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【摘要】 拓扑材料是凝聚态物理近些年的一个重要研究领域.在对拓扑材料的研究中,利用较强的磁场可以观测

到高度局域电子态中出现的新奇量子态与物理效应.热电效应是指受热材料中的载流子随着温度梯度由高温区往

低温区移动时,所产生的电荷堆积的一种现象.热电效应是探究强磁场下拓扑材料反常物性的一种非常有效的手

段.然而关于拓扑材料热电效应在强磁场下的研究较少,这主要是因为水冷磁体上缺乏热电效应的相关表征手段.
本文针对水冷磁体在工作时机械振动很强且变场速率快的特点,改进了传统的热电测量装置,实现了在水冷磁体

中32T磁场下高精度的热电测量.通过对拓扑材料ZrTe5 和ZrSiSe的热电效应进行测量,验证了该装置的有

效性.

关键词:强磁场,热电效应,拓扑材料,低温

PACS: 72.20.Ht,72.15.Jf,04.20.-q

DOI: 10.13380/j.ltpl.2022.06.005

High-PrecisionThermoelectricMeasurementDevicein
Water-CooledMagnetunderHighMagneticFields

QIANYingcai1,2,ZHANGYong3,LIQi1,2,PANSenyang1,2,ZHANGJinglei1†,PILi1,2†
1.AnhuiProvinceKeyLaboratoryofCondensedMatterPhysicsatExtremeConditions,

HighMagneticFieldLaboratory,HefeiInstitutesofPhysicalScience,ChineseAcademyofSciences,Hefei230031,China;

2.ScienceIslandBranchofGraduateSchool,UniversityofScienceandTechnologyofChina,Hefei230026,China;

3.NationalLaboratoryofSolidStateMicrostructures,NanjingUniversity,Nanjing210093,China

Receiveddate:2022-11-04;accepteddate:2022-12-05

【Abstract】 Recently,topologicalmaterialshavestimulatedunprecedentedresearchinterestincondensedmatter

physics.Inthepresenceofaperpendicularmagneticfieldandalongitudinalthermalgradient,thediffusionof

carrierscanproducealongitudinalelectricfieldandatransverseelectricfield,whicharedefinedasthermoelectric

effects.Inprinciple,thermoelectriceffectsaresensitiveandpromisingprobestonovelquantumstatesandexotic

physicaleffectsforthosetopologicalmaterials.However,thestudiesofthermoelectricpropertiesinultra-high

magneticfieldsarerare.Inthiswork,aimingattheproblemsoffastfield-sweepingrateandlargemechanical

vibration,wehavedesignedandconstructedahigh-precisionmeasurementdevicefordetectingthethermoelectric

effectinwater-cooled magnetupto32T.Meanwhile,thereliabilityofourmeasurementsystemisfurther
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confirmedbymeasuringthethermoelectriceffectsforseveraltopologicalmaterials.
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1 引  言

在凝聚态物理中引入了由拓扑不变量定义的物

相,由非平庸的拓扑数来描述这些物相的拓扑性质,
相对应的材料便被称为拓扑材料[1].拓扑材料新奇

量子态与量子相变的研究是凝聚态物理最前沿与核

心的研究内容之一[2-7].特别是在强磁场下,电子被

高度局域化,拓扑材料在进入量子极限状态后,就有

可能会展现出一些新奇的量子态与物理效应[8-13].
因此拓扑材料在强磁场下的研究被广泛关注.目前

对于拓扑材料的研究有多种手段,其中热电对于拓

扑材料物理性质的研究有独特的优势.这是因为热

电效应与电导率的倒数成正比,相比于电输运性质,
它对于材料中态密度的异常更加敏感[14-16].从拓扑

绝缘体和拓扑半金属中由能带非平庸拓扑特性所导

致的奇异的塞贝克效应[17-19],再到近年来发现的磁

性拓扑材料的反常能斯特效应[20,21],都表明热电效

应是探测强磁场下拓扑材料新奇物性的一种有效

手段.
目前对于拓扑材料的热电效应研究主要是依托

于超导磁体(Super-ConductingMagnet,SCM)开
展工作.水冷磁体(Water-CooledMagnet,WCM)
可以提供30T以上的稳态强磁场,发展适用于水冷

磁体的热电测量装置可以极大地提高这类科学研究

探索的磁场上限.然而与超导磁体相比,水冷磁体中

的测试环境却极为恶劣:一方面水冷磁体的机械振

动所产生的噪音水平是超导磁体的一百倍以上[22];
另一方面水冷磁体的变场速率(最高可达0.2T/s)
远高于超导磁体.这导致在水冷磁体上很难实现热

电效应的高精度测量.在本研究中,我们针对水冷磁

体的工作特点,设计了一种可在水冷磁体中对拓扑

材料热电效应高精度测量的装置.我们采用一个圆

形铜板用于固定样品,使用Kevlar线将两块铜片固

定于铜板之上进行导热,将样品悬空放置,克服了加

场速率过快对实验结果产生的影响;并搭配与磁体

配套的减震设备,减小了水冷磁体工作时机械振动

的影响,实现了在水冷磁体上高精度的热电测量.该
热电测量装置的成功搭建,不仅为我们研究强磁场

下的拓扑物态提供了一个重要的平台,也为开发新

一代的热电器件奠定了基础.

2 热电测量装置改进

热电效应主要包括塞贝克效应和能斯特效应.

在材料上施加一定的热梯度,当磁场垂直于样品表

面时,样品内的载流子扩散可以产生一个纵向电场

和一个横向电场.其中纵向电场对应塞贝克效应

(Seebeckeffect):-Sxx =
Exx

|∇T|
,横向电场对应

能斯特效应(Nernsteffect):Sxy =
Exy

|∇T|
,其中

E 是感应电场,�T 是沿x 方向的热梯度[23,24].
针对水冷磁体的工作特点,我们优化了传统的

“一个加热器,两个温度计”的经典热电测量结构,使
其满足了在水冷磁体上测量热电效应的要求.在水

冷磁体上的热电测量装置如图1所示.传统的热电

测量一般在超导磁体上进行,超导磁体的变场速率

较慢,所以样品上的热梯度不容易受到磁场变化的

影响.水冷磁体在工作时的变场速率远高于超导磁

体,因此很难在样品上形成稳定的热梯度.为了解决

这个问题,我们将几根比较细的Kevlar线固定于圆

形铜板之上,并在Kevlar线上固定了两块铜片.其
中铜片B作为热端固定于Kevlar线上并与铜板不

接触.Kevlar线是一种新型的复合材料,它具有非

常好的绝热性、热稳定性和绝缘性,这样保证了样品

热端与铜板之间具有良好的隔热.铜片A的一端固

定于Kevlar线之上,另一端用导电银胶(Dupont-
5007E)连接到铜板上作为冷端进行导热.样品的两

端使用导电银胶固定于两块铜片之上,导电银胶也

为样品和铜片之间提供了良好的热接触.样品悬空

放置于两块铜片之上,这样可以避免样品因为质地

较软在放置时发生弯曲;也可以保证在磁场快速变

化时样品上能够产生一个稳定的温度梯度.
超导磁体在工作时产生的机械振动较弱,不容

易对实验测量结果产生影响.水冷磁体在使用过程

中需要不断通入去离子水进行降温,这导致了水冷

磁体的机械振动很强,所以在测量过程中会对热电

测量结果产生很大的影响.我们将样品的测量导线

使用导电银胶固定于铜片旁的Kevlar线之上.由于

Kevlar线具有高强度的特点,可以有效地避免在测

量过程中测量导线随水冷磁体发生的抖动.搭配与

磁体配套的减震设备,可以最大程度减小水冷磁体

机械振动对测量结果的影响.为了减小测量导线与

样品之间接触电阻对测量结果的影响,我们采用点

焊(Spotwelding)的方式将直径25μm的Pt线焊

接在样品表面,确保了样品上每个电极的接触电阻

·0240·

Low.Temp.Phys.Lett.44,0418(2022)



均小于1Ω,为样品与Pt线之间提供了良好的欧姆

接触.

图1 (a)实验测量杆实物图,(b)样品杆底部示意图,
(c)热电器件测量结构示意图

实验时,我们使用低温胶(GeVanish-7031)在

两块铜片上分别固定了一个RuO2 温度计,并在铜

片B 上 面 固 定 了 一 个0805碳 膜 精 密 贴 片 电 阻

(1KΩ).碳膜贴片电阻的阻值对磁场和温度均不敏

感,在额定的电流下,它的加热功率是恒定的.在整

个测量过程中,我们使用电流源(Keithley-6221)对
加热电阻施加一个恒定的直流电流,加热电阻所产

生的焦耳热就会通过铜片B传导到样品上,从而在

样品上产生一个稳定的温度梯度.通过放置在样品

两端的RuO2 温度计可以得到样品两端的温度差

ΔT.利用纳伏表(Keithley-2182A)测量出样品上的

横向以及纵向电压,计算后就可以得到样品的塞贝

克效应以及能斯特效应.

3 方法验证

3.1 热梯度的估算

我们采用上述方法对尺寸为10mm×2mm×
0.2mm的ZrTe5 以及16mm ×4mm ×0.2mm
的ZrSiSe在低温强磁场的条件下进行实验测量.整
个实验过程均在高真空(<10-3Pa)的环境下进行,
样品表面的热量辐射以及空气对流对实验的影响可

以忽略不计.
本实验所用的ZrTe5 和ZrSiSe均是通过化学

气相传输(CVT)方法,以碘作为输运剂所生长的高

质量单晶.其中ZrTe5 是将高纯度的Zr粉末和Te
粉末以一定化学计量比混合,再加入少量的碘单质

作为输运剂,将混合的原料放置在石英管中密封,再
将密封好的石英管放进双温炉区,在500~550℃的

温度梯度下进行4天的预反应,随后逆转单晶生长

的温度.一个月以后,在石英管内部就可以看到有光

泽的细长条状晶体.而ZrSiSe则是将Zr、Si、Se粉末

以及输运剂混合后在石英管内密封,放在双温炉区.
包含反应粉末的占据端以及石英管的空端分别保持

在高温1050℃和低温950℃,生长一周以后便可以

在冷端形成ZrSiSe晶体.
在实验中我们使用被固定在样品两端的两个

RuO2 温度计测量样品上的温度梯度.水冷磁体的

工作磁场较强,而温度计具有磁阻效应,可能会导致

温度计的显示温度与样品的实际温度有一定的偏

差.为了估算温度计磁阻效应可能引起的温度计偏

差,我们在1.5K时对测量装置上的贴片电阻施加

了一定大小的电流.在零磁场下等待一段时间使温

度计的显示温度稳定以后,测量了两个RuO2 温度

计的显示温度随磁场的变化.如图2(a)所示,在

12T的时候,由磁阻效应所引起的热端温度计Thigh

的温度偏差仅为1.6%;在磁场达到35T时,热端

温度计Thigh 的温度偏差达到了2.3%.需要指出的

是,我们所使用的是同型号的两个温度计,它们的磁

阻效应非常相似,所以它们的温度误差得到了很好

地补偿.如图2(a)中插图所示,样品两端的温差ΔT
受磁场影响较小,在磁场达到35T时,样品两端温

度计的显示温差的变化也仅为2.6%,此时我们可

以很精确地得到样品两端的温差.
一般来说,样品的热导率可能会随磁场发生相

应的变化,导致样品上的温度梯度也随之变化.原则

上此时需要设置反馈电路保证样品上温度梯度的稳

定,但是如果样品温度梯度随磁场变化较小时则无

须设置.我们估算了热导率变化对测量结果的影响,
使用了两种方式计算样品在磁场下的热导率变化.
在加热功率恒定时,样品两端的温差ΔT =Thigh-
Tlow 与热导率的倒数1/κ 是成正比的,我们通过公

式κ(B)/κ(0)~ΔT(0)/ΔT(B)计算了ZrTe5 在

2K时热导率的场依赖性.此外,我们利用同时记录

的样品电导率数据,通过 Wiedemann-Franz定律计

算了ZrTe5 的电子热导率ΚWF 随磁场的变化.如图

2(b)所示,ZrTe5 的热导率以及电子热导率在低磁

场范围内急剧变化,但在3T以上趋于饱和.我们通

过同样的方式计算了ZrSiSe的热导率在磁场下的

变化,结果表明ZrSiSe的热导率也会随着磁场的增

加迅速达到饱和,所以在测量过程中我们无须设置

反馈电路.因此在测量时,当磁场足够强时,样品上

的热梯度�T 是稳定的,此时样品热导率变化对实

验结果的影响可以忽略不计.
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图2 (a)1.5K时样品两端温度计的显示温度随磁场的变化图(插图为温差ΔT 在磁场下的变化图),

(b)ZrTe5 在2K的热导率与通过 Wiedemann-Franz定律所计算的电子热导率ΚWF 随磁场的变化图

3.2 狄拉克半金属ZrTe5 的热电效应测量

首先,我们在超导磁体系统上测试了ZrTe5 的

塞贝克效应和能斯特效应在磁场下的变化.如图3
所示,塞贝克效应随着磁场的升高而线性增加,直至

达到量子极限.在高温区间,能斯特效应表现出经典

的Drude峰.然而随着温度的降低,能斯特效应Sxy

逐渐 演 化 为 反 常 能 斯 特 效 应.这 些 测 量 结 果 与

ZrTe5 先前的研究结果是一致的[14,25-28].需要指出

的是,ZrTe5 的塞贝克效应以及能斯特效应在较低

的磁场下都表现出了明显的量子振荡.

图3 超导磁体上测量的不同温度下ZrTe5 的(a)塞贝克效应与(b)能斯特效应随磁场的变化

  随后,我们将该热电测量装置转移到中国科学

院强磁场科学中心水冷磁体中进行实验.在整个实

验过程中,我们使用0.1T/s的变场速率进行测量.
由于水冷磁体的测量噪音相对较大,为了能够从所

测得的信号中分辨出热电信号,我们需要将样品两

端的相对温度变化扩大为ΔT/T≈5~10%(超导磁

体上热电测量相对温度变化一般为 ΔT/T≈2~
3%).此外,水冷磁体在刚启动时加场速率不稳定,
会产生一个热脉冲,在低磁场时会产生很大的测量

噪音,所以我们从3T开始记录测量数据.如图4所

示,样品测量的噪音水平在50nV左右.为了验证

该热电测量装置的可靠性,我们比对了超导磁体与

水冷磁体中的测量数据.如图4所示,超导磁体与水

冷磁体在3~12T时的测量结果基本一致,这也验

证了我们发展的热电测量装置的可靠性.
理论预测结果表明,狄拉克半金属的塞贝克效

应达到量子极限以后会随着磁场的增加呈线性增

长[29].然而,水冷磁体中的测量结果却与理论预测

有着明显的差异.在低温下,ZrTe5 的塞贝克效应先

是随着磁场的增大而变大,在7T左右开始下降,然
后于14T左右达到最小值;之后随着磁场的增大,

塞贝克效应Sxx 也随之变大.相应地,在体系进入量

子极限以后,能斯特效应Sxy 立即出现了一个峰,看
起来像是量子振荡的一部分,但是峰值的幅度远高

于量子振荡的幅度.另一方面能斯特效应Sxy 在14
T左右符号发生了改变,而且不同温度下的塞贝克
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图4 水冷磁体上测量的不同温度下ZrTe5 的(a)塞贝克效应与(b)能斯特效应随磁场的变化,点状线为超导磁体中所测数据

效应Sxx 也在该临界磁场处收敛到零.前期研究结

果表明,ZrTe5 在强磁场下出现的这种反常热电效

应是由于能带反转这一拓扑特性造成的.磁场达到

5T时,费米面只和最低朗道能级相切,此时系统进

入量子极限.由于ZrTe5 能带具有拓扑非平庸的特

性,当外界磁场继续增加时,第零朗道能级发生反

转.其中位于上方的电子第零朗道能级随着磁场的

增加能量降低,位于下方的空穴第零朗道能级随着

磁场的增加能量升高,并且在磁场为14T时相交.
随着外界磁场的进一步增大,电子和空穴的第零朗

道能级继续演化并分离.此时,在强磁场下,第零朗

图5 (a)1.6K时,超导磁体与水冷磁体上所测得ZrSiSe塞贝克效应随磁场的变化(插图为超导磁体中所测数据),

(b)1.6K时,超导磁体与水冷磁体中所测的FFT分析频谱

道能级的简并度变大,对应的态密度减小,并且费米

能量呈现减小的趋势,因此塞贝克效应会出现很大

的下降而出现一个最小值.在无质量Dirac系统中,
体系进入量子极限后塞贝克效应随磁场的增加将继

续线性增长[29],这导致了塞贝克效应Sxx 在14T
后随着外界磁场的增大持续增加.此外,能斯特效应

Sxy=ρxxαxy-ρyxαxx(其中ρij 为电阻率张量,αij 为

热电线性响应张量)的两项具有相反的符号.第零朗

道能级闭合时,它们相互竞争,但是因为绝对值相

同,两者相互抵消,不产生电势差,导致在14T时能

斯特效应Sxy 的符号发生反转.

3.3 拓扑节线半金属ZrSiSe的塞贝克效应测量

为了进一步验证我们发展的热电测量装置的有

效性,我们测量了拓扑节线半金属ZrSiSe的热电效

应.由于ZrSiM(M =S,Te,Se)体系的能带结构比

较复杂,费米面结构也较为复杂,在电输运上电子和

空穴浓度相当,贡献了不饱和磁阻,这使得电阻上

ZrSiSe的量子振荡与其背景相比,信号较小[30-33].
但是在热电效应上,电子和空穴的热电响应刚好相

互抵 消,热 电 数 据 表 现 出 来 的 则 完 全 是 量 子 振

荡[34,35].在实验上,我们首先在超导磁体系统中测

量了ZrSiSe的塞贝克效应随磁场的变化.测量结果

如图5(a)中插图所示.在1.6K时,ZrSiSe的热电

数据表现出了很强的量子振荡,而且随着磁场强度

的增加,振荡的幅度也在不断增大.之后,我们利用

该装置在水冷磁体上测试了1.6K时ZrSiSe的塞

贝克效应随磁场的变化,如图5(a)所示.我们对水
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冷磁体和超导磁体上所测得数据进行快速傅里叶变

换(FFT)分析.如图5(b)所示,两者的数据都得到

了一个Fβ=210T的主频率,表明了超导磁体与水

冷磁体中的测量结果是一致的.此外,与超导磁体的

测试结果相比,我们在水冷磁体中所测数据的分析

频谱中能够分析出更多的频率,这表明在强磁场下

开展热电效应的测量是研究材料费米面结构的一个

有效手段.

4 结  论

在本工作中,我们针对水冷磁体的工作特点优

化了传统的热电测量装置,成功地在水冷磁体上实

现了对拓扑材料热电效应的高精度测量.利用自主

搭建的热电测量装置,我们使用直流法测量了狄拉

克半金属ZrTe5 和拓扑节线半金属ZrSiSe在强磁

场下的热电效应,验证了我们发展的强磁场下热电

测量装置的有效性.本文为拓扑材料进行强磁场下

的科学研究提供了新的实验测量方法,对更好地理

解拓扑材料的能带结构,探索新奇的物理效应有重

要的研究意义.
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