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研究成果の概要（和文）：本研究は重い電子系の特性を活かした革新的熱電デバイスの創製に挑戦したものであ
る．特にその候補物質としてYbB6を取り上げ，単結晶試料においてYbとBを化学量論比から僅かにずらすことで
極性を制御し，その際の熱電性能の変化を追跡した．結果としてn型の組成において極めて大きなゼーベック係
数を観測し，その出力因子は実用化されている熱電材料Bi-Te系の値に匹敵することがわかった．以上の成果は
この材料をベースとした次世代熱電デバイスの応用に向けて重要な知見を与えるものである．

研究成果の概要（英文）：The heavy-fermion systems have been expected as a candidate material for 
next generation high performance thermoelectric devices. In this study, we focused on YbB6 and have 
investigated the thermoelectric properties of its single crystals at several compositions of B/Yb to
 verify their tuning availability. As a result, we observed a large Seebeck coefficient in the 
n-type composition, leading to the very high power factor comparable to that of the Bi-Te systems, 
one of the typical thermoelectric materials. These results provide important insights for the 
application of next-generation thermoelectric devices based on these systems.　

研究分野： 固体物理学
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  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
重い電子系は高い熱電出力因子が得られるにも拘わらず熱伝導度の低減が困難なために熱電材料としての実用化
は進んでいない．本研究はこれに対する逆転の発想として熱伝導度が影響しない熱電デバイスに重い電子系の熱
電特性を最適化することにより新しい熱電デバイスの創製を目指したものである．本研究で作製した単結晶試料
は既存の材料に匹敵する熱電性能を示しており，この方向性で研究がさらに発展すれば革新的な熱電デバイスの
開発につながることが期待できる．

※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。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９（共通） 
１．研究開始当初の背景 
エネルギー・環境問題の観点から，省エネルギー技術の革新が強く求められている．その意味

で熱電変換技術にかかる期待は極めて大きい．本研究で扱う重い電子系を熱電材料の性能指数
の点（ZT = S2σT/κ）で評価すると，高い電気伝導度 σ を有する金属にも関わらず，電子の大き
な有効質量に起因して大きなゼーベック係数 S を示す（すなわち出力因子 PF = S2σ が大きい）
が，高い熱伝導度 κ の低減がネックとなる．その結果，容易に高い PF が得られるにも関わらず，
熱電材料としての実用化は進んでいない．   
この状況を打破するための逆転の発想として，本研究では，熱伝導度が影響しない，あるいは

むしろ高い熱伝導度が必要な熱電デバイスに注目し，ここに重い電子系を材料として適用する
ことを計画した．すなわち本研究は，重い電子系の特徴を特別な熱電デバイスに最適化すること
により，既存の材料で得られている性能を大きく凌駕する熱電デバイスの開発につなげること
を目指したものである． 
 
２．研究の目的 
本研究では，新しい重い電子系熱電デバイスの候補物質として YbB6を選定した．その理由と

しては，YbB6 においてはまた微小なエネルギーギャップをもち，また Yb と B を化学量論比か
ら僅かにずらすことによって極性を p 型から n 型まで連続的に制御できることが知られており，
この点で様々な熱電デバイスへの応用が期待できるからである．しかしながら，極性が連続的に
変化する詳しいメカニズムはよくわかっておらず，これを理解するためには，Yb/B の組成比を
制御した YbB6試料の高品質な単結晶を作製し，その熱電特性を基礎物性や電子構造と関連付け
て調べる必要がある．その結果に基づいて，新しい熱電デバイス応用への可能性を探ることを本
研究の目的に設定した． 
 
３．研究の方法 
 本研究では主に YbB6の単結晶試料を作製することに比重を置いた．初年度にはキセノンラン
プを用いたフローティングゾーン法を用いて試料作製を行ったが，熱電特性の測定に必要なサ
イズの単結晶は得られなかった．そのため，2 年目以降はより簡便に作製が可能であり，報告者
の研究室の設備で行うことができるフラックス法を採用した．ただし，この試料の融点は 1400℃
を越えるため，通常の電気炉では溶かすことができない．そのため近年我々の研究室において整
備を進めてきた高温真空電気炉を用いて作製を行った．なお，その際に必要となる電気炉の高度
化にも取り組んだ．この電気炉を用いて，フラックスの種類・量，および温度シークエンス等を
試行錯誤の末に最適化したレシピで作製した試料に対して，X 線回折法を用いて結晶構造解析
を行い，電子プローブマイクロアナライザにより組成分析を行った．また試料の単結晶性は背面
ラウエ法により確認し，ゼーベ
ック係数（定常法）および電気抵
抗率（四端子法）は，低温物性測
定装置と高温物性測定装置を用
いて測定した． 
 
４．研究成果 
図 1 に本研究においてアルミ

ニウムフラックス法を用いて作
製した YbB6+δ の単結晶の写真を
示す．今回得られた単結晶の多
くは，物性測定が可能な大きさ
であることがわかる．特に大き
なサイズの単結晶が得られた
YbB6+δ（δ = 0）においては，明瞭
なラウエ写真が得られたことか
ら高品質な単結晶の作製に成功
していることがわかった．粉末
XRD の結果から YbB6+δ の δ = 
−1.1～0 においては単相の YbB6

の結晶構造をもち，δ = −2.6 と δ 
= +0.2 においては別の構造（例え
ば YbB4）をもつことが確認され
た．EPMA による組成分析にお
いては，軽元素である B の定量
的な評価は困難であった．すな
わち結果として YbB6 型の構造
をもつ単結晶が得られる仕込み
組成は特定できたものの，従来
の方法では厳密な組成比を分析

図 1. 様々な仕込み組成の YbB6+δに対してフラックス法で
作製した単結晶試料の写真． 



することは困難であることがわかった．この点に関して，現段階でより詳細な分析を行うよりは
仕込み組成と熱電特性の関係を調べることで組成制御ができているかどうかを調べることが先
決と考えた． 
現状で測定可能なサイズの結晶が得られている YbB6+δ の熱電特性の温度依存性に関しては，

先行研究と類似の傾向を示し，特に n 型である δ = −0.7 においては室温付近で既に実用化されて
いる Bi-Te 系熱電材料を凌駕する出力因子が得られることがわかった．一方で δ = 0 においては
それほど大きなゼーベック係数を示さなかったことから，本研究で作製した単結晶においては
仕込み量の違いによって組成を制御できていることを示唆している．ここで注意すべき点は，n
型試料については比較的大きなサイズの単結晶が得られ，また仕込み組成によって制御が可能
である手応えは得ているものの，p 型試料については大きなサイズの単結晶が得られていないた
め，その熱電特性も不明であることである．この辺りは多結晶やフローティングゾーンによる試
料とは異なっており，試料作製時の Yb の蒸発やまた仕込み組成に依存する可能性があり，今後
の研究で明らかにしていきたい．それに加えて現状の試料作製レシピをさらに見直すことでこ
の問題を解決できる可能性は残されており，今後もこの点に集中的に取り組んでいく計画であ
る． 
以上，本研究では革新的な熱電デバイスの創製を目標として，いくつかの Yb/B 比での YbB6+δ

の単結晶試料をフラックス法によって作製し，この系において熱電特性が組成によって制御で
きるかどうかを調べた．その結果，いくつかの組成に関しては熱電特性が可能なサイズの単結晶
の作製に成功し，特に n 型の δ = -0.7 付近の組成に関しては極めて高い熱電性能を示し，その値
は実用化されている熱電材料 Bi-Te 系の値に匹敵することが分かった．以上の成果はこの材料を
ベースとした次世代熱電デバイスの応用に向けて重要な知見を与えるものである． 
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