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研究成果の概要（和文）：本研究では，伝導電子が強散乱極限にある熱電半導体において，化学ポテンシャル近
傍の電子構造を不純物準位を用いて建設的に変調することで，熱電性能を飛躍的に向上させることを目指した．
Si-Ge系材料では，化学ポテンシャルが伝導帯に存在する条件下において，1 at.%のFe置換により熱電性能が著
しく向上することを見出した．また，化学ポテンシャルが価電子帯に存在する条件下では，1 at.%程度のAuある
いはNiの添加により性能が向上することを示した．銀カルコゲナイドなどでも同様の効果を確認した．本研究に
より，熱電材料を高性能化するための新しい指針が構築・確認された．

研究成果の概要（英文）：In this project, we tried to improve the performance of thermoelectric 
materials using the impurity states produced by dilute impurity elements under the condition of 
strongest scattering limit of conduction electrons. 
We employed Si-Ge system as one of the typical thermoelectric materials, and found that 1 at.% Fe 
possesses a potential to greatly increase the magnitude of dimensionless figure of merit of n-type 
samples. Tiny amount of Au and Ni, which is less than a few at.%, were also found to improve 
thermoelectric performance of p-type Si-Ge.The strategy, with which we successfully improve the 
thermoelectric performance of Si-Ge, was also used for other thermoelectric materials, such as 
silver chalcogenides, and its validity was confirmed by the increase of their dimensionless figure 
of  merit.
We stress here that the our newly proposed strategy to develop a high-performance thermoelectric 
materials should lead to the practical use of thermoelectric generators.

研究分野： 固体物性，金属電子論

キーワード： 熱電材料　熱電発電　ゼーベック係数　電気伝導度　熱伝導度　電子構造　不純物準位　強散乱極限
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研究成果の学術的意義や社会的意義
本研究では，熱電材料の物性を建設的に制御する指針を与えるとともに，実際に，複数の材料系で，新しい高性
能熱電材料の開発に至った．理論的な予測を実験で検証することで，提案する指針が正しいことを証明したこと
から，同様の指針を用いた熱電材料の開発が促されると考えられる．また，この指針を用いた材料開発が活発に
行われることで，エネルギー変換効率が高い熱電発電素子の開発が行われるようになり，排熱からの熱電発電に
より省エネルギー化が進む．同時に，カーボンニュートラルの実現に向けて，大きな寄与をすると判断される．

※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 

 化石燃料枯渇，その燃焼に伴う地球温暖化ガス排出，東日本大震災に端を発する原発停
止と電気料金の高騰などの深刻な問題を大きく緩和する技術として，未利用熱や廃熱から電
力を生み出す熱電発電が注目されている．残念なことに，現状では，ゼーベック係数，熱伝
導度，電気伝導度を最適化することの困難さと，100 年以上に亘り続けられてきた材料開発
研究で蔓延してしまった『正しくない常識（主に放物線バンド近似を用いた半導体電子論の
利用）』により，革新的な材料開発が難しくなっている．  

量子力学や量子統計を基礎にして 1930〜1940 年代までに確立した自由電子論や金属電子
論が熱電材料に応用されるようになったのは 1950〜1960 年代である．上記の理論は，半導
体において大きなゼーベック係数と金属的な電気伝導が両立することを教えてくれる．同時
期には，エレクトロニクスを牽引する希少キャリア半導体が盛んに研究されるようになり，
しかも，その発展による社会変革は目覚ましいものであった．また，希少キャリア半導体の
電気伝導が半導体理論として系統的にまとめられていった．このような状況下において，半
導体理論を用いて，熱電材料の物性をキャリア濃度，移動度，有効質量などをパラメータと
して議論する傾向が高まっていった． 

希少キャリア半導体では，バンド端付近の電子構造が用いられるため，放物線バンド近似
は良い近似であり，キャリア濃度，移動度，有効質量を用いた材料改質は概ね正しい．しか
し，使われる際の温度領域が高く，かつ，構造の複雑な縮退半導体を用いる熱電材料では，
放物線近似が妥当ではない複数のバンドが伝導に寄与する場合がほとんどであるため，キャ
リア濃度，移動度，有効質量を用いた解析では定性的な解釈の枠組みをでることができない．
結果として，1950 年頃に発見された Bi2Te3 系材料のみが，主要な実用化熱電材料として広
く普及し続けている． 

物性物理の観点から言及すれば，電子構造や電子散乱，あるいは，電子の量子状態に関す
る定量的な情報があれば，Boltzmann輸送方程式や久保公式で知られる線形応答理論を用い
て電子輸送現象を定量的に解析・予測することが可能である．一方で，物性物理学で培われ
てきたこのような知識が，実用的熱電材料の開発に十分に利用されているとは言い難い．ま
た，上記の問題が主因となる材料開発の遅れにより，産業界から要請される性能（無次元性
能指数 ZT > 4）に対して，実用材料の性能が低く抑えられている（ZT 〜1.0）． 

 
２．研究の目的 

本研究は，日本が 2050 年までに実現を目指すカーボンニュートラル社会の構築に寄与す
る高性能熱電材料を開発するための革新的技術として，本提案研究では，固体物理の理論に
基づき電子構造の観点から熱電材料の高性能化指針を構築すべく，『強散乱極限に達している
縮退半導体のバンド端近傍に不純物準位を形成することで著しく小さな熱伝導度と大きな出
力因子を共存させる手法』を確立することを目的とする．この手法により，高性能のバルク
熱電材料を創製し，省エネルギー技術としての熱電発電のポテンシャルを示すとともに，申
請者が提案してきた熱電材料設計指針の妥当性を証明することで，熱電材料開発にパラダイ
ムシフトをもたらすことを目指している． 

 
 
３．研究の方法 

本研究では，以下の方法で研究を遂行した． 
 

(a) 電子構造計算による不純物準位の予測 
バンド計算やクラスター計算などの電子構造計算プログラムでは，多くの近似が用いられ

ており， 得られる実験結果が正しいことが保障されているわけではない．特に，熱電材料な
どにおいてキャリア濃度を調整するため，あるいは，本研究で目的としているように電子物
性を改質するために用いる元素の部分置換による電子構造への影響については，材料群ごと
に分類し，定量的に評価する必要がある．そこで，超格子構造を用いたバンド計算や，バン
ド計算により最適化した結晶構造から抜き出したクラスターのクラスター準位計算を行い，
熱電物性に良い影響を与える不純物準位に関する評価を行った．  

 
(b) 不純物準位の電子物性に及ぼす影響の予測と物性測定に因るその検証 
不純物準位のエネルギー位置，エネルギー幅，準位の密度，電子濃度をパラメータとして，

上述した熱電材料群における電子物性（ゼーベック係数，熱伝導度，電気伝導度）の計算を
行った．これにより最適な不純物準位の特徴が理解できるようになる．さらに，(a)にて得た
不純物準位の特徴を考慮し，最適な不純物元素の種類と濃度を特定し，その条件で試料を作
製する．作製した試料に対して，ゼーベック係数，熱伝導度，電気伝導度，ホール係数，比
熱，磁化を測定する．この作業により，電子構造計算を用いた定量的物性設計の可能性を検
証した． 

 
 

(c) 大きな ZT を示す材料の開発 



 
極めて小さな格子熱伝導度を有する熱電半導体に対して，不純物準位による電子構造の建
設的な変調を与えることで，低い熱伝導度と大きな出力因子を共存させた．この手法により，
大きな ZTを示す熱電材料を開発した． 

 
 
４．研究成果 
 

本研究では，極めて小さな格子熱伝導度を示す熱電材料に対して，不純物準位による電子

構造制御を行うことで，熱電特性を著しく向上させることを目指している．この目的を達成

するためには，極めて小さな格子熱伝導度を示す熱電材料を選定することが重要となる．本

研究では，様々な材料系の物質を取り扱ったが，ここでは，ナノ粒子から構成される Si-Ge 系

バルク材料および高マンガンシリサイド MnSiγ，さらに，非調和格子振動により特徴づけら

れる Ag2(S1-xSex)材料に対して得られた研究成果を示す．  
 
4-1 Si-Ge 系熱電材料 
 

図１(a) に，ダイヤモンド

構造を有する Si に Fe が置換

型不純物として存在する場合

に得られる電子状態密度の計

算結果を示す． [APEX 12, 
045507 (2019)]この計算結果に

より，Fe の 3d軌道の成分を主

成分とする不純物準位が伝導

帯の底に形成されることが予

測された．また，同様の状況を

モデル化したスペクトル伝導

度（図１(b））を用いて熱電物

性の計算（図１(c)〜(f)）を行う

ことで，１at.%以下の Fe の導

入により，n型 Si-Ge 系材料の

無次元性能指数が著しく向上

することを予測した． 
同様の計算を行い，AuやNi

を不純物元素として選択する

ことで，p型材料についても性

能向上が見込めることを予測

した． 
上記の予測に基づき，Si-Ge 

系試料を作製し，その熱電物性を評価した．なお，格子熱

伝導度が著しく小さいことが良い熱電材料の条件となる

ため，高エネルギーボールミルを用いたナノ結晶粉末を，

低温かつ高圧で焼結することで，高密度ナノ結晶バルク試

料とした．報告されている Si-Ge 系材料の熱伝導度はナノ

結晶化しても 2 Wm-1K-1程度であったが，本研究で作製し

た試料は 1 Wm-1K-1を下回るほど，小さくなっていた． 
伝導電子は強散乱極限に達しており，群速度の影響を

考慮する必要がなくなる．このことで，不純物準位による

状態密度のエネルギー依存性が，スペクトル伝導度のエネ

ルギー依存性となり，計算により予測したように，ゼーベ

ック係数の向上が期待できる．実際に，作製下試料のゼー 
ベック係数は大きく，その絶対値は，500 μVＫ-1にも達した．不規則性の電気伝導度への影響

は低温では大きいが，Si-Ge 系材料が大きな ZT を示す高温では，その影響がほぼ無視でき，

結果として，Fe を導入した n型材料において，900 K において ZT = 1.88 を得た．Au を導入

した p型材料で 1000K において ZT = 1.63[JJAP 58, 125501 (2019)], Ni を導入した材料で 1000 
K で ZT = 1.6 [Submitted to ACS Applied Electronic Materials.（2021）]を達成した．いずれの材

料も，既存材料を凌駕する性能を示している． 図３にそれぞれの ZT の温度依存性を示す． 
 

 
図１ Si 中に於ける Fe の不純物準位（不純物バンド）とそ

の形成による物性変化の予測．[APEX 12, 045507 (2019)] 

band, mainly consisting of 3d-t2g orbitals of Fe, as illustrated
in Fig. 1(a).
In order to confirm the impact of impurity states on

thermoelectric properties, we calculated the electron transport
properties of Si with and without the impurity states of Fe
using the semi-classical Boltzmann transport equation and
assuming diffusive electron conduction, where A0×N(ε) was
used as a representative of spectral conductivity, s e( )T, . A0 is
a constant selected to obtain a similar electrical resistivity to
amorphous Si. A Gaussian peak of 200 meV in full width at
half maximum was artificially added as the Fe impurity states
at the bottom of the conduction band of Si. The temperature
dependence of electron thermal conductivity κel(T), electrical
resistivity ρ(T), and Seebeck coefficient S(T) were calculated
by setting the Fermi energy at EF = 0.89 eV and considering
the temperature dependence of the chemical potential; the
results are plotted in Figs. 1(c)–1(e). By additionally assuming

κlat = 1Wm−1 K−1 over the whole temperature range, we also
calculated the temperature dependence of ZT, plotted in
Fig. 1(f). Clearly, the magnitude of both κel(T) and S(T)
increased simultaneously with the presence of impurity states,
while ρ(T) decreased over the whole temperature range. As a
result, ZT increased to 1.7 times larger than the value
calculated without the impurity states. This result clearly
proves that electronic structure modification using impurity
states is one of the most useful methods for effectively
increasing ZT.
To confirm the prediction, we prepared Si–Ge–Fe–P

samples containing less than 1 at% Fe. A high-energy ball
milling process was employed to make homogeneous nano-
crystalline powders. Stainless steel balls and mill pods were
specifically employed to introduce Fe-contamination into the
sample during the milling process. The shortage of Fe was
initially planned to be compensated for by additionally

Fig. 1. (a) Electronic density of states N(ε) of a 3 × 2 × 3 supercell of diamond structure Si consisting of 143 Si and 1 Fe calculated by VASP (Ref. 17).
(b) Spectral conductivity σ(ε, T) = A0 × N(ε) , with A0 as constant, used to calculate the thermoelectric properties (c)–(f), κel(T), ρ(T), S(T), and the
consequently obtained ZT.

Table I. Chemical composition, density, carrier concentration, and carrier mobility measured at 300 K of Si0.55Ge0.35(P0.10Fe0.01).

Sintered Density Rel. density Carrier conc. Carrier mobility
conditions Chemical composition d/g cm−3 d/dth (%) n cm−3 μ cm−2 V−1 s−1

873 K, 4 h Si0.51(7)Ge0.31(7)(P0.08(9)Fe0.009(8)) 3.40 95.74 1.24 × 1019 1.2
1173 K, 5 min Si0.52(0)Ge0.33(2)(P0.06(8)Fe0.005(8)) 3.44 96.86 3.51 × 1019 27.5

© 2019 The Japan Society of Applied Physics045507-2

Appl. Phys. Express 12, 045507 (2019) K. Delime-Codrin et al.

 
図２ Si-Ge 系高密度ナノ結晶バ

ルク材料の熱伝導度．[APEX 12, 
045507 (2019)] 

thermal conductivity κ according to

k a= ´ ´ ( )C d . 2P

Electrical resistivity and the Seebeck coefficient were
measured using a standard four-probe technique and steady
state method, respectively, in the same temperature range
under a vacuum atmosphere lower than 10–2 Pa.
The powder XRD patterns of the prepared samples are

shown in Fig. 2(a). The XRD pattern of the ball-milled powder
shows the homogeneous Si–Ge alloy consisting solely of a
single phase of the diamond structure. In the low-temperature
sintering sample, Si–Ge873K, the phase in the as-milled powder
remained without showing any precipitation of secondary
phases. The average size of the crystalline nano-grains was
roughly estimated from the XRD peaks using the Debye–
Scherrer formula l b q= ( )/D K cos , in which K, λ, β, and θ
represent the Debye constant (K= 0.94), X-ray wavelength
(λ= 0.15418 nm), line broadening, and Bragg angle, respec-
tively. Nano-grains of D= 10 ± 1 nm were calculated for the
milled powder, whereas a slightly larger grain size of
D= 13 ± 1 nm was determined for Si–Ge873K. This indicates
that the small nano-grain size was maintained in the bulk
samples, provided low-temperature sintering was employed. In
sharp contrast to Si–Ge873K, Si–Ge1173K showed a significant
grain growth to D= 53 ± 1 nm. Precipitation of FeSi4P4

22) was
confirmed from the XRD peak at 2 ≈ 31°. Rietveld analysis

revealed that the volume fraction of FeSi4P4 was limited to
values of less than 5.64%.
SEM–EDX measurements were also performed, and the

secondary electron (SE) images are displayed in Figs. 2(b)
and 2(c). The SE image of Si–Ge873K definitely showed a
large variation in grain size from a few tens to a few hundreds
of nanometers in diameter. The presence of voids at the grain
boundary of less than 20 nm was also confirmed in the highly
densified bulk. The crystalline nanoparticles of average size
13 nm deduced by the Debye–Scherrer method indicates that
the grains observed in the SE image were agglomerates of
such nanocrystals. Despite the fact that P concentration far
exceeded its solubility limit in Si,23) no evidence of a
secondary phase was confirmed the from SE image, showing
good consistency with the XRD measurement. Furthermore,
the chemical composition of Si–Ge873K determined by EDX
showed a P concentration of 8.9 at%, close to nominal
composition. This confirms the complete dissolution of P
inside the amorphous Si–Ge phase. Also, EDX analysis
showed the presence of 0.98 at% Fe, but no other impurity
elements within the analysis sensitivity.
The SE image of Si–Ge1173K, on the other hand, showed a

relatively homogeneous structure without any clear evidence
of a wide distribution of grain size. A small amount of
FeSi4P4, approximately 20–100 nm in diameter, was con-
firmed in the SE image, in good agreement with XRD.

Fig. 3. (a) Heat capacity Cp(T), (b) thermal diffusivity α(T), and (c) thermal conductivity κ(T) of Si–Ge873K and Si–Ge1173K. Electrical resistivity (T) of
Si–Ge873Kand Si–Ge1173K is plotted in (d) and (e), respectively. The Seebeck coefficient S(T) of both samples is plotted in (f). S(T) and ρ(T) were measured
simultaneously under the same experimental conditions. Small arrows on the lines indicate heating or cooling conditions. S(T) and ρ(T) values were measured
twice under the heating process for the Si-Ge1173K samples. Si-Ge873K had a smaller electrical resistivity after the first heating, but it stabilized, showing almost
the same values in the first cooling curve, the second heating curve, and the second cooling curve.

© 2019 The Japan Society of Applied Physics045507-4

Appl. Phys. Express 12, 045507 (2019) K. Delime-Codrin et al.



 
 
4-2 高マンガンシリサイド(MnSiγ)系熱電材料 
 

高マンガンシリサイドは，高い出力因子を得

られる電子構造を有している．この材料に対し

て，Mn の Re部分置換と液体急冷法によるナノ

結晶化を併用することで，無次元性能指数を著

しく向上させることに成功した．図４に示すよ

うに，得られた値は，ZT = 1.15 であり，Re を含

有しない通常材料の ZT = 0.5 から 2倍以上に達

した． [ACS Appl, Mat. & Interfaces 11, 31169 
(2019)] 

主に，格子熱伝導度を低下させる目的で導入

した Re は，価電子帯の上端に不純物準位を形成

し，出力因子の向上に寄与していることを，放射

光を用いた共鳴光電子分光実験による電子構造

観察により明らかにした．[J. Appl. Phys 127, 
035103 (2020)]（図５参照）Re 濃度が増大すると

ともに，化学ポテンシャル近傍のピークが大き

くなっていることがわかる． 
なお，本研究で得られた ZT の値は，香マン

ガンシリサイド系材料として最大である． 
 
 
 
 

4-3 Ag2S1-xSex系熱電材料 
 

Ag2Ch (Ch = S, Se, Te)は著しく小さな熱伝導度

を示すことを，研究代表者らは明らかにしている．

また，半導体的電子構造を有することから，熱電

材料に相応しい電子構造を有していると言える．

キャリア濃度を調整することが難しいが，本研究

では，Ag2S の S を Se で部分置換することで，電

子が導入され，n 型熱電材料として優れた性能を

示すことを明らかにした．[J. Elec. Mater 49, 2846 
(2020)] 
特に，Ag2S0.4Se0.6の組成では，室温付近から ZT 

= 0.8 を示し，高温相に相変態する温度（約 350 K）

付近までその値を維持できている．体温などの低

温熱源を使った発電に期待できる．さらに，この 
材料系においても，不純物準位を建設的に利用することで，より高い性能が維持できること

を見出しており，その結果は，論文として投稿する予定である． 
 
 

 

   
図３ 本研究で得られた高性能 Si-Ge 系熱電材料の無次元性能指数 ZT．（左）Fe を導入し

た n型 Si-Ge合金[APEX 12, 045507 (2019)]，（中央）Au を導入した p型 Si-Ge合金[JJAP 
58, 125501 (2019)]，（右図） Niを導入した p型Si-Ge合金[Submitted to ACS Applied Electronic 
Materials] 

Unfortunately, the larger size of the electron beam in our
SEM–EDX apparatus prevented us from precisely deter-
mining the composition of those nano-precipitates. The main
portion of Si–Ge1173K, where no precipitates were observed,
possessed smaller amounts of Fe and P. This certainly lends
great support to the precipitation scenario of FeSi4P4 for
Si–Ge1173K.
The heat capacity Cp(T), thermal diffusivity α(T), and

thermal conductivity κ(T) are plotted as functions of tem-
perature in Figs. 3(a)–3(c).
The heat capacity of Si–Ge873K showed a slightly higher value,

Cp= 0.525 J g−1 K−1 at 873K, than Cp= 0.496 J g−1 K−1 of
Si–Ge1173K. We measured a smaller thermal diffusivity for
Si–Ge873K of α= 0.493 mm2 s−1 at 873K. This low thermal
diffusivity led to an extremely low thermal conductivity,
κ< 0.88 ± 0.10Wm−1 K−1 over the whole temperature range,
much lower than κ= 1.35Wm−1 K−1 previously reported for
the nanostructured bulk Si0.65Ge0.35.

11) This significant reduction
of thermal conductivity was presumably caused by the various
sizes of aggregates consisting of crystalline nanoparticles as
observed in the SEM images, and by the slightly lower density
associated with the voids.
In sharp contrast to the extremely small κ of Si–Ge873K,

Si–Ge1173K showed a relatively large value: κ= 2.25 ±
0.10Wm−1 K−1 at 300 K. This large value is caused by
the large α= 1.569 mm2 s−1 at 300 K, presumably induced
by the presence of larger crystal grains.
The Seebeck coefficient S(T), and electrical resistivity ρ(T)

of Si–Ge873K and Si–Ge1173K are plotted as functions of
temperature in Figs. 3(d)–3(f). All the prepared samples
showed a negative sign of S(T). Si–Ge873K showed a high
value of S(T) over the whole measured temperature range
with a maximal value of 517 ± 20 μV K−1 at 673 K. This
value of S(T) is more than double those of Si-Ge in RTGs,4)

for which ∣S∣> 213 μV K−1 was observed at 673 K. As
expected from our theoretical calculations, the enhancement
of S(T) is supposed to be brought about by the impurity states
of Fe at the bottom of the conduction band. Si–Ge1173K, on
the other hand, possessed rather a smaller S(T) with a
maximum value of ∣S∣= 411 ± 20 μV K−1 at 873 K. This
slightly reduced S(T) would be related to the reduced amount
of Fe in the Si–Ge matrix of Si–Ge1173K in close accord with
the precipitation of FeSi4P4 during the high-temperature
sintering process.

The electrical resistivity of as-sintered Si-Ge873K unfortu-
nately was larger at room temperature, ρ= 407 ± 41 mΩ cm,
but it drastically decreased with increasing temperature. The
temperature dependence of S(T) suggests that this reduction
of ρ(T) is not caused by electron–hole excitations, but by the
delocalization of conduction electrons and/or the boundary
resistance between nanocrystal agglomerates. At 873 K, it
turns out to be small, less than ρ< 12.4 ± 1.2 mΩ cm.
It should be also mentioned that (T) of Si–Ge873K, in the

cooling process always had a smaller value than that in the
first heating process. However, a second measurement of
the sample showed the same values over the whole heating
and cooling process, in good agreement with that of the first
cooling process. This means that the microstructure of
Si–Ge873K, presumably at the grain boundaries, slightly
varied in the first heating process, but became stable after
reaching the highest temperature at 900 K.
The electrical resistivity of Si–Ge1173K, on the other hand,

had a less significant temperature dependence than that in
disordered metals,24) and its average magnitude over the whole
temperature range was ρ≈ 7.50 ± 0.75 mΩ cm. It showed no
hysteresis during the heating and cooling processes.
Using the measured values of the thermoelectric proper-

ties, the power factor PF and the figure of merit ZT were
calculated and are plotted in Figs. 4(a) and 4(b). The
maximum power factors, PF= 1.89 ± 0.20Wm−1 K−2 and
2.26 ± 0.20Wm−1 K−2 for Si–Ge873K and Si–Ge1173K, re-
spectively, were observed at the highest temperature, 873 K.
Because of their large electrical resistivity, these values are
definitely smaller than the 2.96Wm−1 K−2 previously re-
ported for Si0.80Ge0.20.

4) However, the much smaller thermal
conductivity of our samples led to a superior value of ZT,
exceeding unity at T> 700 K, and eventually a maximum
value of ZT, 1.88 ± 0.20, was obtained for Si-Ge873K.
Notably, ZT= 1.88 ± 0.20 is the largest ever reported for

Si–Ge-based materials. The wide temperature range from
710 K to 873 K where ZT exceeds unity is definitely
important for practical applications. Strongly supported by
cheap, environmentally friendly constituent elements, our
new attainment of large ZT values should have a strong
impact in the field of thermoelectricity, not only for devel-
oping a high-performance thermoelectric material but also
proving the validity of the strategy to drastically improve the
performance of any thermoelectric material.

Fig. 4. (a) Power factor and (b) ZT of Si–Ge873K and Si–Ge1173K bulk samples. Small arrows on the lines indicate heating or cooling conditions. Si–Ge873K
has different values between the heating and cooling curves because of the variation in electrical resistivity. A maximal ZT value of 1.88 was observed for
Si-Ge873K at 873 K.

© 2019 The Japan Society of Applied Physics045507-5

Appl. Phys. Express 12, 045507 (2019) K. Delime-Codrin et al.

relaxation time τ= 0.88× 10−12 s, which was theoretically
predicted for amorphous Si0.8Ge0.2,

43) for roughly estimating
the mean free path of phonons. The longitudinal and
transverse phonon mean free paths were calculated to be
7.9 and 2.7 nm, respectively. The average phonon mean free
path was (2.7 × 2+ 7.9)/3= 4.4 nm at 300 K due to the
scattering of phonons at the grain boundary interface of
various sizes in the Si-Ge-Au-B nanocomposites and it is
close to the value of theoretically calculated amorphous
Si0.8Ge0.2 of about 4.1 nm.43)

The power factor of Si-Ge-Au-B was smaller than other
reported Si-Ge-based composites SiMo, TiB2 and Y2O3

because of the electrical resistivity remaining high at around
10 m Ω cm, even though the sample achieved reasonable
carrier concentration of 4.19× 1019 cm−3 at 300 K, which
might be caused by the disorder, precipitation and small
amount of oxygen content in the sample. Besides, the power
factor of the Si-Ge-Au-B composite was higher than that of
the RTG and other Si-Ge-based composites containing CrSi2
and YSi2, respectively.
The ZT value of the Si-Ge-Au-B composite was lower

compared to the SiGe-Y2O3 ZT value of 1.81 at 1100 K

Fig. 9. (Color online) Dimensionless ZT as a function of temperature from
300–1000 K, compared with other previously reported Si-Ge-based compo-
sites.

Fig. 10. (Color online) Thermoelectric properties of Au 1% substituted Si-Ge-Au-B sample was measured from 300–1000 K: (a) electrical resistivity,
(b) Seebeck coefficient, (c) thermal conductivity and (d) dimensionless ZT.

© 2019 The Japan Society of Applied Physics125501-8

Jpn. J. Appl. Phys. 58, 125501 (2019) M. Omprakash et al.

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

 
 

 
 
 

 
Fig. 9 Thermoelectric properties of the sample x = 0.01, x = 0.02, x = 0.03, and x = 0.04 
as a function of temperature from 300 – 1000 K (a) total thermal conductivity ‘к’, (b) 
electron thermal conductivity ‘кe’, (c) lattice thermal conductivity ‘кl’, and (d) 
dimensionless figure of merit (ZT). 
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図４ 高マンガンシリサイド

(MnSiγ)系熱電材料得られた無次

元性能指数．[ACS Appl, Mat. & 
Interfaces 11, 31169 (2019)] 

scattering of phonons having mid/long-range wavelength
compared to the nanograined diffused microstructure of the
annealed ribbons.
As a result, we observed a ZT = 1.15 at 873 K for annealed

ribbons (Figure 7). The enhancement in the ZT value was
about 30% in comparison to that of the SPS sample (ZT =
0.8). Notably, this value, ZT = 1.15, is the largest ever reported
for HMS-based thermoelectric materials. This extraordinary
value of ZT was successfully obtained by the unique strategy in
which an energy-filtering effect, nanostructuring, and heavy-
element substitution are simultaneously employed.

■ DISCUSSION
To understand the observed energy-filtering effect in terms of
the electronic structure, we derived the Seebeck coefficient
S(T) and electrical conductivity σ(T) from the spectral
conductivity σ(ε,T) in the context of linear response theory4,56

(Figure 8, eqs 1−4). Here, S(T) and σ(T) are the functions of
the spectral conductivity σ(ε,T), Fermi−Dirac distribution
function f FD, electronic density of states N(ε), mean group
velocity vG(ε) of an electron, relaxation time τ (ε, T), and the

chemical potential μ(T). σ(T) was determined by W0 =
−∂f FD/∂ε. W0 shows a peak exactly at the chemical potential
with a full-width at half-maximum of about 3.5kBT. S(T) is
strongly dominated by the product of W1 = (ε − μ)(−∂f FD/
∂ε) and σ(ε,T). Here, W1 has negative and positive maxima at
ε − μ = ±1.7kBT. Generally, the energy dependence of the
relaxation time is ignored, but if we purposefully introduce
some energy dependence by increasing the scattering
probability for low-energy carriers, S(T) and σ(T) would be
modified. For example, if the scattering of carriers occurs below

Figure 4. SEM images showing the effect of thermal processing on the microstructure of 6 atom % Re-substituted HMS: (a) nonannealed ribbon
sample with fine-grain structure; (b) annealed ribbon with diffused microstructure; (c) microstructure of a cracked surface of SPS pellets showing
drastic grain growth.

Figure 5. Grain size dependence of the (a) Seebeck coefficient (300
K), (b) electrical resistivity (300 K), (c) PFs at 300 and 700 K, and
(d) thermal diffusivity (300 K) for a nonannealed ribbon, an annealed
ribbon, and a sintered/SPS sample.

Figure 6. Temperature dependence of the transport properties; (a)
Seebeck coefficient, (b) electrical resistivity; (c) PF; (d) thermal
conductivity for 6 atom % Re-substituted HMSs for annealed ribbons
and SPS samples.

Figure 7. Temperature dependence of ZT for (a) a Re-substituted
annealed ribbon, (b) a Re-substituted SPS sample, and (c) a Re-free
HMS.24
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図５ 高マンガンシリサイド

(MnSiγ)系熱電材料の共鳴光電子

分光スペクトル[J. Appl. Phys 127, 
035103 (2020)] 
Mn36.4−xRexSi63.6. All the samples used in this work were con-
firmed to be a single phase. The details of the preparation using a
liquid quenching technique and characterization have been reported
elsewhere.15,16 Synchrotron HAXPES experiments were carried out

at the undulator beamline BL46XU in SPring-8, using the photon
energy of 7940 eV and a hemispherical electron analyzer, Scienta
R4000-10 kV.23 The total energy resolution and measurement tem-
perature were set to 250meV and room temperature, respectively.
The binding energy of samples was calibrated using EF of an evapo-
rated Au film. Clean sample surfaces for HAXPES were obtained by
fracturing in vacuum.

RESULTS AND DISCUSSION

Figures 2(a) and 2(b) show the core level spectra of Si 1s and
Re 3d and of Mn 2p and Re 4s, respectively, for Mn36.4−xRexSi63.6.
All the spectra including those in Fig. 3 are normalized to the inte-
grated intensity of the Si 1s peak in the binding energy range of
1830–1850 eV. The Re 3d and 4s peaks systematically develop with
increasing x, while the Mn 2p peaks deplete simultaneously, con-
firming the appropriate substitution of Mn with Re due to the
formation of solid solution. The additional features at the binding
energy of 660 eV, 671 eV, 1861 eV (1882 eV only for x = 0),
1904 eV, and 1971 eV represent the energy loss satellites probably
due to plasmon excitations or interband transitions. All the Mn 2p
spectra of Mn36.4−xRexSi63.6 display a similar spectral shape of a
single component without depending on x. In addition, as shown
in the inset of Fig. 2(b), the peak position of ∼639 eV for the Mn
2p3/2 state is the same as that of the elemental Mn metal24 and is
unshifted with varying x. Also, in the other core levels such as Si

FIG. 3. Valence band spectra of Mn36.4−xRexSi63.6. The solid vertical line indi-
cates the peak position of the Re 5d state.

FIG. 4. (a) Near-EF spectra of Mn36.4−xRexSi63.6, normal-
ized to the peak height of the Mn 3d state at the binding
energy around 0.2–0.5 eV. (b) Corresponding spectral
density of states obtained by dividing the valence band
spectra by the resolution-convoluted Fermi-Dirac distribu-
tion function. (c) The same data as in (a), normalized to
the intensity at EF. (d) Spectral density of states deduced
from (c).
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図６ Ag2S1-xSex 系熱電材料の無

次元性能指数[J. Elec. Mater 49, 
2846 (2020).] we found the peak in PF to be about 400 K with

magnitude of 3.2 mW m!1 K!2. Although the See-
beck coefficient values in the low temperature phase
was relatively larger for Ag2S0.4Se0.6, the values of
PF were found to be nearly the same as that of
Ag2Se.

In the high temperature phase, PF was found to
possess a very weak temperature dependence due to
the weak temperature dependences both in Seebeck
coefficients and electrical resistivity. Even though
the magnitude of PF is lower in the high temper-
ature phase than in the low temperature phase, the
values of PF in the range of 1.2–2.5 mW m!1 K!2

are reasonably good for the thermoelectric materi-
als. The main concern for these materials in the
high temperature phase is their superionic conduc-
tion. The ionic charge carriers accumulate at the
end of the material upon the electrical current. A
serious heterogeneity in chemical composition
would be generated in the material to be degraded.
Thus, the high temperature phase cannot give good
performance for long durations. Therefore, these
materials are recommended to be used with large
PF in the low temperature phase below Tp.

The thermal conductivities (j) of all the samples
were plotted as a function of temperature in Fig. 3d.
Each sample possessed a sharp jump in magnitude
of j at the phase transition temperature. The low
temperature phase showed relatively lower magni-
tudes of j than their corresponding magnitudes in
the high temperature phase. This is a very favorable
result, for all the compositions to attain the high
values of ZT in low temperature phase. At 300 K,
the value of j for Ag2Se and Ag2S0.2Se0.8 was nearly
1.0 W m!1 K!1, whereas for the Ag2S0.4Se0.6 , it was
much smaller, equal to " 0.6 W m!1 K!1. In the
case of Ag2Se, the magnitudes of j in both the low

temperature phase and the high temperature phase
were almost the same, due most likely to the similar
value of electrical resistivity in both phases. Above
phase transition, the value of j remained almost
temperature-independent for all the compositions,
which can be attributed to the lack of significant
change in carrier concentration.

We noticed a peak in j at about Tp , which is
attributed to the change in specific heat associated
with the structural phase transition from b-Ag2Se to
a-Ag2Se. The appearance of a peak at Tp was found
for the Ag2Se and Ag2S0.2Se0.8 cases, however, for
the Ag2S0.4Se0.6 composition we did not notice any
peak in j. On the other hand, for the sulfur
substituted composition, the sudden rise in j above
phase transition temperature was due to the con-
tributions from electronic thermal conductivity (je).

We also found an interesting feature in the
variation of j just below the phase transition
temperature (10–15 K range below Tp) for Ag2Se
and Ag2S0.4Se0.6 samples. The magnitude of j
decreases continuously and attains its minimum
value before the phase transition takes place. Taken
together, the peak in PF and minimum in j below
the Tp constitute a very favorable condition to
achieve a large magnitude of ZT. The phase tran-
sition temperature obtained for each composition
from the j measurement is in good agreement with
the Tp observed from electrical resistivity and
Seebeck coefficient measurements. In addition to
the magnitude, the systematic shift in Tp towards
lower temperature upon sulfur substitution in
Ag2Se is also consistent.

Combining PF and thermal conductivity, we
calculated the ZT value. The temperature-depen-
dent variation of ZT is shown in Fig. 4. As we
expected, ZT of all samples increased with increas-
ing temperature, and eventually reached a peak at
Tp. Above Tp, the value of ZT dropped down due to
an increase in the j. This trend in magnitude of ZT
was also consistent with the PF behavior, and these
behaviors were similar to those recently reported for
Ag2Se by Yang et al.22

The maximum values of ZT for Ag2Se,
Ag2S0.2Se0.8 and Ag2S0.4Se0.6 were found to be
1.14, 0.97, and 1.08, respectively. The temperatures
at which the maxima in ZT occur are 390 K for
Ag2Se, 360 K for Ag2S0.2Se0.8, and 350 K for
Ag2S0.4Se0.6.

In comparison to the maximum ZT reported by
Yang et al., i.e. ZTmax = 1.2 for the cold press
sample at 390 K, and ZTmax = 0.98 for the SPS
sample, we found the ZTmax equal to 1.14 at 390 K
by making a sample using a melting-cooling hot-
press sintering technique. Our result shows that,
using hot-press technique, which is generally less
time consuming and very effective for making
homogeneous sample, a large ZT value can be
achieved with high mechanical strength.

Fig. 4. Variation of figure-of-merit, ZT with temperature.

Investigation of Thermoelectric Properties of Ag2SxSe1!x (x = 0.0, 0.2 and 0.4)



 上述した研究成果は，いずれも，不純物準位をバンド端に形成することで熱電材料として

の性能が著しく向上することを示している．すなわち，本課題研究で提案した材料設計指針

が極めて有効であると言える．なお，Si-Ge 系材料おいては，同様の材料設計指針に基づき，

ZT = 3.7 が得られる可能性も明らかにしている．[arXiv:1909.12476]さらなる高性能化を実験

的に示すことができれば，本研究で提案する指針（Electron Glass & Phonon Glass with Impurity 
States near the Band Edge）が熱電材料を開発する上での，新しいトレンドになる可能性が高い． 
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and low-temperature sintering

Japanese Journal of Applied Physics 125501

 掲載論文のDOI（デジタルオブジェクト識別子）  査読の有無

オープンアクセスではない、又はオープンアクセスが困難 －

 １．著者名  ４．巻
Muthusamy Omprakash, Kevin Delime-Codrin, Swapnil Ghodke, Saurabh Singh, Shunsuke Nishino,
Yoshiyuki Yamamoto, Masaharu Matsunami, Harish Santhanakrishnan, Masaru Shimomura, Tsunehiro
Takeuchi

58

10.1007/s11664-019-07857-5

 ３．雑誌名  ６．最初と最後の頁

有

 オープンアクセス  国際共著

 ２．論文標題  ５．発行年
Investigation of Thermoelectric Properties of Ag2SxSe1-x (x = 0.0, 0.2 and 0.4)

Journal of Electronic Materials 2813-2824

 掲載論文のDOI（デジタルオブジェクト識別子）  査読の有無

 ４．巻
S. Singh, K. Hirata, D. Byeon, T. Matsunaga, O. Muthusamy, S. Ghodke, M. Adachi, Y. Yamamoto,
M. Matsunami, and T. Takeuchi

49
 １．著者名



2019年

2019年

2019年

2019年

オープンアクセスではない、又はオープンアクセスが困難 －

10.1016/j.jallcom.2018.10.209

 ３．雑誌名  ６．最初と最後の頁

有

 オープンアクセス  国際共著

 ２．論文標題  ５．発行年
Effects of Re substitution for Mn on microstructures and properties in Re-substituted higher
manganese silicide thermoelectric material

Journal of Alloys and Compounds 8-15

 掲載論文のDOI（デジタルオブジェクト識別子）  査読の有無

オープンアクセスではない、又はオープンアクセスが困難 該当する

 ４．巻
T. Homma, T. Kamata, N. Saito, S. Ghodke, T. Takeuchi 776

 １．著者名

10.1016/j.jallcom.2018.12.220

 ３．雑誌名  ６．最初と最後の頁

有

 オープンアクセス  国際共著

 ２．論文標題  ５．発行年
Optimization of thermoelectric properties achieved in Cu doped β-In2S3 bulks

Journal of Alloys and Compounds 641-647

 掲載論文のDOI（デジタルオブジェクト識別子）  査読の有無

オープンアクセスとしている（また、その予定である） －

 ４．巻
Yue-Xing Chen, Fu Li, Wenting Wang, Zhuanghao Zheng, Jingting Luo, Ping Fan, TsunehiroTakeuchi 782

 １．著者名

10.1038/s41467-018-07877-5

 ３．雑誌名  ６．最初と最後の頁

有

 オープンアクセス  国際共著

 ２．論文標題  ５．発行年
Discovery of Colossal Seebeck Effect in Metallic Cu2Se

Nature Communications 72 1-7

 掲載論文のDOI（デジタルオブジェクト識別子）  査読の有無

オープンアクセスではない、又はオープンアクセスが困難 －

 ４．巻
D. Byeon, R. Sobota , K. Delime-Codrin, S. Choi, K. Hirata, M. Adachi, M. Kiyama, T. Matsuura,
Y. Yamamoto, M. Matsunami, and T. Takeuchi
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 １．著者名

10.7567/1882-0786/ab08b7

 ３．雑誌名  ６．最初と最後の頁

有

 オープンアクセス  国際共著

 ２．論文標題  ５．発行年
Large figure of merit ZT = 1.88 at 873 K achieved with nanostructured Si0.55Ge0.35(P0.10Fe0.01)

Applied  Physics Express 045507 1-7

 掲載論文のDOI（デジタルオブジェクト識別子）  査読の有無

 ４．巻
K. Delime-Codrin, M. Omprakash, S. Ghodke, R. Sobota, M. Adachi, M. Kiyama, T. Matsuura, Y.
Yamamoto, M. Matsunami, and T. Takeuchi
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 １．著者名



2018年

2018年

〔学会発表〕　計44件（うち招待講演　8件／うち国際学会　14件）

2019年～2020年

2019年～2020年

 ２．発表標題

 ２．発表標題

日本金属学会 2020年春期 第166回講演大会

第67回応用物理学会春季学術講演会

 ３．学会等名

 ３．学会等名

竹内恒博, ムスサミー オンプラカシ, デリムコドリー ケビン, ゴドゥケ スワプニル, 松波雅治

Omprakash Muthusamy, Saurabh Singh, Masahiro Adachi, Yoshiyuki Yamamoto, Tsunehiro Takeuchi

 １．発表者名

 １．発表者名

 ４．発表年

 ４．発表年

オープンアクセスではない、又はオープンアクセスが困難 該当する

高性能p型Si-Ge系熱電材料の開発

Improved thermoelectric performance of p-type Si-Ge alloy

10.24297/jap.v14i2.7421

 ３．雑誌名  ６．最初と最後の頁

有

 オープンアクセス  国際共著

 ２．論文標題  ５．発行年
Influence of Au on Ge Crystallization and Its Thermoelectric Properties in a Au-induced Ge
Crystallization Technique

Journal of Advanced Physics 5460-5466

 掲載論文のDOI（デジタルオブジェクト識別子）  査読の有無

オープンアクセスではない、又はオープンアクセスが困難 －

 ４．巻
S. Shanthi, K. Faizan, S. Nishino, M. Omprakash, T. Takeuchi, Y. Shimura, Y. Hayakawa, C.
Muthamizhchelvan, and H. Ikeda
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 １．著者名

10.2320/matertrans.M2018171

 ３．雑誌名  ６．最初と最後の頁

有

 オープンアクセス  国際共著

 ２．論文標題  ５．発行年
Effective Decrease of the Thermal Conductivity Caused by Hf in Fe(V0.955-xHf0.045Tix)Sb Half-
Heusler Phase

Materials Transactions 1637-1644

 掲載論文のDOI（デジタルオブジェクト識別子）  査読の有無

 ４．巻
K. Delime-Codrin, G. Swapnil, D. Byeon, R. Sobota, M. Matsunami and T. Takeuchi 59

 １．著者名
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2019年～2020年

2019年～2020年

2019年～2020年

 ２．発表標題

 ２．発表標題

 ２．発表標題

 ２．発表標題

Materials Research Meeting 2019 (MRM2019)（国際学会）

第67回応用物理学会春季学術講演会（国際学会）

第67回応用物理学会春季学術講演会

第67回応用物理学会春季学術講演会（招待講演）

 ３．学会等名

 ３．学会等名

 ３．学会等名

 ３．学会等名

Giovanna Latronico, Paolo Mele, Shrikant Saini, Fabrizio Valenza, Riccardo Carlini, Seongho Choi, Tsunehiro Takeuchi,
Angelica Baldini, Umberto Anselmi-Tamburini, Cristina Artini

Saurabh Singh, Keisuke Hirata, Gareoung Kim, Dogyun Byeon, Takashi Nagaya, Omprakash Muthusamy, Masaharu Matsunami,
Tsunehiro Takeuchi

竹内恒博

Saurabh SINGH, Keisuke HIRATA, Takuya MATSUNAGA, Dogyun BYEON, Masaharu MATSUNAM, Tsunehiro TAKEUCHI

 １．発表者名

 １．発表者名

 １．発表者名

 ４．発表年

 ４．発表年

 ４．発表年

 ４．発表年

高性能熱電材料の開発 材料設計における多元系の意義

Flexible Inorganic Thermoelectric Materials Ag2(S1-xSex)

 １．発表者名

Synthesis, characterization and densification of n- and p-types skutterudites belonging to the Smy(Fe1-xNix)4Sb12 system to
be used as substrates for wettability studies.

Tuning the thermoelectric property of flexible Ag2S material by non-toxic transition metal substitution



2019年～2020年

2019年～2020年

2019年～2020年

2019年～2020年

 ２．発表標題

 ２．発表標題

 ２．発表標題

 ２．発表標題

Materials Research Meeting 2019 (MRM2019)（国際学会）

Materials Research Meeting 2019 (MRM2019)（招待講演）（国際学会）

粉末粉体冶金協会　2019年度秋期大会（第124回講演大会）（招待講演）

第80回応用物理学会秋季学術講演会

 ３．学会等名

 ３．学会等名

 ３．学会等名

 ３．学会等名

 １．発表者名

 １．発表者名

 １．発表者名

 １．発表者名

Omprakash Muthusamy, Tsunehiro Takeuchi

Tsunehiro Takeuchi

竹内恒博

Saurabh Singh, Keisuke Hirata, Dogyun Byeon, Swapnil Ghodke, Masaharu Matsunami, Masahiro Adachi, Yoshiyuki Yamamoto,
Tsunehiro Takeuchi

 ４．発表年

Enhanced thermoelectric properties of Si-Ge by tuning boron concentration and dispersion of Au nanoparticle in Si-Ge matrix
synthesized by high-pressure and low-temperature sintering process

New concept to effectively increase ZT and development of high-performance Si-Ge based thermoelectric materials

世界最高性能を示すバルク熱電材料の開発

Improvement of thermoelectric properties of Ag2S by Se substitution

 ４．発表年

 ４．発表年

 ４．発表年



2019年～2020年

2019年～2020年

2019年～2020年

2019年～2020年

 ２．発表標題

日本金属学会 2019年秋期（第165回）講演大会

第15回日本熱電学会学術講演会（TSJ2019）

第15回日本熱電学会学術講演会（TSJ2019）

 ２．発表標題

 ２．発表標題

第80回応用物理学会秋季学術講演会

 ３．学会等名

 ３．学会等名

 ３．学会等名

 ３．学会等名

 ２．発表標題

 １．発表者名

 １．発表者名

 ４．発表年

 ４．発表年

 ４．発表年

 ４．発表年

 １．発表者名

 １．発表者名

Swapnil Chetan Ghodke, Muthusamy Omprakash, Kevin Delime Codrin, Masahiro Adachi, Yoshiyuki Yamamoto, Tsunehiro Takeuchi

Thermal stability analysis and thermoelectric properties of supersaturated solid-solution of Silicon-Germanium-Phosphorous

ZT>2を示すSi-Ge系熱電材料の開発

Distinctive thermoelectric properties of supersaturated Si-Ge-P compounds: Achieving a very large figure magnitude of merit

Discovery of colossal Seebeck effect in Cu2Se and Cu2S

竹内 恒博, スワプニル ゴドゥケ, ムスサミー オンプラカシ, サウラブ シン, ケビン デリム－コドリー, 足立 真寛, 山本 喜之

Swapnil Ghodke, Tsunehiro Takeuchi

D. Byeon, R. Sobota, K. D. Codrin, S. Choi, K. Hirata, M. Adachi, Y. Yamamoto, M. Matsunami, T. Takeuchi



2019年～2020年

2019年～2020年

2019年～2020年

2019年～2020年

第15回日本熱電学会学術講演会（TSJ2019）

The Fifth Asia-Pacific Conference on Semiconducting Silicides and Related Materials (APAC-SILICIDE 2019)（国際学会）

The 38th | 4th International & Asian Conference on Thermoelectrics (ICT/ACT 2019)（国際学会）

 ２．発表標題

 ２．発表標題

 ３．学会等名

 ３．学会等名

 ３．学会等名

 ３．学会等名

 ２．発表標題

 ２．発表標題

S. Singh, K. Hirata, M. Adachi, Y. Yamamoto, M. Matsunami, T. Takeuchi

S. Ghodke, M. Omprakash, K. Delime-Codrin, M. Adachi, M. Kiyama, T. Matsuura, Y. Yamamoto, and T. Takeuchi

Saurabh Singh, Keisuke Hirata, Dogyun Byeon, Omprakash Muthusamy, Masaharu Matsunami, Tsunehiro Takeuchi

Swapnil Ghodke, Tsunehiro Takeuchi

The 38th | 4th International & Asian Conference on Thermoelectrics (ICT/ACT 2019)（国際学会）

 ４．発表年

 ４．発表年

 ４．発表年

 １．発表者名

 １．発表者名

 ４．発表年

 １．発表者名

Thermoelectric Properties of Ag2(S1-xSex)

Thermoelectric properties of heavily doped semicrystalline Si-Ge-P compounds

Investigation of electronic and thermoelectric properties of Ag2-xTMxS (TM = Ti, V, Cr, Mn, Fe, Co, Ni, Cu) from first
principle calculations

Thermoelectric Properties of Heavily doped Nano-structured n-type Silicon-Germanium Alloys

 １．発表者名



2019年～2020年

2019年～2020年

2018年～2019年

2018年～2019年

 ２．発表標題

 ２．発表標題

 ２．発表標題

 ３．学会等名

 ３．学会等名

 ３．学会等名

The 38th | 4th International & Asian Conference on Thermoelectrics (ICT/ACT 2019)（国際学会）

第66回応用物理学会春季学術講演会（東京工業大学 大岡山キャンパス，2019/3/9）

第66回応用物理学会春季学術講演会（東京工業大学 大岡山キャンパス，2019/3/9）

Seongho Choi, Satoshi Hiroi, Manabu Inukai, Robert Sobota, Dogyun Byeon, Masaharu Matsunami and Tsunehiro Takeuchi

Muthusamy Omprakash, Shunsuke Nishino, Masahiro Adachi, Saurabh Singh, Ghodke Swapnil, Yoshiyuki Yamamoto, Tsunehiro
Takeuchi

 ３．学会等名
The 38th | 4th International & Asian Conference on Thermoelectrics (ICT/ACT 2019)（国際学会）

 ２．発表標題

 ４．発表年

 ４．発表年

 ４．発表年

 ４．発表年

 １．発表者名

 １．発表者名

Heavy element dependence of thermal conductivity in Fe2VAl based superlattice thin film

High ZT = 1.6 at 973 K achieved in B-doped Si-Ge-Au nanocrystalline synthesized by high pressure and low temperature
sintering process

AuとBを共添加したSi-Ge系薄膜の熱電特性

Large evolution of ZT in p-type nanocrystalline bulk Si-Ge

 １．発表者名

 １．発表者名

廣瀬 光太郎, 足立 真寛, 西野 俊佑, 山本 喜之, 竹内 恒博

オムプラカシ ムスサミー, ゴドケ スワプニル, デリムコドリー ケビン, 足立 真寛, 山本 喜之, 竹内 恒博



2018年～2019年

2018年～2019年

2018年～2019年

2018年～2019年

 ２．発表標題

 ２．発表標題

 ２．発表標題

 ２．発表標題

 ３．学会等名

 ３．学会等名

 ３．学会等名

第66回応用物理学会春季学術講演会（東京工業大学 大岡山キャンパス，2019/3/9）

尾川 史武, 松波 雅治, 竹内 恒博

竹内 恒博

竹内 恒博

竹内恒博

 ３．学会等名

第8回名古屋大学シンクロトロン光研究センターシンポジウム（名古屋大学, 2019/1/17）（招待講演）

第一回プレ戦略研究会「次世代物質・デバイス戦略開発拠点」, 第一回TIAかけはし研究会「温度変化で発電するモバイル発電器」（筑波
大学，2018/11/26）（招待講演）

 ４．発表年

 ４．発表年

 ４．発表年

 ４．発表年

 １．発表者名

 １．発表者名

 １．発表者名

 １．発表者名

CePd3の熱電特性における元素置換効果

高性能熱電材料開発における放射光の利用

Cu2Seで観測される異常ゼーベック効果と巨大な出力因子(無次元性能指数)

省エネルギー社会の構築に寄与する革新的熱利用材料・素子の研究

グリーン電子素子・材料研究センター 最終年度シンポジウム（豊田工業大学，2018/11/2）（招待講演）



2018年～2019年

2018年～2019年

2018年～2019年

2018年～2019年

 ２．発表標題

 ２．発表標題

 ２．発表標題

 ２．発表標題

 ３．学会等名

 ３．学会等名

 ３．学会等名

グリーン電子素子・材料研究センター 最終年度シンポジウム（豊田工業大学，2018/11/2）

粉体粉末冶金協会平成30年度秋季大会（第122回講演会）（朱鷺メッセ，新潟，2018/10/30）

粉体粉末冶金協会平成30年度秋季大会（第122回講演会）（朱鷺メッセ，新潟，2018/10/30）

竹内恒博，邉韜均，Robert Sobota

竹内 恒博，Swapnil Ghodke，Muthusamy Omprakash，足立 真寛，山本 喜之

崔 城豪、松波雅治、竹内恒博

Dogyun Byeon, Robert Sobota, Masaharu Matsunami, Tsunehiro Takeuchi

 ３．学会等名

 ４．発表年

 ４．発表年

 ４．発表年

 １．発表者名

 １．発表者名

 ４．発表年

銅カルコゲナイドで観測される巨大出力因子

Si-Ge系高性能バルク熱電材料の開発

Effects of Grain Boundaries and Impurities on Thermal Conductivity

Colossal Seebeck Effect in Cu2-δSe

 １．発表者名

 １．発表者名

グリーン電子素子・材料研究センター 最終年度シンポジウム（豊田工業大学，2018/11/2）



2018年～2019年

2018年～2019年

2018年～2019年

2018年～2019年

 ２．発表標題

 ３．学会等名
第79回応用物理学会秋季学術講演会（名古屋国際会議場，2018/9/21）

 ３．学会等名

 ３．学会等名

 ３．学会等名

OIST Seminar (2018/10/24, OIST, Okinawa)（招待講演）

Tsunehiro Takeuchi

Tsunehiro Takeuchi

竹内 恒博，邉 韜均，崔 城豪，ロバート ソボタ，ケビン デリムコドリー，松波 雅治，足立 真寛，木山 誠，松浦 尚，山本 喜之

Swapnil Chetan Ghodke，Omprakash Muthusamy，Kevin Delime Codrin，Saurabh Singh，Masahiro Adachi，Tsunehiro Takeuchi

Russian Conference on Thermoelectrics and their Applications RCT 2018 (2018/10/10, Sankt Peterburg, Russia)（招待講演）（国
際学会）

第79回応用物理学会秋季学術講演会（名古屋国際会議場，2018/9/21）(注目講演)

 ２．発表標題

 ２．発表標題

 ４．発表年

 ４．発表年

 ４．発表年

 ４．発表年

 １．発表者名

 １．発表者名

Electron and heat transport properties in solid materials

Self-tuning carrier concentration effect and colossal value of ZT in Cu2Se

Cu2-δSeにおける自己キャリア濃度調整効果

Distictive thermoelectric properties of P doped SiGe

 １．発表者名

 １．発表者名

 ２．発表標題



2018年～2019年

2018年～2019年

2018年～2019年

2018年～2019年

 ３．学会等名

 ３．学会等名

 ３．学会等名

 ３．学会等名

第79回応用物理学会秋季学術講演会（名古屋国際会議場，2018/9/20）

第79回応用物理学会秋季学術講演会（名古屋国際会議場，2018/9/19）

第79回応用物理学会秋季学術講演会（名古屋国際会議場，2018/9/19）

Seongho Choi，Satoshi Hiroi，Dogyun Byeon，Masaharu Matsunami，Tsunehiro Takeuchi

松浦 佑哉，佐藤 敦武，田橋 正浩，高橋 誠，後藤 英雄，崔 城豪，竹内 恒博

Kevin Delime，Muthusamy Omprakash，Ghodke Swapnil，Tsunehiro Takeuchi

竹内恒博, 邉韜均，崔城豪，Robert Sobota，Kevin Delime-Codrin，松波雅治，足立真寛，木山誠，松浦尚，山本喜之

第15回日本熱電学会学術講演会（TSJ2018）（東北大学，青葉山キャンパス，2018/9/13）

 ２．発表標題

 ２．発表標題

 ４．発表年

 ４．発表年

 ４．発表年

 ４．発表年

 １．発表者名

 １．発表者名

 １．発表者名

 １．発表者名

Heavy-element dependence of thermoelectric properties in Fe2VAl thin films

ZnOナノ粒子添加によるZn4Sb3の熱電性能向上

High improvement of the figure of merit ZT in bulk amorphous-nanocrystalline Si0.55Ge0.35(Fe1,P0.10)

Cu2-δSe における自己キャリア濃度調整効果

 ２．発表標題

 ２．発表標題
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2018年～2019年

2018年～2019年

2018年～2019年

 ２．発表標題

 ２．発表標題

 ２．発表標題

 ２．発表標題

第15回日本熱電学会学術講演会（TSJ2018）（東北大学，青葉山キャンパス，2018/9/13）
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