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[研究の目的]

近年，電子デバイスの小型化によりウェアラ

ブルデバイスの普及が進んでいる。そのような

小型デバイスにおいて電源の供給は最重要課題

の一つである。体温と外気温の温度差を用いた

熱電発電は課題解決に貢献できる可能性がある。

本研究ではウェアラブルデバイス応用に向け，

フレキシブル基板上に実装できる発電素子を開

発することである。従来，熱電発電素子として

用いられるゼーベック効果は図 1a に示す通り，

温度差∇Tと起電力 Eの方向が同一方向のた

め，デバイス構造が複雑となり，人体に沿った

フレキシブルな実装が困難だった。図 1b に模

式的に示すように，∇Tと Eが垂直方向とな

る異常ネルンスト効果 (ANE) を用いること

によりこの問題を解決することができると考え

られており，注目されている1)。

ANE は強磁性体における熱電効果であり材

料の磁化と正の相関があることが知られている。

近年，磁化の小さい反強磁性体においても大き

なANE が報告されており，結晶の周期構造に

起因する効果を積極的に活用する等，大きな起

電力を得る材料探索の研究が活発化している。

本研究では，強磁性体と反強磁性体の間の性

質を有するフェリ磁性体である鉄―ガドリニウ

ム (FeGd) 合金を用い，フレキシブル基板上

に実装可能なANE発電素子へ展開可能な異常

ネルンスト効果の検出を試みた。

[研究の内容，成果］

Fe と Gd の超高真空にて共蒸着法により

FeGd 薄膜を成膜した。図 2 に成膜に用いた蒸

着装置を示す。

Fe と Gd の蒸着にはそれぞれ抵抗加熱蒸着

と電子線ビーム蒸着を用いた。Fe と Gd の蒸

着レートは水晶振動子によるモニターレートを
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a : ゼーベック効果 b : 異常ネルンスト効果

図 1 熱電効果の比較 図 2 真空蒸着装置



用いた。FeGd の蒸着レートは 0.3〜0.4 Å/s と

した。

Si 基板小片 (10 mm 角) に 30 nm 堆積させ

た薄膜を用いて X 線回折 (XRD) 測定により

結晶構造を確認した。測定は京都大学ナノテク

ノロジーハブ拠点にて技術代行により実施した。

Gd 単体，Fe60Gd40合金，Fe78Gd22合金，Fe

単体，Si 基板のみの試料で測定した XRDスペ

クトルを図 3に示す。青線で示した通り，すべ

ての試料に共通に見られる 52°，55°のスペク

トルピークは Si 基板の結晶に起因するもので

ある。Gd単体では 31°の Gd (1 1 0) 面のスペ

クトルピークが観測された。また，Fe単体の

試料からはFeまたは Si 基板との界面に形成さ

れる可能性がある Fe3Si の結晶に由来するスペ

クトルピークが観測された。Fe60Gd40および

Fe78Gd22合金ではこれらのスペクトルピークが

消失し，Si 基板由来のピークと試料表面に形

成される Gd2O3による表面酸化膜のピークのみ

現れた。すなわち，本研究で作製した FeGd 合

金は先行研究と同様に周期的な結晶構造を持た

ない非晶質合金であるとわかった2,3)。異常ネ

ルンスト効果の発現機構として，内因性と外因

性の 2種類が知られているが，非晶質ではバン

ド構造が定義できないためベリー曲率に由来す

る内因性機構の抑制が示唆される。周期構造を

持つ Fe とは異なる物理的起源による異常ネル

ンスト効果の増大が期待される。

ANE は異常ホール効果の熱電効果版とみる

ことができる。材料に温度勾配があるとそれに

よる熱起電力が平行方向に生じ，この電流によ

り駆動される異常ホール起電力がANEの起電

力に相当するとみることもできるためである。

したがって，ANE が発現するためには，異常

ホール効果を観測できることが必要である。

FeGd 合金の共蒸着膜が室温で有限の磁化を

持ち異常ホール効果を生じることを確認するた

め，測定を行った。Fe80Gd20の組成で 30 nm の

厚さの共蒸着膜を作製した。X 線光電子分光

により材料の組成が設計通り (Fe : Gd=80 : 20)

となっていることを確認した。また，薄膜の一

部を集積イオンビームにより切り出し，断面の

元素マッピングを観察することで組成が面内で

均一となっていることを確認した。振動試料型

磁束計により室温にて磁化の測定を行った結果

を図 4a に示す。Gdでは磁化が検出限界未満で

あり，ヒステリシスも観測されなかった。これ
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図 3 X線回折測定結果

図 4 室温における磁化測定および異常ホール効果
測定の結果



は Gd のキュリー温度が 292 Kのため室温 300

Kでは常磁性となっているためである。一方，

Fe および Fe80Gd20の試料では室温で有限の磁

化およびヒステリシスを確認した。

Fe の飽和磁化は 13×105 A/m に対して，

Fe80Gd20の飽和磁化が 2.1×105 A/m と減少し

ているのは，フェリ磁性の磁気補償点近傍の組

成であることが原因であり，Fe と Gd それぞ

れの磁気モーメントが減少しているわけではな

いことが知られている。これより，本実験でも

フェリ磁性の性質を確認した。

SiO2 300 nm 付き Si 基板上に 500 μm×60

μmのホールバー構造を電子線ビームリソグラ

フィを用いて作成し，異常ホール効果の測定を

行った。測定の様子を図 4b中に模式的に示す。

図中 x方向の印加電流 1.0 mA とした。外部磁

場を図中 z方向に印加し，y方向に生じる起電

力を測定した。

ホール抵抗率rは異常ホール効果を考慮す

ると次の式で表される4)。

ρ=R0H+RM

但し，R0は通常のホール抵抗，Hは外部磁

場，Rは異常ホール抵抗，Mは材料の磁化を

表す。すなわち，右辺第一項は外部磁場に比例

する通常のホール効果，第二項は磁化に依存す

る異常ホール効果の寄与を表す。測定結果より

得られたホール抵抗率の磁場依存性を図 4b に

示す。ホール抵抗率は Fe では反磁界より大き

な磁場でホール抵抗率が飽和する異常ホール効

果を観測した。

次に，温度差と外部磁場を印加して起電力を

測定することにより ANE 測定を行った。

ANE による起電力Vはネルンスト係数Sと

温度勾配∇Tを用いて次の式で表される。

V=S∇T

これより，異常ネルンスト効果の起電力は，

外部磁場に対して磁化とともに飽和することの

他に，温度勾配に比例するという特徴があると

わかる。白石研究室で保有する物性測定システ

ム (Quantum Design, PPMS) では外部磁場と

電流を印加しながら電圧を測定することができ

るが，試料に温度勾配をつける仕組みは無い。

そこで，本研究では新たにサンプルステージ

を作製して測定を行った。今回新たに作製した

異常ネルンスト効果測定用システムのブロック

ダイアグラムを図 5，サンプルステージの写真

を図 6 にそれぞれ示す。ガラス基板に Fe と

FeGd 合金をそれぞれ蒸着した試料を作製した。

試料の両端 (x方向) に温度差 (ΔT) を与え，

その垂直方向 (y 方向) に生じる電圧 (V)

をデジタルマルチメーターにより測定した。

ΔTを一定に保ったまま外部磁場を試料の面直

方向 (z 方向，B) に掃引した時の起電力V

を図 7a に示す。Fe と FeGd ともに高磁場

(|B |>1.5 T) で磁化の飽和により飽和する階

段型のV信号を観測し，異常ネルンスト効果
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図 6 異常ネルンスト効果測定用ステージ

図 5 本研究で作製した異常ネルンスト効果測定システム
のブロックダイアグラム



の観測に成功した。試料に取り付けた温度セン

サーの抵抗値からΔTを求め，起電力ΔVに対

してプロットすると図 7b のようになり，線形

関係を確認した。この傾きから性能指標を表す

異常ネルンスト係数を求めると 0.13 μV/Kと，

他材料を用いた先行研究と同等の値となり1)，

測定の妥当性が示された。本研究により，Fe

と FeGd とを比較すると，異常ネルンスト効果

の極性が反転することが新しく発見した。金属

の合金化により信号の極性が反転することは報

告例がなく，異常ネルンスト効果の発現メカニ

ズムの違いを示唆する結果である。また，Fe

の膜厚は 30 nmに対して FeGd は 1/3以下の 7

nmで同程度の信号強度を得た。

[今後の研究の方向，課題］

今後，より大きな起電力を生成する素子の設

計指針を得るため，組成比や温度を変えて測定

することにより FeGd 合金におけるANE のメ

カニズム解明に取り組みたい。

また，実際のウェアラブルデバイスへの実装

に向け，フレキシブル基板上に試料作製して異

常ネルンスト効果の起電力を観測することが課

題である。
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図 7 異常ネルンスト効果の測定結果


