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【はじめに】Mg2Si は、地殻埋蔵量が豊富な軽元素で構成されているため、安価かつ軽量な中温

領域(400K-900K)用の熱電材料として注目される 1)。Mg2Si 結晶では、化学量論比からのずれが結

晶の熱的安定性に大きく影響することが判っており、化学量論比からのずれの少ない結晶合成が

実用的に重要である。これまで我々は、真空及び不活性ガスを使用せずに Mg2Si 結晶を成長でき

る、簡易合成法と呼ぶ溶融合成法を開発し、高性能で安価な熱電素子の開発を目指して、この溶

融結晶を熱電素子として利用する研究を進めている 2, 3)。本発表では、Sb不純物を添加した Mg2Si

を簡易合成法で成長し、成長速度に依存した成長方向の不純物分布および結晶性ついて報告する。 

【実験方法】Mg2Si結晶の簡易合成法は、垂直ブリッジマン炉を用いた。原料の Si(5N)とMg(4N)

および不純物の Sb(6N)を Mg:Si:Sb=2:1:0.005 のモル比でルツボに仕込み、その上部にセラミック

繊維を詰めた。ルツボを 1085℃以上の温度で加熱した後、ルツボを下降させて結晶を成長した。

ルツボの下降速度(成長速度)を変えて合成した結晶を、先端から 6、9.5、13、16.5mmの位置で厚

さ 2mmの円盤状に切り出し、各部位を試料#1-#4 としてそれぞれの結晶性評価および電気特性評

価を行った。 

【実験結果と考察】表 1に結晶各部位のキャリア密度を 

まとめる。また、図 1には各成長速度における規格化した

不純物濃度と結晶部位(凝固部)の関係を示す。キャリア密

度と Sb不純物濃度は一対一で対応しており、キャリア密

度から不純物濃度を求めた。融液成長において不純物濃度

と偏析係数は一般に 1
0 )1(  k

S gkCC で表される。ここで

CSは固相中の不純物濃度、C0は平均濃度、k は偏析係数、 

gは融液に対する凝固部の割合である。成長速度 300mm/h

と 600mm/h では、成長とともに不純物濃度が増加し、k<1

であることがわかる。一方、100mm/h では不純物濃度がほ

ぼ一定であり、k~1 が実現できていると考えられる。 
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成長速度

(mm/h) 
#1 #2 #3 #4 

100 9.7 9.6 9.6 - 

300 7.2 7.4 7.5 7.8 

600 7.9 8.3 8.6 - 

表 1  各部位のキャリア密度 (×1019 cm-3) 

  図 1 規格化した不純物濃度と結晶部位 
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