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研究成果の概要（和文）：本研究課題の目標は「鉄・アルミニウム・シリコン系新規温度差発電材料(FAST材)」
を基軸として、ビスマス・テルル系既存材料に匹敵する出力特性を達成し、室温での微小温度差発電を可能とす
る新材料を創製することである。冷却速度が比較的早く、量産化がある程度可能な傾角鋳造法にて合成したP型
およびN型FAST材の精密組成制御を行い、熱電特性を最適化した。その結果、P型・N型ともに130μV/Kを越える
高いSeebeck係数が得られ、結果としてこれまでよりも高い電気出力因子が得られた。さらに、FAST材を用いた
高集積温度差発電モジュールの発電試験や実証試験を行い、実装化に向けた課題を抽出した。

研究成果の概要（英文）：This research project aims to develop a new thermoelectric material that 
achieves output characteristics comparable to those of existing bismuth-telluride materials and 
enables small temperature difference power generation at around room temperature based on 
iron-aluminum-silicon thermoelectric materials (FAST materials). The thermoelectric properties were 
optimized by controlling the composition of P- and N-type FAST materials synthesized by the casting 
method. As a result, high Seebeck coefficients exceeding 130 μV/K were obtained for both P- and 
N-type materials, resulting in higher electrical power output. Furthermore, power generation and 
demonstration tests using highly integrated thermal power generation modules of FAST materials were 
conducted, and issues for social implementation were extracted.

研究分野： 材料物性

キーワード： 温度差発電材料　発電モジュール　合成プロセス　組成探索　実証試験

  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
温度差発電技術を普及させるためには、コスト・安全性の観点から、既存材料であるビスマス・テルル系材料を
代替する新材料が必要である。室温近傍の低温排熱を利用するモジュールの普及が進めば、様々なセンサーを駆
動させることにできる自立電源としての一翼を担うことが可能になる。社会実装に至るためには材料の資源性お
よび生産コストも重要項目である。このような観点から、地殻中に含まれる元素で第１位の酸素を除く上位３つ
の元素である鉄・アルミニウム・シリコンのみから構成されるFAST材は、既存材料を代替する材料として大きな
可能性を秘めており、安全・安価な材料として供給できる点に大きな社会的意義がある。

※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。
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１．研究開始当初の背景 

 

近年、超スマート社会の実現に向け、リモートセンサー等の電子デバイスに電力を供給する環
境発電技術の構築が求められており、センサー駆動に必要な 100 μW 以上の発電能力が必要とさ
れる。本研究では将来の大規模な普及を目指し、(1)資源制約の観点から、モジュールを構成する
材料が希少元素・毒性元素を含まない汎用元素から構成されることに加えて、(2)発電用モジュ
ール設計の観点から、化学的安定性・機械特性・耐酸化性に優れ、製造コストが低減できること
を材料探索の段階から追求した。現在市販されている冷却用ペルチェモジュールを構成する材
料はビスマス・テルル(Bi2Te3)系である。発電用モジュールの社会実装に向けた課題として、高
い材料コストと希少・毒性元素であるテルルの代替、および、機械強度の向上と長期耐久性を有
するモジュール化技術の確立である。すなわち、(1)発電能力、(2)化学的安定性、(3)機械強度、
(4)資源性・コスト・リサイクル性、(5)低プロセスコスト、(6)耐酸化性、(7)加工性を併せ持つ温
度差発電材料が必要とされる。 

 

２．研究の目的 

 

本研究は、超スマート社会を支える基盤電源技術の構築に向けて、室温動作を可能とする高出
力温度差発電材料の創製およびデバイス化応用を目指す。超スマート社会では、リモートセンサ
ー等の電子デバイスに電力供給する環境発電技術の創出が求められている。中でも、室温近傍の
未利用熱源を利用して温度差が数℃でもデバイス駆動ができるシステムが期待されているが、
コストや資源的な制約からも、既存材料 Bi2Te3の代替が急務になっている。本研究の目的は、計
算科学・実験・機械学習を相補的に用いた統合型材料研究により、室温近傍の僅かな温度差を活
用する環境調和型の高出力温度差発電材料を創製することである。 

 

３．研究の方法 

 

本研究課題の遂行に先立ち、Bi2Te3系既存材料がなぜ高い発電性能を有するかを電子構造・バ
ンド構造の観点から整理した。クラーク数で酸素以外の上位３位の元素から構成される Fe-Al-Si

三元系で同様の特徴を有する新材料 (Fe3Al2Si3)を見出し、FAST 材と命名した (Fe-Al-Si 

Thermoelectric Materials)。FAST 材の特徴は、①室温近傍での発電性能に優れること、②ドーパン
ト無しで PN 制御が可能なこと、③耐酸化性が高く、機械特性・加工性に優れることである。こ
れら３つの特徴は、発電モジュールの設計・普及に必須条件であり、特に②と③の特徴に関して
は現行の材料系を圧倒する。 

熱電変換材料の評価指標として、性能指数 z = S2
σ κ−1が用いられている。S はゼーベック係数、

σは電気伝導率、κは熱伝導率である。分子の S2
σは電気出力因子である。S2

σはモジュールの出
力に直接関連する因子であり、mW m−1 K−2オーダーの値が必要とされる。一方、κはできるだけ
低い値が望ましいが、S, σおよび κの電子成分は、キャリア濃度に依存するため、独立に制御す
ることができない。S, σは、状態密度・群速度・緩和時間に依存し、κの格子成分は、フォノン
の群速度・緩和時間に依存することから、大きな S2

σが得られる電子構造の条件を見出し、格子
熱伝導率を低減するための指針を構築することが、性能向上には欠かせない。研究対象となる
Fe3Al2Si3の電子構造は、0.2 eV 程度の狭いバンドギャップを形成している。ボルツマン輸送方程
式を用いて熱電物性を算出した結果、室温近傍で Bi2Te3 並みに高い出力特性が得られる可能性
が示唆された。しかし、Fe-Al-Si 三元系状態図は非常に複雑であり、わずかな組成のずれにより、
３元系化合物と２元系化合物からなる２相または３相共存となる。本研究は、高い電気出力因子
を有する FAST 材を創製するために、以下の３つの方策を提案する。 

 

[1] 精密組成制御によるキャリア濃度の最適化 

対象となる Fe3Al2Si3相は、Al と Si が 20at.%程度置き換えることができ、非常に広い生成域を
有している。その特徴を活かして Al と Si の割合を変えるだけで、フェルミ準位を価電子帯から
伝導帯まで変化させることができ、P 型と N 型材料の作り分けが可能となる。一方で、現状の溶
解のみの合成方法では、目的相の単相化には成功しておらず、第二相として FeSi 相が混入する。
そのため、理論計算から予測される Seebeck 係数の値を下回っており、出力特性の低下要因とな
っている。更なる高出力化を図るためには、単相化および単結晶化が必要となり、垂直ブリッジ
マン法等を用いて合成する。 

 第一原理計算によると、P 型では 2×1020cm−3、N 型では 1×1021cm−3程度のキャリア濃度に調整
することにより、電気出力因子が最大化され、P 型・N 型ともに Bi2Te3 を越える Seebeck 係数
(>150 μV/K)が得られる。単相化もしくは単結晶化に加え、最適キャリア濃度に調整することに
より、現状の Seebeck 係数(100 μV/K)を大きく越える FAST 材を創製する 

 

 



[2] 不純物バンドエンジニアリングによる Seebeck 係数の向上 

 [1]の精密キャリア濃度調整において得られた試料を更に高性能化するためには、電子構造に
変調を起こし、移動度を維持したまま、より大きな Seebeck 係数を得る必要がある。Fe3Al2Si3相
の電子構造は、有効質量の大きなバンドは Fe の d バンドが担っており、Fe サイトを別の遷移金
属で置き換えることによって、電子構造に変調を起こすことが可能になる。 

 同様の現象が狭バンドギャップを形成する RuGa2 金属間化合物においても確認されており、
置換する遷移金属によって伝導帯のバンド構造に変調を与えることができると予想される。
Fe3Al2Si3 相においても、計算科学を援用することにより、価電子帯および伝導帯に変調を与え、
Seebeck 係数を増大させる遷移金属を選定し、実験により最適組成を決定する。その際に、四元
系の組成最適化を高速化させるために、機械学習（ベイズ最適化）も併用する。 

 

[3] 金属異相との複合組織化による電気抵抗率の低減 

 [1][2]により得られる大きな Seebeck 係数を有する FAST 材の出力性能を一層向上させるため
には、高い Seebeck 係数を維持したまま、電気抵抗率（内部抵抗）を低減することが求められる。 

 そこで、母相と極性（P 型および N 型）が一致し、室温における主相の電気伝導率を大きく上
回る金属相を僅かに分散させることで、Seebeck 係数を維持したまま電気抵抗率を低減する。本
材料系における複合組織化による性能向上の指針は、機械学習（ベイズ最適化）と実験との協働
により見出したものである。 

 

４．研究成果 
 

本研究期間内において、FAST 材に係る多様な研究成果[1-6]が得られた。以下に、代表的な本
研究課題の成果（概要）を示す。 

高密度のバルク FAST 材を合成するためには、現状では溶解法（目的となる半導体 τ1-Fe3Al2Si3

相の合成）と焼結法（高密度化）を組み合わせる必要がある。そこで、FAST 材の材料製造プロ
セスと電気出力因子との関連を調べた。電気出力因子と微細組織との相関を調べた結果、τ1相の
単相試料を得ることよりも、金属相である ε 相が少量析出することが重要であることが明らかに
なった（図 1）。このような微細組織は、ガスアトマイズ法で作製したサンプルに対し、900℃・
24 時間の熱処理を施した材料で得られる。サンプル A（高周波溶解+３週間熱処理）は FAST 材
の単相試料であるが、電気伝導率が低く、電気出力因子も小さい。一方、サンプル B（ガスアト
マイズ+熱処理）においては、最適な熱処理条件（900℃・24 時間）を選択することによって電
気出力因子が向上する（サンプル B+900）。サンプル B の試料組織には、最大で 5%程度の金属
第二相（ε-FeSi）の析出が確認されるが、ε 相の析出により母相の組成に僅かな変化をもたらし、

キャリア濃度が増加したことにより電気伝導率の改善がなされたと解釈している。 

本研究では、既存プロセス以外の合成プロセスを探索した結果、冷却速度の早いプロセスを用
いることが FAST 材の性能向上に寄与することが判明した（図 2）。具体的には、メルトスピン
法および傾角鋳造法による合成を試みた。傾角鋳造法に関しては、幅広い組成範囲での探索を行
ったが、メルトスピン法に関しては、比較的大きなバルク試料を準備する必要があり、組成依存
性までは調べることはできていない。図 2 に示すように、メルトスピン法ないし傾角鋳造法にて
合成した P 型および N 型 FAST 材ともに特性が大きく改善している。 

 

図 1 FAST 材の電気伝導率(σ)および電気出力因子(S2
σ)の熱処理温度依存性と試料組織の関係[5] 



 

安定的に温度差発電素子として FAST 材を用いるためには、現状の室温における 6 W m−1 K−1

程度の熱伝導率、とりわけ格子成分を低減させる必要がある。そこで、第四元素置換による合金
散乱効果の導入を検討した。Co, Re, Rh, Ru, Ga を置換した FAST 材を合成し、高密度バルク材の
作製と相同定を行い、目的の材料が出来ていることを確認した。その後、フラッシュ法にて評価
した熱伝導率と電気電度率とゼーベック係数から電子熱伝導率を求め、熱伝導率から電子熱伝
導率を差し引くことで格子成分を見積もった。その結果を表 1 にまとめる。その結果、主として
N 型 FAST 材において熱伝導率および格子熱伝導率の低減に成功し、その中でも、Co 元素が有
効に機能していることが明らかになった（図 3）。 

 

表 1 室温における熱伝導率および格子熱伝導率 

 

 

 

 

 

 

 

 

第四置換元素 室温熱伝導率(W m−1 K−1) 格子熱伝導率(W m−1 K−1) 

置換前 

Co 

Re 

Rh 

Ru 

Ga 

6－7 

4.5(N) 

4.6 (N) / 5.7 (P) 

5.9 (N) 

5.0 (N) 

5.6 (N) 

5.8－6.5 

4.1 (N) 

4.3 (N) / 5.3 (P) 

5.5 (N) 

4.7 (N) 

5.1 (N) 

 

図 2 （左）P 型および（右）N 型 FAST 材の電気出力因子(S2
σ)の合成プロセス依存性 

 

 

図 3 Co 元素置換した FAST 材の熱伝導率の温度依存性 



 低コスト、高信頼性モジュール化実現のため、FAST 材のチップ化、モジュール化を企業との
共同研究により進めた。低コスト化を見据えて、窒化アルミ基板に加えて、樹脂基板を用いたモ
ジュール化を行った。基板構成は窒化アルミ基板の場合、基材に窒化アルミ、電極に Cu めっき
＋Ni めっき＋Au めっきとした。樹脂基板は基材にガラスエポキシ樹脂、電極は低コスト化を見
据えて Cu 箔のみの構成である。この構成にすることにより部材コストは 1/10 以下とすること
が可能となる。なお、チップと電極ははんだ付けで接合を行った。試作モジュールの発電特性は
図 4 の通りである。樹脂基板は窒化アルミ基板と比較して 7 割強の発電量となった。両者の差は
基材の熱伝導の差によるものと考える。ただし、樹脂基板は大幅なコスト低減が見込めるため、
ニーズに合わせた選択肢として十分に可能性がある。 

 

  

  

図 4 (a,b)窒化アルミ基板および(c,d)樹脂基板を用いた温度差発電モジュールの出力特性 
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