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研究成果の概要（和文）：本研究の目的は、固体金属材料において、巨大熱電効果などの革新的な熱磁気機能を
創出することである。単結晶薄膜結晶における熱磁気効果の電界制御を試みた結果、異常ネルンスト効果を電圧
で制御できることを実証した。また、Fe4N強磁性薄膜において異常ネルンスト効果に大きな異方性があることを
発見した。さらに、グラニュラー構造において異常ネルンスト角の大きな増大効果が確認され、同構造が熱磁気
効果の増大のために有効であることが明らかになった。これらの成果により、ナノスピンカロリトロニクスの包
括的な物理解明・学理の構築が図られ、これまでにない機能が創出され、デバイス応用までの道筋が示された。

研究成果の概要（英文）：The purpose of this study is to create innovative thermomagnetic functions 
such as giant thermoelectric effect in solid metallic materials. We have attempted to control the 
electric field of the thermomagnetic effect in single-crystal thin film crystals, and demonstrated 
that the anomalous Nernst effect can be controlled by voltage. In addition, we found that the 
anomalous Nernst effect is highly anisotropic in Fe4N ferromagnetic thin films. Furthermore, a large
 enhancement of the anomalous Nernst angle was observed in the granular structure, indicating that 
this structure is effective for enhancing the thermal magnetic effect. These results provide a 
comprehensive understanding of the physics and theories of nanoscale spin caloritronics, creating 
unprecedented functions and paving the way for device applications.

研究分野： 材料科学

キーワード： スピントロニクス　スピンカロリトロニクス　ナノ超構造　熱磁気効果　異常ネルンスト効果

  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
本研究では、試料をナノスケールまで微小化することにより熱とスピンの相関が顕わになり、効率的にスピンカ
ロリトロニクス機能を引き出すことが可能となった。そのため、熱流とスピン流の相関に係る包括的な物理の解
明・学理の構築が図られ、学術的意義があった。また、本研究で得られた成果を応用することにより、スピン熱
電素子やスピン冷却素子、スピン発振素子などへの応用展開が実現されることが見込まれる。そのため、現行の
様々なシリコンデバイス技術が抱える壁を突破し、新たなデバイス創成へのパラダイムを拓くことが見込まれ、
社会的意義も大きいと考えられる。

※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。



 

 

様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９（共通） 
 
 
１．研究開始当初の背景 
近年、スピンゼーベック効果の発見を契機に、電流・スピン流・熱流の相関を取り扱う「スピ

ンカロリトロニクス」とよばれる新しい分野が注目を集めている。スピンの自由度を取り入れる
ことによって、新しい熱電素子や冷却素子などの新機能の発現が期待されている。我々はこれま
でに、古くから知られる熱流磁気効果であるネルンスト効果に着目し、様々な垂直磁化材料の規
則合金薄膜について、同効果の系統的な測定を行ってきた。この効果は、物質に温度勾配を付与
して熱流を加え、熱流と垂直方向に磁場を印加した場合に、熱流と磁場の双方に垂直な方向に電
圧が生じる現象である。物質が強磁性体のように自発磁化を有する場合には、無磁場でも電圧が
生じる。これを特に異常ネルンスト効果と呼んでおり、FePt あるいは MnGa のような磁気異方
性の大きい物質では、この効果が大きくなることを示した。ネルンスト効果はゼーベック効果と
並んで代表的な熱電効果の一つであるが、ゼーベック効果と比較して磁場あるいは磁化という
自由度を含んでいるため、より高効率で多機能な熱電変換あるいは発電システムに応用される
可能性があると言われている。実際に、我々は複数の磁性体から構成される二次元配列素子を試
作し、同効果を利用した熱電効果の有用性を実証することに成功した。 
 この様に、応用面でも大きな発展が期待される熱磁気効果ではあるが、その発生に係る微視的
な起源の解明はほとんどなされていない。そこで、ナノスケール素子を用いてスピンと熱磁気効
果の新たな関係性を実証することができれば、異常ネルンスト効果を用いた巨大な熱電効果の
実現へ道筋を拓くことにつながる。 
 
２．研究の目的 
上記の背景に基づき、本研究では、スピンカロリトロニクスにおける次のブレークスルーを目

指して、固体金属を中心とした材料において巨大熱電効果などの革新的な機能の創出を目的と
する。特に、試料をナノスケールまで微小化することにより、熱とスピンの相関を顕わにし、効
率的にスピンカロリトロニクス機能を引き出すことに特化する。また、磁気異方性やスピン軌道
相互作用、スピン流密度などの諸物性との相関を系統的に理解することを目指す。例えば素子の
磁気異方性を漸次的に変化させるため、イオン液体を介して電界を印加する方法を採用する。研
究分担者の小野は、イオン液体による物性制御のエキスパートであり、多種多様なイオン液体か
ら適切なものを選択し取り扱う技術を有している。また、本研究では熱スピンの伝導現象を取り
扱うため、理論的なモデル構築や数値的解析が重要となる。研究分担者の大江は、スピンゼーベ
ック効果の理論計算など、熱磁気効果に関する理論で実績があり、本研究を理論的側面から推進
する。以上の体制に基づき、熱流とスピン流の相関に係る包括的な物理の解明を図ることにより、
革新的な機能創出と応用展開を目指すのが本研究の目的である。 
 
３．研究の方法 
(1) 熱磁気効果の電界制御法の確立とその特性評価 

SrTiO3(001)基板上に La0.7Ca0.3MnO3 (LCMO) 薄膜を KrF パルスレーザー堆積法 (PLD) を
用いて成膜した。SQUID-MPMS を用いて薄膜の磁化を温度の関数として測定した。異常ホー
ル効果および異常ネルンスト効果を測定するために、この薄膜を光リソグラフィとイオンミリ
ングプロセスを用いて、ホールバー構造にパターニングした。異常ネルンスト効果の測定は、薄
膜面内方向に温度勾配を印加し、磁場を面直方向に印加した状態で、温度勾配および磁場に直交
する方向のネルンスト電圧をナノボルトメーターで測定することにより行った。この際、ゲート
電界を印加し測定を行った。 
 
(2) 熱磁気効果における大きな異方性の発見 

MgO(001)基板上に DC マグネトロン反応性窒化物スパッタリング法を用いてg¢型 Fe4N 薄膜
を成膜した。異常ネルンスト効果の測定は、薄膜面内の様々な方向に温度勾配を印加し、磁場を
面直方向に印加した状態で、温度勾配および磁場に直交する方向のネルンスト電圧を室温で測
定することにより行った。 
 
(3) 強磁性ナノグラニュラー薄膜における熱磁気効果 

マグネトロンスパッタリング法を用いて Cox(MgO)1-xグラニュラー薄膜を MgO 基板上に成膜
した。薄膜の膜厚は 100 nm とし、Co に対する MgO の添加量を様々に変化させた試料を作製
した。作製した試料について、試料のナノ構造を透過電子顕微鏡で観察した。また、異常ネル
ンスト効果を室温で詳細に調べた。薄膜面内方向に熱勾配を加え、発生するネルンスト電圧を
測定した。 

 
(4) 三次元配列した半導体量子ドット集合体における光電効果 
コロイド状の CdSe/CdS コアシェル量子ドットを合成した。直径 6 nm の CdSe コアを調製し、



 

 

厚さ 2.5 nm の CdS シェルを CdS コアの外側に成長させた。コロイド状の CdSe/CdS 量子ドット
の表面をオレイン酸配位子でキャップし、電界効果トランジスタ (FET) デバイスを作製した。
電気特性評価は、窒素を封入したグローブボックス内で行った。UV-LED ランプを用いて 365 nm
の光を照射し、光電効果を測定した。照射強度は 3.02 mW/cm2とした。 
 
(5) 反強磁性体中のスピン波局在の理論構築 
磁性体中の熱電効果について、磁化ダイナミクスと伝導電子ダイナミクスを相補的に解くプ

ログラムを作成し、定量的な熱駆動電流・スピン流を計算した。磁化ダイナミクスを表す Landau-
Lifshitz-Gilbert (LLG) 方程式に熱の効果を取り入れ、熱勾配中のマグノン励起を計算した。得ら
れた磁化ダイナミクスM(r, t)を電子のシュレディンガー方程式に組み込み、時間依存する s-d相
互作用中の電子輸送係数を計算した。これにより、任意の磁化ダイナミクスから誘起される電
流・スピン流の計算が可能になった。また、LLG 方程式に、ジャロシンスキー・守谷相互作用や
双極子相互作用を取り入れることで、磁気テクスチャが存在する系での熱起電力の計算を行っ
た。 
 
４．研究成果 
(1) 熱磁気効果の電界制御法の確立とその特性評価 
熱磁気効果の電界制御法の確立を目的

とし、異常ネルンスト効果の電界制御を
目指した。マンガン酸化物薄膜結晶にお
ける磁化および熱磁気効果の電界制御を
試みた。SrTiO3基板上に La0.7Ca0.3MnO3
薄膜を成膜し、ホールバー形状に微細加
工し、上部にゲート電圧印加用の絶縁層
を取り付けた素子 (図 1) について、磁化
の電界制御を試みた。素子の磁気伝導特
性を評価した結果、電圧印加により明確
な磁気抵抗効果が確認された。これは、電
圧によりこの素子の磁化を制御すること
が可能であることを示唆する結果であ
る。続いて、ホール効果のゲート電圧依存
性の測定を行った。測定は 50 K で行い、
ゲート電圧を-5 Vから+7 Vまで変化させ
た。ゲート電圧がゼロの時には、低磁場に
おいて負のホール電圧が観測され、10 
kOe 付近で飽和し、それ以上の磁場下で
は正常項が観測された。ここに正のゲー
ト電圧を印加したところ、ゲート電圧の
増加に従い、異常ホール電圧が増加する
傾向が見られた。また、+7 T 印加時には
正常項の傾きにも変化がみられた。一方、
負のゲート電圧を印加した際には、異常
ホール項がほぼ消失した。さらに、熱磁気
効果のゲート電圧依存性も調べた。測定
は 130 K で行い、温度差として 5 K を素
子に加えた。ゲート電圧を-2 V から+2 V
まで変化させた。図 2 に、ネルンスト効
果の印加電圧依存性を示す。ゲート電圧
がゼロの時には、低磁場において負の異
常ネルンスト電圧が観測され、1 T 付近で
飽和し、それ以上の磁場下では正常項が
観測された。ここに正のゲート電圧を印
加したところ、ゲート電圧の増加に従い、
異常ホール電圧が増加する傾向が見られ
た。一方、負のゲート電圧を印加した際に
は、異常ホール項は逆に減少した。このよ
うに、ネルンスト効果のような熱磁気効
果を電圧で制御できることを実証した。これらの結果は、酸化物薄膜を用いて電圧を印加するこ
とにより、熱励起・電流励起のいずれであっても、電気特性を制御することが可能であることを
実証する結果であり、低消費電力で駆動する熱電変換デバイス創成への道筋が示された。続いて、
室温で異常ネルンスト効果を電荷制御することを目指すため、これまでに諸物性を解明してき
た L10型 FePt 薄膜を用いることにした。膜厚 1.0 nm の FePt 薄膜を MgO 基板上に成膜し、その

図 1: La0.7Ca0.3MnO3 薄膜を用いた熱磁気効果
の電界制御素子の模式図。 

図 2: La0.7Ca0.3MnO3 薄膜を用いた電圧印加素子
におけるネルンスト効果の印加電圧依存性。 
 



 

 

上にイオン液体を塗布し、さらに Au 薄膜を蒸着して電極とした。この素子に電圧を印加した状
態で、ネルンスト電圧の測定を行った。あらかじめ、この FePt 薄膜の磁化測定を行った結果、
垂直磁化膜であることを確認済みである。ゲート電圧を印加していない状態およびゲート電圧
を 2 V 印加した状態でネルンスト電圧の磁場依存性を測定した。ゲート電圧を印加していない
状態で見られていた異常ネルンスト効果のヒステリシスの大きさが、電圧印加により上昇した
ことが分かった。本結果により、初めてネルンスト効果の電界制御が室温で達成された。今後は、
さらに電界に対するネルンスト効果の変化率の大きい系を開発し、熱流・電界の双方による熱電
特性の制御を実現する研究展開を目指したい。 
 
(2) 熱磁気効果における大きな異方性の発見 
 ネルンスト効果のような熱磁気効果を熱電素子
に応用するためには、素子設計上、熱磁気効果の起
こる方向を正確に制御する必要がある。そのため
には、熱磁気効果に異方性を有する材料の探索が
効果的である。これらの背景から、材料の探索を進
めた結果、逆ペロブスカイト型の結晶構造をもつ 
g¢型 Fe4N 強磁性薄膜において、図 3 に示すように
熱磁気効果の一つである異常ネルンスト効果に大
きな異方性があることを発見した。ネルンスト電
圧の飽和値で比較すると、熱勾配を[110]方向に印
加した場合、[100]方向に印加した場合の二倍程度
まで増加することが分かった。一方、この材料でホ
ール電圧の電流印加方向依存性を測定した結果、
ホール電圧にはほとんど異方性が無いことが確認
された。同じような結晶構造をもつ、Fe-Al 規則合
金薄膜で同じ実験を行っても、このような特殊な
現象は確認されなかった。これらのことから、本材
料にみられる特殊な現象の要因として、鉄原子と
窒素原子の強い軌道混成から生じる電子相関が関
係していると考えられる。ただし、その詳細は解明
されておらず、未知の物理が潜んでいる可能性が
あり、興味深い研究対象である。 
 
(3) 強磁性ナノグラニュラー薄膜における熱磁気効果 
 強磁性ナノグラニュラー構造を用いた熱電変換
素子の開発を目的とし、自己組織化による磁性ナ
ノドット含有構造の作製とその熱磁気特性の測定
を進めた。酸化マグネシウムの母相中にコバルト
の磁性ナノ微粒子が分散したグラニュラー構造を
作製し、室温で異常ホール効果および異常ネルン
スト効果を測定した。ざまざまなコバルト濃度を
有する試料について調べた結果、異常ホール効果
については、グラニュラー構造においてホール角
の顕著な増加は確認されなかった。一方、異常ネ
ルンスト効果については、図 4 に示すように、グ
ラニュラー構造において Co 薄膜と比較してネルン
スト角の大きな増加が確認された。その増大率
は、Co 濃度 90%程度のグラニュラー構造におい
て、Co 薄膜として 3.5 倍程度の増加となってお
り、ナノドットから構成されるグラニュラー構造
が、熱磁気効果の増大のために極めて有効である
ことが明らかになった。現在、異常ネルンスト角
のみが増大する現象のメカニズムの解明を進めて
いる。 
 
(4) 三次元配列した半導体量子ドット集合体における光電効果 

三次元的に配列した量子ドット集合体を用いた熱電変換材料の開発を目的とし、半導体量子
ドット集合体の作製を行った。化学的手法により三次元配列した半導体量子ドット集合体を作
製し、その光電効果を調べた。図 5 (a) に一般的な電界効果トランジスタの伝達特性を模式的に
示す。光照射時の電流 I1 と未照射時の電流 I0 の比、I1/I0 が大きいほど感度が高いと考えること
ができる。図 5(b) のように I0 を極限まで抑えることができれば、I1/I0 を高めることができるの
ではないかと考えた。そこで、CdSe/CdS という二重構造を有する半導体ナノ粒子をチャネル材

図 4: MgO-Co グラニュラー薄膜における
ネルンスト角の Co 濃度依存性。 
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料に採用したトランジスタを作製し、光照射による電流値の変化を調べたところ、図 5 (c) に示
すように、I0を低く抑えた光トランジスタの作製に成功した。その結果、図 5 (d) に示すように、
非常に大きな I1/I0 を得られることがわかった。特に、薄膜の厚さが 75 nm 程度の試料の場合、
I1/I0は 105を超え、これは電界効果トランジスタにおけるこれまで報告されている最高値である
4.8 ×104 を上回ることが明らかになった。本研究により、半導体量子ドットをベースとした材料
が、光センサーとして高いポテンシャルを有することを示され、高性能光センサーの新たな原
理を提案するものとなった。今後は、熱に対する応答を調査し、熱電変換現象の電界変調につい
ても実証していきたい。 
 

(5) 反強磁性体中のスピン波局在の理論構築 
  反強磁性体中のスピンカロリトロニクス現象を明らかにすることを目的とし、スピン波局在
効果について理論的研究を行った。その結果、電子系のアンダーソン局在の理論と非常に似た理
論となることがわかり、局在効果は外部磁場によって破られることが明らかになった。また、ス
ピン波局在が起こっている系では、サンプルサイズに対して対数的に熱伝導度が落ちていくた
め、大きなサンプルではほとんどスピン波が伝搬しないような領域を考えることができること
が分かった。これはスピン波を用いた熱電効果を考える上で非常に大きな現象である。ねじれた
磁化構造を有するカイラル磁性体中の磁化ダイナミクス計算を行い、電子のハミルトニアンの s-d 相互
作用に組み込むことで、温度勾配磁化ダイナミクス中の電気伝導を求めた。解析計算の結果、マグノン
ドラック効果には起源の異なる 2 種類の成分があることが分かった。一つはマグノンから電子への角運
動量移行 （断熱効果） であり、もう一つは、マグノンから電子への運動量移行 （非断熱効果） である。
数値計算と組み合わせることで、カイラル磁性体中のマグノンドラック効果は、非断熱効果が支配的で
あることが分かった。さらに、図 6 に示すようなスカーミオンと呼ばれる磁気渦構造を考えることで、温
度勾配に対する横電流 (ネルンスト電流) が増大することが分かった。 
 
 

図 5: (a) 一般的な電界効果トランジスタの伝達特性の模式図。(b) 本研究で目的とした
電界効果トランジスタの伝達特性の模式図。(c) 電界効果トランジスタの伝達特性の測
定結果。(d) 電流比 I1/ I0 のゲート電圧依存性。 
 

図 6: (a) 磁性熱電効果の模式図。磁化の面直向きをカラープロットで表している。(b)ゼ
ーベック電流の温度勾配依存性。(c) 異常ネルンスト電流の温度勾配依存性。 

(a) (b) (c) 
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