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【はじめに】 IoT 用センサーやウェアラブル・デバイスの普及に向

けて、熱電材料を薄膜合成した「フレキシブル熱電変換シート」の

開発が期待されている。利用者の健康に直結する用途が想定され

るため、有毒元素を含まない環境調和型材料の開発が必須とな

る。我々が深い洞察を与えている AgBa2Si3 は環境調和型材料で

あり、バルクの組成比変調による p 型試料は不純物添加無しにも

関わらず無次元性能指数 ZT ＝ 0.52[1]という、他材料[2-5]と比

較して突出した性能が報告されている(Fig.1)。前回の応用物理学

会において我々は、AgBa2Si3 薄膜の作製と熱電特性評価に初め

て成功したことを報告した[6]。Ba の供給量を変調したことによって

エピタキシャル成長にも成功した。しかし、フレキシブル薄膜デバイ

スの開発が期待される以上、今後耐熱プラスチック（<500 °C）上で

の成膜が必須となる。前回、基板温度を 550 ℃と固定したため、耐

熱温度を超えていた。よって本研究では基板温度 500 ℃ 以下で

の成膜を目指し、成膜条件の探索を行った。 

【試料作製と評価方法】 分子線エピタキシー法を用いて Ag, 

Ba, Si の三元素堆積を行った。Ag と Ba の供給量を 1:3 と固定

し、Baの Siに対する供給比 RBa /RSiと基板温度 Tsubを変調するこ

とで複数のサンプルを試作し、XRD より成膜条件を探索した。 

【結果・考察】 Fig.2は Tsub = 550 ℃において RBa /RSiを変調した

サンプルの熱電特性を示す。XRD を用いた解析によりすべてのサ

ンプルにおいて AgBa2Si3 が形成されたことを確認済みである。こ

のうち、エピタキシャル成長に成功した RBa /RSi= 3.2 のサンプルは

室温付近 (311K) において 250 μW m-1K-2 を達成した。この結果

は undoped 材料としては室温付近で比較的高く、不純物添加によ

るキャリア密度の最適化により、室温での操作を前提とした熱電応

用材料として高いポテンシャルを有することを強く示唆している。

Fig.3は Ba供給量を RBa /RSi= 3.2 と固定し、Tsub を 500 ℃, 450 ℃

と変調したサンプルの XRD パターンを示す。いずれのサンプルで

も AgBa2Si3 のピークが確認され、500 ℃以下での成膜に成功し

た。しかし、AgBa2Si3以外の複数のピークも確認され、エピタキシャ

ル成長には至らなかった。これは Tsub 温度の変化によりBaの再蒸

発量が変化したためであると推察される。 
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Fig. 1 Positioning of AgBa2Si3 in environmentally  
friendly materials. 

Fig. 2 Electrical conductivity (black), Seebeck 
coefficient (blue), and power factor (red) for samples 
formed with different values of RBa/RSi. 

Fig. 3 Out-of-plane XRD patterns for samples formed at 
(a) Tsub = 500 °C and (b) Tsub = 450 °C. Blue, green, gray, 
red, and orange dotted lines indicate diffraction peaks of 
Si, Ba2AgSi3, BaSi2, AgO, and Ag2O. The asterisk (*) 
indicates the peak for the Si substrate used. 
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