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研究成果の概要（和文）： 
排熱を実用温度域(300〜600℃)で直接電気エネルギーに変換し排熱再資源化を実現する

「環境低負荷型熱電変換素子モジュールの実用化を目指し、高変換効率(〜10%以上)が期

待される熱電変換材料マグネシウム・シリサイド(Mg2Si：シリサイド環境半導体)を高品

質・省プロセスにより合成する手法を開発した。また、廃棄物シリコン原材料を Mg2Si の

原料として用いるための純化プロセスを開発した。	 

	 
	 
研究成果の概要（英文）： 
Thermoelectric power generation is expected to be one of the effective technologies that will help 
reduce global warming by directly converting energy from waste heat or solar heat to electricity. 
Magnesium-Silicide (Mg2Si) has the potential to be an effective thermoelectric material with operating 
temperatures ranging from 500 K to 900 K. Here we have tried to introduce reusing of industrial 
waste of Si sludge as a source material for Mg2Si, because the current product inversion rate of 
Si for semiconductor LSI devices remains at 25 to 30 %, while most of the remainder is 
disposed of as a waste; this is mainly discharged as sludge from grinding and polishing 
processes. 
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１．研究開始当初の背景 
 我が国の一次エネルギー源に占める化石燃
料(石油・石炭・天然ガス)比率は 82％(2006 年
エネルギー白書)にのぼり、温室効果を加速さ
せる化石燃料に強く依存したエネルギーシステ
ムとなっている。一方で、化石燃料源からのエネ
ルギーはその〜70％以上が最終的に排熱とし
て捨てられている。 
 排熱を利用付加価値の高い電気エネルギー
に変換し利用することは排熱再資源化を現実の
ものとする上で最重要条件であり、化石燃料源
からのエネルギー利用効率の劇的向上による温
室効果ガス削減が強く望まれる。 
 
２．研究の目的 
 本研究では，以下に示す具体的な目標を設
定し，早期に n 形 Mg2Si ユニレグ構造排熱発
電モジュールの試作を目指す。 
(1). 量産可能な材料合成手法により作製され
た n 形 Mg2Si の応用物性・工業用原料製造プ
ロセスを開発 
(2). 産業廃棄物シリコン(Si)原料を 100%使用
した n 形-Mg2Si について、新製法を導入し、
材料レベルで変換効率 10％超を実現 
(3). n 形性能向上に不可欠な不純物元素に関
しドーピングの基礎データを蓄積 
(4). n 形・p 形ペア構造 Mg2Si もしくは n 形-Mg2Si
の単独利用排熱発電モジュールの試作と高温
炉でのフィールドテストを実施 
 
３．研究の方法 
n形(Al、Sb、Bi)-Mg2Siの量産向け合成法および
廃棄物原料導入に関する研究開発 
(1). 新製法低コスト合成プロセス開発 
(2). 多結晶原料の大量合成条件の探索と製造 
(3).低コストプロセスによる電気伝導制御 
 
Mg2Siの合成に関する研究開発  
(1). 低コスト合成プロセス開発《Si原料》 
(2). 多結晶原料の大量合成条件の探索と製造 
(3). 低コストプロセス電気伝導制御 
 
n形-Mg2Siの単独利用排熱発電モジュール化
への個別性能向上に関する研究開発 
(1). n形Mg2Si試料素子の実熱起電力向上、お
よびMg2Si—金属電極間の電気抵抗低減 
  技術の確立  
(2). p形Mg2Si試料素子の実熱起電力向上 
 
n形-Mg2Siの単独利用排熱発電モジュー
ル試作 
(1). n形-Mg2Siの単独利用による新構造(ユニレ
グ型)排熱発電モジュールの製作 
 
４．研究成果 
(1). 高品質・高耐久 Mg2Si原料 
 これまでの取組により、Mg2Si 素材の基礎的な
部分に関する知見、ハンドリングが実験室レベ
ルから少量生産レベルに至るまでではほぼ確立
され、発電デバイス構成構築への基礎知見が得
られた。Mg2Si 系は Mg2Si1-xGexと Mg2Si1-xSnx

を含め 1960 年代より排熱発電温度領域
500~800 Kの熱電変換材料として認知されて
きた材料系である。1-12) 現在までに報告され
ている実質的な Mg2Siの性能指数 ZTは、900 
K付近で ZT〜1程度の値であるが、軽元素か
ら構成される Mg2Siは、重量性能比で比較す
ると他材料を凌駕する熱電変換性能を有す
ることが本研究成果で明らかとなった。 
 
(2). 焼結による電極一体型ペレット作製 
	 溶融合成された Mg2Si原料を 75µm以下に
粉砕し、焼結用治具のグラファイト製ダイと
パンチに装填する。この際に、Mg2Si の原料
の上下部分に電極材料である Ni パウダー
(~3µm粒径)を配置して、Mg2Siの焼結時に同
時焼結で Ni 電極を Mg2Si マトリックスに焼
結・接着作製している。NiはMg2Siに対して、
実際のプロセス温度である 1100~1200 Kの焼
結プロセスにおいて顕著な拡散を呈さず、
Ni/Mg2Si界面は焼結後も極めて良好である。 
	 Mg2Si 開発においては、放電プラズマ焼結
プロセスの各種焼結パラメータ制御が Mg2Si
の熱電特性の向上に不可欠であることが本
研究で明らかとなり、Mg2Si の放電プラズマ
焼結法においては同活性化プロセスによる
熱電特性の向上、電極一体焼結、難焼結性 Sb
ドープMg2Si焼結においてその効果が顕著に
確認されている。また、Mg2Si のナノ粉末材
を焼結する際にも有効であることが示唆さ
れた。 
 
(3). スケーラビリティ 
	 Mg2Si の焼結試料作製について熱電性能を
担保した大口径焼結ペレットの作製は難し
いとされていた。通常のポットプレス法では、
大口径(~60 mmφ) ペレット試料の作製が行
われてきたがプロセス温度・時間、雰囲気の
関係でMg2Siマトリックスの酸化劣化顕著と
なり、現状では良好な熱電性能を得ることが
難しい。 
	 現在までに知られていることとして、
Mg2Si は原料品質と添加不純物種・添加濃度
に依存した焼結性の良否がある。大口径試料
作製のためにバインダーとして Ni 等を使用
して PAS焼結した Sb添加 Mg2Siペレットの
写真を図 1に示す。 Sb添加 Mg2Siは焼結性
が悪く、従来は〜15 mmφ程度の大きさで容易
にクラックが入り再現良く良質のペレット
を作製することができなかったが、バインダ
ーの使用により 40 mmφの大きさまで再現良
く作製できることが可能となった。 
 

 
図 1 



 

 

 
	 5 wt%バインダーを添加した試料では 873 
K で ZT=0.97が得られている。また、7 wt%
試料では同じく ZT=0.95 を示している。(図
2)最適なバインダー添加量においては、量産
を指向した大口径焼結が可能になり、また、
実用上十分な発電に向けた熱電特性の改善
にも大きな寄与があることが明らかになっ
た。 
 
 

 

図 2 
 
 
(4). 大口径 Sb 添加 n 形 Mg2Si 素子の熱電特
性と実用デバイス構造 
	 図 3に 3x3x7.5 mm3の発電チップの低温部
373 K、高温部 473〜873 Kにおけるパワーカ
ーブを示す。得られた最大出力は、ΔT=500 K
で 172.8 mWであった。 
 

 
図 3 

 
Mg2Si は、アンドープ状態で n 形の電気伝
導を示し、p 形を想定使用温度領域 500〜
900 K において安定的に得ることは難しい
ことが知られている。図 3 に示した発電チ
ップを用いて作製した新構造ユニレグ形発
電ユニットを図 4に示す。シリサイドを含め
た次世代環境低負荷系の素材においては n
形もしくは p形のどちらかの発電特性が優
れているケースが多い事も鑑みて、n 形の
みから構成されるユニレグ構造モジュール

による発電モジュールを提案・作製した。 
 

 
図 4 

 
以下、本研究期間、各年度に得られた具体的な
成果をまとめる。 
 
H21 年度成果 
 n 形-Mg2Si の量産向け合成法および廃棄物
原料導入に関する研究開発  
(1). 新製法低コスト合成プロセス開発 
［成果］：産業廃棄物リユース Si の純化，金属
グレード Si (3-4N)およびケミカルグレード Si 
(2N)を使用して、排熱発電を実現可能な熱電
変換特性を有する n形 Mg2Si製造法をほぼ確
立した。 
(2). 多結晶原料の大量合成条件の探索と製
造 
［成果］： Mg2Si 原料を多数合成する新規の
溶融合成技術を共同研究先の会社と開発し
た。 
(3).低コストプロセスによる高耐久な不純物に
よる電気伝導制御 
［成果］：① n 形 Mg2Si 多結晶原料合成時に
均質に不純物を分布させるプロセス技術を開
発した。② 放電プラズマ焼結合成プロセスと
不純物導入プロセスの整合性確保を行い、
動作時を想定する温度での耐久試験で素子
劣化を低減させる不純物を探索できた。 
 
H22 年度成果 
発電性能および高温耐久性を向上させる不
純物元素の特性に関する研究開発  
(1). 従来用いられてきた Al, Bi, Sb 以外の新
規不純物元素の添加および放電焼結プロセ
ス開発 
［成果］： n 形 Mg2Si に関して、新規不純物元
素 5 種を合成時に導入し、15mm 径の焼結ペ
レットを再現よく製造する方法を確立した。こ
のうち、2 種が発電性能の向上を示し、1 種は
高温での酸化劣化を抑制する効能があること
を見いだした。 
(2). 発電モジュールを作製する際に必要な
Mg2Si への金属電極を接合する技術の開発 
［成果］： 放電焼結法および Ni 無電解めっき
法によるオーミック金属電極の作製法を確立
した。放電焼結法では Ni 電極に加え、Ni より
接触抵抗を低減できる新規金属電極材料を
複数見いだした。 
(3).放電焼結法による大口径ペレット作製に
関する開発 
［成果］： Mg2Si は大口径(〜50mm 径)の焼結
ペレットを作製する際には、試料のひび割れ



 

 

や電極剥離等の問題が生じていたが、新焼
結プロセスおよび原料調製により 30〜50mm
径のペレット作製が可能となった。 
 
H23 年度成果 
発電性能および高温耐久性を向上させる不
純物元素の特性に関する研究開発  
(1). 従来用いられてきた Al, Bi, Sb 以外の新
規不純物元素の添加および放電焼結プロセ
ス開発 
［成果］： n 形 Mg2Si に対する新たな不純物元
素として、Co, Sm, Ta, Zn を見いだした。Ta は
電気伝導率の向上によりパワーファクターが
向上した。Co, Sm, Zn は熱伝導率の低下に
寄与のあることが知られた。特に Zn は高性能
不純物 Sb に匹敵する性能を示すことが明ら
かとなった。 
(2). 発電モジュールを作製する際に必要な
Mg2Si への金属電極を接合する技術の開発 
［成果］： 放電焼結法による Mg2Si 焼結時の
同時オーミック金属電極作製法により、従来
の Ni より接触抵抗を低減できる CoSi2, CrSi2
の新金属電極材料に関して Ni バインダー添
加により、Mg2Si—電極間の接触抵抗を大幅に
低減できることが知られた。また、Sb 添加の
Mg2Si では、Al 添加 Mg2Si に比べて Mg2Si—
電極間接触抵抗の低抵抗化と高温耐久性の
両面で優れることが明らかとなった。 
(3).放電焼結法による大口径ペレット作製に
関する開発 
［成果］： 昨年度までに実現した Mg2Si の大
口径(〜50mm 径)焼結ペレット作製では、再
現性に問題があったが、本年度、メタルバイ
ンダーを開発することで 30〜50mm 径ペレット
の再現良く作製できるようになった。さらに、メ
タルバインダーの添加で、発電特性を向上さ
せることに成功し大口径試料で ZT 値～1 を
実現した。 
 
今後、最終的な目標である「自動車向けシステ
ム実装」を目指す。具体的な次の研究内容は以
下に示す 4 項目から成る． 
 (1). 新モジュール構造(ユニレグ型)の低熱損
失化、高耐久化、高強度構造化 
 (2). 熱源の熱変動を緩和するバッファリング熱
結合機構の開発 
 (3). 発電モジュール及び発電デバイスからの
電力取出し新機構の開発 
 (4). Mg2Si ナノ原料開発による高性能化 
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