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研究成果の概要（和文）： 

AlPdReおよびAlPdMn準結晶において、組織改善とWBRHC（重く強固なクラスターが弱く結合し
た固体）の新設計指針による元素置換を行った。無次元性能指数ZTの最大値は、前者ではReのFe
置換により2.6倍向上し0.21に、後者ではAlのGa置換により約1.4倍になり、準結晶としては最大
の0.26までの向上に成功した。一方、Al系準結晶の関連物質と考えられてきたAl2Ru では、Al
を原子量の大きいGaで置換し熱伝導率を低下させ、ZTの0.5までの向上に成功した。 
 
研究成果の概要（英文）： 
  In AlPdRe and AlPdMn quasicrystals, we improved the microstructure and substituted 
the constitution elements according to our new guiding principle of WBRHC (weakly 
bonded rigid heavy clusters). We succeeded that the dimensionless figure of merit, 
ZT, increases 2.6 times to 0,21 by the substitution of Fe for Re in the former and 
1.4 times to the largest value of 0.26 for the quaqsicrystals by the substitution 
of Ga for Al in the latter. On the other hand, in Al2Ru which has been considered to 
be a related material for the Al-based quasicrystals, we succeeded to improve ZT to be 
0.5 by substituting heavier Ga for Al and decreasing the thermal conductivity. 
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１．研究開始当初の背景 

準結晶や巨大単位胞結晶等の複雑構造固
体は、ナノスケール（クラスター・レベル）

の複合材料と考えられ、単純構造固体では共
存できない物性を併せ持つ可能性がある。本
研究では、一つの結晶（または準結晶）中に
金属結合と共有結合が共存する固体を対象
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とした。この固体は、クラスター内の結合が
間の結合より強く分子固体的な性格も持ち、
クラスター間の結合をさらに弱めることに
より、有効質量が増大し熱電性能が向上する
可能性を見出していた。 
 
２．研究の目的 
本研究の目的は、最近開発された多くの熱

電材料の設計指針となってきた Phonon Glass 
Electron Crystalとは本質的に異なる設計指
WBRHC（Weakly Bonded Rigid Heavy Clusters、
重く強固なクラスターが弱く結合した固体）
を提案し、その有効性を実証し、新しい設計
指針を確立しようとするものである。 
 
３．研究の方法 

本研究では、上記の設計指針の有効性を実
証するため、すでに進行中の AlPdRe 準結晶
への他元素置換の研究を完結させ、さらに設
計指針に適した他の物質を探し出し、新しい
有望な熱電変換材料を開発することまでを
目指した。具体的には、下記の３つの物質群
に対する研究を実施した。 

(1) AlPdRe 準結晶への他元素置換 

(2) AlPdMn 準結晶への他元素置換 

(3) Al2Ru および Ga2Ru 
 
４．研究成果 
(1) AlPdRe準結晶のアーク溶解後の試料を一
度粉末にし、放電プラズマ焼結により焼結体
とすることにより性能を向上させた。焼結後
のかさ密度を90%程度にして空隙を少し導入
することにより、熱伝導率をより効果的に低
下させることができ、無次元性能指数ZTを
0.05から0.15に約3倍にすることに成功した
（雑誌論文③）。 

次に、これらの試料で、WBRHC の設計指針
によりクラスター間の結合を弱めるために、
Re の Fe 置換および Al の Ga 置換を行い、熱
電性能の向上に成功した。MEM/Reitveld 法に
よる電子密度分布測定により、周期表で、遷
移金属では上に行くほど、典型金属では下に
行くほど、共有結合性が弱くなると考えられ
る。ZTの最大値は、Fe置換により 500K で 2.6
倍向上し 0.21に（雑誌論文⑧）、Ga置換によ
り 700Kで 2 倍向上し 0.19 になった。 

(2) AlPdRe準結晶では、上記の組織改善によ
りZTが0.15になったが、 AlPdMn準結晶では、
アーク溶解・熱処理のみで緻密な組織が得ら
れ、より大きいZT 0.18が得られた。 

そこでこの試料に、WBRHCの設計指針によ
り、クラスター間の結合を弱めるために、Al
のGa置換を行い、熱電性能の向上に成功した
。ZTの最大値は、Ga置換により約1.4倍にな

り、これまで準結晶で報告されている最大の
値より大きい0.26にまでなった（雑誌論文②
、⑥）。Ga置換量が最大で4原子%と少なかっ
たため、電気伝導率とゼーベック係数は、ほ
とんど変化しなかった。ZT向上の原因は、
WBRHCの設計指針から予測された音速の減少
と、不純物によるフォノン散乱の増加により
、熱伝導率が減少したことである。 

(3) Al2Ru は、Al系準結晶と同様に、Alを主
成分とし遷移金属を含むが、狭ギャップを持
つ半導体であり Al 系準結晶の関連物質と考
えられてきた。ただし、構造が単純であるた
め熱伝導率が大きく、ZTは必ずしも大きくな
い。そこで、Al を原子量の大きい Ga で置き
換えることにより、熱伝導率を低下させ、ZT
を 0.5にまで向上させることに成功した（雑
誌論文①）。 
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