
 

研 究 終 了 報 告 書 

「（研究課題名）」 
研究期間： 2017 年 10 月～2021 年 3 月 

（新型コロナウイルス感染症の影響を受け 2021 年 9 月まで延長） 
 
研 究 者： 桜庭 裕弥 

  

１． 研究のねらい 

本研究は、磁性材料において発現する熱電効果“異常ネルンスト効果”を利用した新規な熱

電発電を実現するための基礎的基盤を構築することを目標とする。さらに研究終了までに磁性

体を利用した熱電発電で、環境発電として実用レベルの電気出力 100 W を観測することを目

指した。  

一般的な熱電効果であるゼーベック効果は熱流と平行方向に電界が生じる１次元的な現象

であるのに対し、磁性体における異常ネルンスト効果は熱流と磁化の外積方向に電界が発生

する 3 次元的な熱電現象である。この 3 次元性を活用することにより、ゼーベック熱電発電で必

須であった熱電対の面直方向での複雑接続構造ではなく、磁性線の面内方向の直列接続やら

せん状に巻きつけるスパイラル構造の極めて簡便な構造で、熱から電気エネルギーを得ること

が期待できる。しかしながら、一般的な磁性体(Fe,Co など)が持つ異常ネルンスト効果の熱電能

は 0.3 V/K に満たず、このようなアイデアを実用化へ導くためには、高い熱電能の実現が必須

であり、まずはそのための材料探索の指針を確立していく必要がある。 

本研究では、以下２つの目標に向かい研究を遂行した。 

(1) ホイスラー合金薄膜試料ベースの材料探索と材料探索指針の確立 

ホイスラー合金系材料は、高いゼーベック効果、スピンギャップレス半導体特性、巨大な内

因性異常ホール効果など、異常ネルンスト効果の増大に有望な様々な特性を持つとともに、

リジッドバンド的な電子構造制御可能な系であることから、電子構造と異常ネルンスト効果の

相関を解明するために打ってつけの材料系である。本研究では、種々の機能性を持つホイ

スラー合金の高品位な単結晶薄膜やコンビナトリアル薄膜試料を作製し、基礎物性の系統

的かつ厳密評価により、異常ネルンスト効果の大きな材料開拓指針の確立とともに、これま

での報告を一桁上回る 20 V/K を超える熱電能を示す新規材料の実現を目指した。 

(2)大きな異常ネルンストを示すバルク材料による発電モデュールの作製と評価 

熱電発電によって生じる電気エネルギーは、熱電体の体積に比例するため、実用熱電を

目指す上でバルク試料の作製は必須課題である。(1)の薄膜試料の実験より高い熱電能を

見出した材料をバルク材料へと展開させる。スパイラル形状の発電モデュールを視野に、帯

状試料の作製も進める。実際に、発電モデュールを試作し評価することにより、100 W 級の

出力を観測することを目指した。 

  

２． 研究成果 

（１）概要 

異常ネルンスト効果によって生じる横熱電能には、横熱電係数 xy の寄与とゼーベック効

果と異常ホール効果の掛け合わせによって生じる寄与の２つが存在する。中でも xy の寄与



 

は、大きな異常ネルンスト効果を得るための鍵となるパラメータであり、異常ホール伝導度

xy のフェルミ準位近傍でのエネルギー微分値 d xy/d の大きさと相関している。本研究で

は、Co2MnAl や Co2MnGa が、本質的な電子構造に由来する巨大な異常ホール効果を示す

物質であるため、d xy/d を最大化するためには、フェルミ準位制御や原子規則度が重要で

あることにいち早く注目した。Co2MnAl が L21 規則化しにくい物質であることから、Al を Si で

置換することで、フェルミ準位の制御と L21 規則化の双方を促すことにより、Co2MnAl0.63Si0.37

において過去最高クラス 5.7 V/K の熱電能を観測することに成功した。この成果により、B2

不規則構造と L21 構造で内因性効果に急激な変化が生じることを実験・理論双方で初めて

実証することができた。一方、Co2MnGa においては、高い L21 構造を持つ異なる組成比の試

料を作製し、スピン分解光電子分光(SARPES)による電子構造評価を含む系統的実験を行

なった。その結果、 xy がわずかな価電子数変化で劇的に(最大 1 桁)変化し、異常ネルンスト

熱電能に影響を与えることを示した。SARPES による電子構造評価を行なった結果、スピン

分極したワイルコーンの観測に初めて成功するとともに、組成比によりワイルコーンのエネ

ルギー位置が明確に変動し、これが異常ホール・ネルンスト効果に影響を与えていることを

実証した。 

また、これまでの異常ネルンスト効果の研究では、あまり注目されてこなかったゼーベック

効果×異常ホール効果の掛け合わせの寄与にも注目した。これを高める新しいアプローチ

として、熱電材料と磁性材料の組み合わせにより、熱電材料の大きなゼーベック効果に誘起

されるキャリアの流れを磁性材料に流しこみ、異常ホール効果によって横電場へと変換させ

る新原理「ゼーベック駆動横型熱電効果」を考案し、原理実証実験を進めた。大きな異常ホ

ール効果を示す Co2MnGa と、ドープ Si を組み合わせた試料において、横熱電効果としては

過去最高となる+82 V/K もの熱電能を観測することに成功した。 

薄膜試料で培った知見をもとに Co2MnGa バルク粉末焼結試料を作製し、面内接続型のモ

デュールを作製・評価を行なった。体積 500mm3 の小型のモデュールに 150K の温度差を印

加した結果、最大出力として 2 W を得た。異常ネルンスト発電の強みである大面積化の利

点を生かすことにより、 W 級の発電が容易であることを実証することができた。 

さらに、新型コロナウイルス感染症の影響を受け６ヶ月間研究期間を延長し、大きな異常

ネルンスト効果を示す永久磁石材料を用いたモデュール作製を行った。以上の永久磁石モ

デュールにより、外部磁場が完全にゼロでも発電能力することまでを確認することに成功し

た。 

 

（２）詳細 

研究テーマ 「大きな内因性異常ホール効果を有するホイスラー合金薄膜におけるフェルミ

準位および規則度制御」 

研究代表者は、Co2MnAl や Co2MnGa などのホイスラー合金は、第一原理計算による内因

性異常ホール効果が予測されていること [1]に興味を持ち、フェルミ準位の僅かな変動や、

ホイスラー合金の規則状態により、横熱電係数 xy が影響を受け、大きな異常ネルンスト効

果が生じうるのではないか？と考えた。このアイデアを検証するため、Co2MnAl の Al を Si を

置換した Co2MnAl1-xSix単結晶薄膜試料を作製し、原子規則度、異常ホール・ネルンスト効果 



 

 

等を系統的に測定した。その結果、Co2MnAl 薄膜は B2 構造(Mn と Al が不規則化した構造)

しか持たず、異常ネルンスト効果も 1 V/K 程度と小さいが、Si を加えるに従って、L21 規則化

が進行するとともに(図 1(a))フェルミ準位がシフトし横熱電係数が増大(図 1(c))、

Co2MnAl0.63Si0.37 において最大 5.7 V/K の出力を得ることに成功した(図 1(b)。(代表論文[1])

この横熱電能は、2020 年現在、Co2MnGa と並ぶ最高クラスの熱電能であるともに、原子不

規則化が異常ネルンスト効果に与える影響を示した初めての成果である [2,3]。  

図 1 Co2MnAl 薄膜と Co2MnAl0.63Si0.37 薄膜における(a)L21 規則度 SL21、(b)異常ネルンスト

効果の熱電能 SANE、(c)横熱電係数のアニール温度依存性 xy。 



 

Co2MnAl よりも L21 規則状態が得やすい Co2MnGa に関しては世界的に急速に研究が進

み、バルク単結晶試料で 6 V/K の大きな熱電能が観測され、上記内因性異常ホール効果

の起源として、フェルミ準位上に存在するノーダルラインにワイル点が生じることが起源とな

ることが研究期間中に報告された[1,2]。本研究代表者は、残留磁化が得やすく、組成変調

がしやすいという薄膜試料ならでは特徴を活かし、高い L21 規則度を持つ組成の異なる複

数の Co2MnGa 薄膜を作製し、異常ネルンスト効果を系統的に解析するとともに、残留磁化

状態におけるスピン分解光電子分光実験によって、ワイル点の直接観察とその膜組成に対

する変化を調べた。その結果、Co53.0Mn23.8Ga23.2(総価電子数 28.5)の試料において最も高い

SANE(6.2 V/K)と xy とを観測した。(図 2(a,b))(代表論文[2])、さらに SARPES での実験の結

果、Γ-K 方向のフェルミ準位直下においてスピン分極したワイルコーンを捉えることに初め

て成功した(図 2(c))。さらに第一原理計算との比較から、本試料では、非化学量論組成に起

因して電子ドープが進み、+70meV 程度のフェルミ準位シフトが起きていることが確認され

た。第一原理計算による xy のエネルギー依存性から+70meV 近傍でピークを持つことが示

されている(図 2(d))ことから、大きな異常ネルンスト効果がフェルミ準位シフトで得られたこと

を明確に示すことができた。以上の結果は、今後、内因性効果によって生じる異常ネルンス

ト効果を最大化するための有用な知見となることが期待される。 

 

研究テーマ 「ゼーベック駆動力を活かした大きな異常ネルンスト効果の開拓」 

異常ネルンスト効果として出力される電圧のうち、「ゼーベック効果✕異常ホール効果」に

よって現れる出力も、横電場を生むものであり、これを高めるアプローチにも取り組んだ。ホ

イスラー合金材料として取り組んだものが、Mn2CoAl、CoFeCrAl などスピンギャップレス半導

体(SGS)として期待される材料系である。SGS は磁性体でありながら、フェルミ準位近傍に疑

ギャップを持つ半導体である

ため、ゼーベック効果の増大 

✕ 異常ホール効果による大

きな横電場観測を目指した。

バルク-薄膜試料の双方に取

り組んだ結果、SGS 的電子構

造をとるために必須となる XA

や Y 構造といった高い原子規

則配置の実現が難しいこと

を、TEM による微細組織観察

や、放射光を利用した XRD な

どの詳細な構造解析によって

示す ことができた(Xu et al, 

Acta Materialia (2019))。SGS

は、熱電分野のみならず、

spin-MOSFET などスピントロ

ニクスデバイスにおいても有

図 2 組成の異なる Co2MnGa 薄膜における(a)異常ネル

ンスト熱電能と(b)横熱電係数の価電子数依存性。

(c)SARPES による価電子帯バンドの観測、(d)第一原理

計算による横熱電係数のエネルギー依存性 

 



 

用であることから今後の指針を示せたことは有用な成果である。 

一方、「ゼーベック効果を駆動力とした横熱電効果」というアイデアから、熱電材料と磁性

材料を組み合わせることにより、熱電材料の大きなゼーベック駆動力によって生じたキャリ

アの流れを磁性材料に送り込み横電場へと変換させる新しい構造での横型熱電を考案し、

その実証実験を進めた。この横熱電能を得るための理論モデルを構築した結果、熱電材料

と磁性材料の電気伝導率やサイズ比率の関係を最適化すれば、最大で 100 V/K を超え

る横熱電変化が実現できることが分かった。これを実証するため、Si と Co2MnGa を組み合

わせた試料を作製し評価した結果、最大で+82 V/K という横熱電効果としては最大の熱電

能を実測することに成功した。さらに FePt と Si の同様の組み合わせでは、外部磁場ゼロの

状態でも 34 V/K を得ることができた。(代表論文 3) 

 

研究テーマ 「異常ネルンスト熱電発電モデュールの評価」 

異常ネルンスト効果を利用したモデュールを試作するため、組成調整した Co2MnGa のバ

ルク焼結体を作製し、直方体形状に切り出した。図3に示すように、これを面内配列で並べ、

Cu 箔で接続することにより、試作モデュールを作製した。本試料は CMG の全体の体積が

500mm3 程度の小型のものであるが、電流-出力特性を評価した結果、150K の温度差を加

えた状態で 2 W の出力が得られることを観測した。本モデュー

ル熱回路の最適化を行っていないのに加え、異常ネルンスト効

果は、大面積化・大体積化が容易であることが利点であるた

め、今後の伸びしろは大きい。本研究課題で初めて報告したこ

の出力情報を指針として、今後のさらにモデュール設計や材料

設計を進めていくことが期待される。 

新型コロナウイルス感染症の影響を受け６ヶ月間研究期間

を延長し、大きな異常ネルンスト効果を示す永久磁石材料を用

いたモデュール作製を行った。永久磁石のモデュールの場合、

モデュール作製時に、直方体の棒状にした磁石同士の磁力に

よる吸着/反発してしまう問題が生じる。この問題を解決すると

ともに、発電体の面積を広げる新たな作製プロセスとモデュール構造を考案し、特許出願を

行った。さらに、モデュールの発電効率を決定する最重要因子の 1 つとなる接触抵抗を減ら

すための手法を考案した。これにより、延長前に試作していた Co2MnGa モデュールよりも 1-

2 桁小さいモデュール接触抵抗を実現することに成功した。以上の永久磁石モデュールによ

り、外部磁場が完全にゼロでも発電能力することまでを確認することに成功した。 

 

その他のテーマとして、本研究課題の補助を得たことにより、Fe 系材料での大きな異常ネ

ルンスト効果の観測(Nakayama et al, Phys. Rev. Mater. (2019)、それを用いたフレキシブルな

異常ネルンスト熱流センサーの試作と動作実証などの成果を挙げることもできた。(Zhou et 

al., Appl. Phys. Exp. (2020)) 
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３． 今後の展開 

本研究課題によって、異常ネルンスト効果を主とする横熱電能を高めるアプローチとして(a)

内因性機構による異常ホール伝導度の計算をベースとする手法が定量的にも信頼できる指針と

なり、実際の試料ではフェルミ準位制御など、微妙な電子構造制御が極めて重要であること、(b)

ゼーベック駆動力を有効的に用いるアプローチも有望であり、熱電材料と磁性材料のハイブリッド

構造でも巨大な横熱電能が得られうることを示すことができた。この知見をベースとして、今後は、

第一原理計算を更に活用したマテリアルズ・インフォマティクスによる効率的な材料探索が求めら

れる。また熱電材料とのハイブリッド構造も極めて興味深いテーマであり、材料の組み合わせの

みならず微細組織や２つの材料の接続構造の影響による変化など興味深い特性が得られること

が期待される。 

 

 

４． 自己評価 

 本研究課題では、ワイル半金属、スピンギャップレス半導体といった特性をもつ種々のホ

イスラー合金薄膜により、組成変調がしやすいことや残留磁化が得られる、といった薄膜ならで

はの特徴を生かした系統的な研究を行い、大きな異常ネルンスト効果を実現するための材料

開拓の指針を構築できた。これは当初目的の一つを達成したことを示すものであり、評価に値

すると考えている。さらに、「ゼーベック駆動横型熱電効果」、という熱電材料と磁性材料とを組

み合わせた新しい横熱電の手法を提案・実証し、実験的にも+82 V/K という過去最高の横熱

電効果を実証できた。これは当初目標とした 20 V/K を大きく上回る数字であるとともに、熱電

材料と磁性材料を組み合わせた構造で、新しいコンセプトの熱電の可能性を世に示した成果で

ある。この成果発表をきっかけにして、熱電・磁性材料分野の垣根を超えた横熱電効果の研究

開発に新しい道を示すことができた。 

一方、当初提案で狙いとしていたスパイラル型熱電発電の実現とモデュールによる 100 W

の観測という目標については、現状では到達できておらず今後の課題である。特に、スパイラ

ル構造の実現には、様々な製造プロセスが考えられる。今後は、圧延・薄帯・鍍金など種々の

手法を用いたプロセスの構築が求められる。 
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in ferromagnetic Heusler films, Communications Materials (2020) 
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高い原子規則度をもつ Co2MnGa 薄膜を組成変調して作製することにより、過去最高レベ

ルの 6.2 V/K の熱電能を観測することができた。さらにスピン分解光電子分光によって、組

成変調によるフェルミ準位シフトを明確に捉えるとともに、最も大きな熱電能が得られた試料

では、フェルミ準位直下にワイルコーンが存在していることを初めて可視化することに成功し

た。共同責任著者として主導的な役割を担った。 
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熱電材料と磁性材料を複合させた構造により、熱電材料のゼーベック効果を駆動力として

大きな横型熱電効果が得られるうることを提案・実証した。観測した横熱電能 82 V/K は過

去最高の性能である。共同責任著者として、主導的な役割を担った。 
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