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研究成果の概要（和文）：トポロジカル絶縁体は材料の内部は電気を通さない絶縁体であるのに対し，表面だけ
電気を通す金属状態が現れる特殊な材料です．この表面状態では電子の磁気的性質（スピン）の向きに依存して
電子の運動方向が決定するスピン運動量ロッキングという性質があります．本研究はこのトポロジカル絶縁体を
用いて新しい熱回収システムを創成しようという研究です．具体的には表面状態における極めて大きな電気・ス
ピン変換効率を発見しました．また，熱・スピン変換において大きな問題であった，電流の非線形成分を考慮し
た評価手法を確立しました．

研究成果の概要（英文）：Topological insulators have a two dimensional metallic surface states 
whereas the bulk states exhibit insulating behaviors. Here, we investigated interconversion between 
spin currents and thermal gradient, and that between charge current and thermal gradient. Firstly, 
highly efficient spin-charge conversion was demonstrated by using copper based lateral spin valves, 
indicating highly efficient conversion between thermal gradient and spin current, because the bulk 
states of topological insulators has a large Seebeck coefficient and low electrical conductivity. We
 also established an accurate way to estimate of interconversion efficiency between thermal gradient
 and spin current. Generally, it is investigated by means of lock-in technique, however it includes 
non-negligible error if the current-voltage properties have nonlinear properties. By using 
combination of DC and Lock-in techniques, we successfully distinguished the thermal induced spin 
signals and the spurious signals.  

研究分野： スピントロニクス
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  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
一般的な熱電素子の性能はその材料の電子の密度に比例して性能向上する成分と反比例する成分とがあり，電子
密度による性能向上は困難でした．本問題を解決しようというのが本研究の目的です．トポロジカル絶縁体のバ
ルク部分は絶縁体的であり，熱伝導率が小さく，ゼーベック係数が大きいという熱電材料に適した性質を有して
います．一方，表面状態は電気抵抗率が低くこちらも熱電材料に適した性質を持っています．これらを組み合わ
せればこれまでの熱電素子には実現しえなかった新しい性能を得ることができるのではと期待しています．



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９、ＣＫ－１９（共通） 
 
１．研究開始当初の背景 
 
  大規模集積回路（LSI）の発熱問題の根本的解決には100℃程度の低温熱源を高効率に再利
用するエネルギー循環システムの確立が必須である．熱を再利用する素子としては熱電素子があ
る．熱電変換効率を表す無次元性能指数は（ゼーベック係数）2×（電気伝導率）÷（熱伝導率）
×Tと表される．しかし，各パラメータは電子密度に依存し，独立制御が困難であるという課題
がある．本研究では“トポロジカル絶縁体（TI）”の特異な性質を利用し，熱から電流・スピン
流を生成する熱電・熱スピン変換素子を創成する．当該素子は①各パラメータの独立制御，②低
温熱源での高効率変換，③素子の高集積化（LSIへの搭載）などが可能であるという利点を有す
る．TIはバルク内部は絶縁体であるのに対し，表面が金属になる物質である．（波動関数が特異
なトポロジーを有することが名称の由来．）以下にTIの表面状態の特長を記す．①有効質量ゼロ
のディラック電子系であり，電子・正孔の移動度が極めて高い．②スピンの向きと電子の運動方
向に一対一の対応がある（ “スピン運動量ロッキング，SML” ）． SMLにより，スピンが表
面状態に注入された場合，一方向に整流され，電流が生成される．驚くべきことにTI表面状態
を介した電流⇔スピン流の変換効率は200％を超えるという報告がある.本研究では熱活性キャ
リアが表面状態に流入し，整流されることにより，熱電・熱スピン変換を実現することを目指す．
TIを用いた熱電・熱スピン変換素子の基本原理の実証，要素技術の構築，変換効率の評価
およびその支配因子の解明を行う．  

 

２．研究の目的 
   

トポロジカル絶縁体の表面状態を活用した熱電・熱スピン変換素子の創成を目指し，その
基本原理の実証，要素技術の構築，変換効率の評価およびその支配因子の解明を行う． 

   

３．研究の方法 
 
本研究の最終目標である TIデバイスで想定される動作原理を以下に示す．本件では（A）
～(C)の三種類の熱電・熱スピン変換素子を想定している． 
 
(A)TI試料の面直方向に熱勾配（TI底面が高温側）が発生した場合，熱活性キャリアが試
料下面から上面に向かって拡散し，TI表面状態に到達する．表面状態では SMLの整流作用
により，↑スピンは左側，↓スピンは右側に流れ，面内方向にスピン流が生成される．本
手法の利点は次世代 LSIデバイスであるスピントロニクスへの整合性が非常に高い点であ
る．本技術によりスピンデバイスに高効率なエネルギー回収システムを提供することがで
きる． 
 
(B)強磁性体/TIヘテロ構造において，強磁性体に面直方向の熱勾配を加える．強磁性体の
ゼーベック係数はスピン依存性を有するため，スピン流が面直方向に流れる．TI表面状態
に到達したスピン流は，SMLの整流作用により電流に変換される．  
 
(C) TIに少量のクロム（Cr）等の不純物をドープすると強磁性体になる．希薄磁性半導体の結
果等と照らし合わせると，熱活性した伝導電子がスピン偏極している可能性が高い．このよう
な熱活性キャリアがスピン偏極している強磁性 TI を用いると単層の TIだけで熱電変換が実現
する．（熱活性スピンが表面状態に到達し，電流を生成）人工的なヘテロ接合を用いないため，
熱電変換プロセスのエネルギーロスを最小限に抑制することが期待できるほか，Bi 系材料の高
いゼーベック係数を利用可能である．(B)の素子と比較して更なる発電効率の向上が期待できる． 
 
これらのデバイスの性能指標は熱―電流・熱―スピン流変換効率や表面状態における電流―ス
ピン流変換効率を評価する必要がある． 
 
４．研究成果 
 
本研究で得られた研究成果を以下に纏める． 
 
（トポロジカル絶縁体の電流―スピン流変換の基礎学理解明） 
 本年度は熱スピン変換素子に関する基礎学理の理解を中心に行った．トポロジカル絶縁体材
料として，BiSbTeSe，BiSeなどのビスマスセレン系材料，BixSb1-xなどのビスマスアンチモン
系材料を対象とし，表面状態におけるスピン流電流変換機能を検討した．本機能の良し悪しが
熱スピン変換素子の特性を決めることが予想される．特に BiSb系については，Sb組成を 0％（純
ビスマス，非トポロジカル相，半金属）から 30％程度まで変調し，スピン流電流変換効率を検
討した．半導体のトポロジカル相は Sb 組成 7％から 22％で出現する．Sb 組成の増加とともに
スピン流電流変換効率は向上したが，非トポロジカル相からトポロジカル相へと変化する領域
においても変換効率の顕著な変化は得られなかった．２キャリアモデルを用いてキャリアの移



動度を評価したところ，Sb組成の増加と共に移動度は減少していることが確認された．従って
Sb 組成の上昇に伴うスピン流電流変換効率の緩やかな向上はトポロジカル表面状態の寄与よ
り，キャリアの運動量緩和時間の減少に起因することが示唆された．Bi では強いスピン軌道相
互作用に起因し，D'yakonov-Perel'機構によるスピン散乱が支配的であることが分かっている．
この場合，キャリアが運動量緩和の前にスピンのコヒーレンスが失われてしまい，スピン流電
流変換の大きな向上は望めない．Sbがランダムに配置されることにより，キャリアの散乱機会
が増え，その結果としてスピン流電流変換が増えたものと解釈される．即ちトポロジカル表面
状態でのスピン流電流変換よりはバルクの逆スピンホール効果が支配的と言える．バルクの変
換の極性は表面とは反対であることが知られている．より効率的な熱スピン流変換では，バル
クの寄与の抑制が重要であることが明らかとなった． 
 
（局所的熱勾配生成手法の検討）   
  微小領域に局所的な発熱・吸熱を印加するための機構を確立した．当初，銅とニッケルの
合金であるコンスタンタンと銅を組み合わせた熱電対を作製し，発熱，吸熱機構を形成する予
定であった．電子線蒸着措置を用いて銅の薄膜を成膜した後，コンスタンタンを成膜し，微小
熱電対を作製した．しかし，電子線蒸着で作製した薄膜では均質なコンスタンタン膜が形成で
きず，一部ニッケルの微結晶が存在していることが，マイクロ波吸収を用いた発熱実験から明
らかとなった．これはニッケルと銅の蒸気圧の違いに起因するものであると考えられる．そこ
でコンスタンタンの成膜をスパッタ膜に変えて実験を行った．この場合にも同様に一部ニッケ
ルの微結晶が存在していることが判明した．そこで強磁性体元素を含まない熱電対を作製する
ことを目的として，銅アンチモン熱電対を作製してその動作性能を調査した．当該熱電素子も
十分な熱電性能を示すことが明らかとなった．トポロジカル絶縁体の場合，強磁性原子は時間
反転対称性を破る可能性があり，正確な物性が評価できない可能性があったが，本研究で作製
した熱電対ではその心配がなく，より正確な評価が可能であると期待できる． 
 
（トポロジカル絶縁体表面状態における電流―スピン流変換に関する研究）  
  トポロジカル絶縁体の熱電特性では熱により生成した電流をトポロジカル絶縁体の表面状
態においてスピン流に変換する．即ち，表面状態に注入される電流からスピン流へ変換する効
率が極めて重要なパラメータとなる．本年度はスピンバルブ素子を用いて，トポロジカル絶縁
体におけるスピン流―電流相互変換効率を定量的に評価した．Py と Cu で作製したスピンバル
ブの Cu チャネル内にトポロジカル絶縁体を配置し，Py をスピン注入源として表面状態へスピ
ンを注入し，スピン流―電流の変換現象の定量評価を行った．表面状態では 2次元電流が 3次
元スピン流に変換されるか，又はその逆過程となるため，変換効率は長さの単位または長さの
単位の逆比となる．トポロジカル絶縁体の表面状態ではその長さが 10nm 以上と他の二次元材料
と比較して極めて長いことが判明した．熱から電流を生成しスピン流へと変換する際にも極め
て高いゼーベック係数と極めて高いスピン流－電流変換効率が期待されることから極めて高い
熱ースピン流変換効率が期待できる． 
 
（熱・スピン流，熱・電流変換に関する取り組み） 
 実際に熱からスピン流への変換を実証する際，一般的にはロックイン法が用いられる．その
場合，電流を印加しジュール熱を発生させ，その熱勾配により生成された電流を表面状態に注
入し変換実験を行う．一般的な電流によるスピン注入では電流の 1 次の項に比例する為，ロッ
クイン法で 1 次の成分を測定すればよい．一方，ジュール熱による熱勾配成分による熱―スピ
ン流変換では電流の 2次成分に比例する．従って，電流の 2 次高調波成分を抽出すればよい．
本手法は幅広く用いられているが，トポロジカル絶縁体に適用した場合，大きな欠点があるこ
とが判明した．それは電流－電圧特性に非線形性がある場合には印加した電流の影響が 2次成
分にも重畳し，熱による信号と電流による信号の切り分けが困難にある点である．実際，トポ
ロジカル絶縁体では電流－電圧特性が非線形性を示しており，本問題が顕在化していることが
判明した．そこで直流測定とロックイン法を組み合わせ，フーリエ変換を駆使した手法を開発
し，これにより電流の非線形性の影響を排除できることを示した． 
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