価した。バルク
電子構造を実験的に観測するために SPring-8 BL25SU および BL23SU にて軟 X 線 ARPES および
軟 X 線共鳴光電子分光を行なった。また、表面電子構造については広島大学 HiSOR BL-9B にて
真空紫外線スピン分解 ARPES 測定を行なった。 
 
４．研究成果 
本研究では主に下記の３つのホイスラー合金系について研究を行った。 

 
(1)巨大異常ネルンスト効果を示すワイル強磁性体 Co2MnGa薄膜のバルク電子構造 
 巨大熱電能を実現するためには、ベリー曲率を生み出すトポロジカルに非自明なバルク電子
構造（ワイル分散）をフェルミ準位に近づけることが重要であると考えられている。本研究では
まず、室温・ゼロ磁場における最高熱電能（6.2 μV/K）を達成している Co2MnGa薄膜に注目し
て研究を進めた。Co2MnGa 薄膜は我々のグループが世界に先駆けて真空紫外線スピン分解
ARPES を成功させた系であり、フェルミ準位近傍に複数の多数スピン状態からなるワイル分散
が観測されている [K. Sumida et al., Commun. Mater. 1, 89 (2020).]。しかし、真空紫外線を用いた
ARPES は表面敏感性が高いことに加え kz方向の分解能が低いため、熱輸送特性に直結するバル
クの電子構造が捉えられているかは不明のままであった。そこで、比較的バルク敏感性の高い軟
X 線（400-1000 eV）を励起光源とした ARPES 測定を行なった。図１は真空紫外線（50 eV）お
よび軟 X 線（552 eV）を用いて観測した Co2MnGa薄膜のフェルミ面を比較して示している。真
空紫外線を用いた場合、k = 0 Å-1を中心に大きなフェルミ面と小さなフェルミ面が混在している



様子が見てとれる。一方、軟 X 線を用いた場合、Γ 点近傍には小さなフェルミ面、X 点近傍には
大きなフェルミ面が独立して観測されている。軟 X 線 ARPES の結果はバルクのバンド計算と非
常に良い一致を示しており、高い kz 分解能によってバルクバンドをよく分離観測できているこ
とを示唆している。また、X 点近傍のバンド分散を理論計算と詳細に比較すると、フェルミ準位
近傍にワイル分散が確かに存在することが明らかとなり、このような特殊なバンド分散が巨大
なベリー曲率を生成していることを実験的に突き止めた。この研究成果は Phys. Rev. B誌に掲載
された [T. Kono, K. Sumida et al., Phys. Rev. B 104, 195112 (2021).]。 

図１. 真空紫外線(a)および軟 X 線 ARPES (b)によって観測した 
Co2MnGa薄膜のフェルミ面 

 
(2)ワイル強磁性体およびハーフメタル強磁性体候補物質 Co2FeSi薄膜の電子相関効果 
 Co 基ホイスラー合金の多くは多数スピンのみが伝導に寄与するハーフメタル電子構造（スピ
ン偏極率 100%）を有することが理論的に予測されている。その中でも特に、Co2FeSi は最も高
いキュリー温度（約 1100 K）を示すハーフメタル強磁性体候補物質である。しかし、Co2FeSi に
おけるハーフメタル電子構造は比較的大きなオンサイトクーロン相互作用（U > 2.5 eV）を取り
入れた計算で現れることが知られており、U を取り入れない場合、通常の強磁性体となる。また
最近では、フェルミ準位近傍にワイル分散を形成することも理論的に予測されており、巨大な異
常ネルンスト効果の発現が期待されている。しかし、これらの特性も U の有無によって大きく
変化する。そのため、実験的に U の大きさを決定することは非常に重要である。そこで我々は、
Co2FeSi に対して軟 X 線共鳴光電子分光を行い、Fe 3d部分状態密度を価電子帯から抽出した。
図２に示すように、実験結果と第一原理計算の結果を比較すると、Fe サイトに U を入れない計
算で実験結果をよく再現できることが明らかとなり、Co2FeSi が通常の強磁性体であることを示
唆する結果が得られた。この研究成果は Phys. Rev. B誌に Letter として掲載された [K. Sumida et 
al., Phys. Rev. B 108, L241101 (2023).]。さらに、同様の手法を Co2MnSi, Co2(Fe,Mn)Si にも適応し、
これらの系についても Fe およびMn サイトの U の影響は非常に小さいことを明らかにした。 

図２. (a) Fe 2p-3d吸収端における吸収スペクトル、(b)価電子帯光電子スペクトルの 
励起光エネルギー依存性、(c)共鳴・非共鳴差分スペクトルと第一原理計算によって 

導出された Fe 3d部分状態密度(UFe = 0, 1, 3 eV)の比較。 
 



(3)ハーフメタル強磁性体 Co2MnSi薄膜のスピン偏極電子構造の温度依存性 
 Co2MnSiは、Co2MnGaよりも価電子数が１つ多く、Co2FeSiよりも価電子数が１つ少ないため、

ワイル強磁性体候補物質の参照試料となり得る。また、Co2MnSi はオンサイトクーロン相互作用

U を取り入れずともハーフメタル電子構造が現れることも理論計算により報告されている。本

研究では、Co2MnSi 薄膜の電子構造およびスピン偏極率を明らかにするため真空紫外線スピン

分解 ARPES 測定を HiSOR BL-9B にて行なった。得られた電子構造は Co2MnGa と類似していた

が価電子数の違いを反映したフェルミ準位のシフト（電子ドープ）が確認された。また、X 点近

傍にフェルミ準位を横切る多数スピンからなる電子バンドが観測された。X 点におけるスピン

偏極度の温度依存性を測定したところ、50 K では 70%を超える大きなスピン編極度が観測され

た。しかし、温度を上げるとスピン編極度は徐々に低下し、300 K では 50%以下となることが明

らかとなった。このような温度に依存したスピン脱偏極の振る舞いはマグノンの熱励起を記述

するブロッホの T3/2則によってよく説明できることがわかった。特に、ブロッホ則における減衰

定数 α はバルク敏感な硬 X 線光電子分光によって得られた値よりも表面敏感な真空紫外線光電

子分光で得られたものの方が１桁から２桁大きく、Co2MnSi 薄膜の表面ではスピンの熱揺らぎ

が非常に顕著であることが明らかとなった（論文査読中）。 
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