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(57)【要約】
【課題】異方性、または高さによって変わる物性などを
活用することが可能な多様な産業分野に適用される、ス
ライス積層プレス法による機能性材料の製造方法、およ
びこれにより製造された機能性材料の提供。
【解決手段】本発明のスライス積層プレス法による機能
性材料の製造方法は、機能性材料成分からなるパウダー
とバインダーとを混合して混合ペーストを製造する第１
段階と、前記混合ペーストを基板の上面にコートした後
、前記基板から分離してスライスを製造する第２段階と
、前記第２段階を繰り返し行って多数のスライスを製造
し、前記スライスをモールド内に積層する第３段階と、
前記積層されたスライスを一定の温度および圧力の下で
加圧する第４段階とを含んでなる。
【選択図】図１
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【特許請求の範囲】
【請求項１】
機能性材料の成分からなるパウダーとバインダーとを混合して混合ペーストを製造する第
１段階と、
前記混合ペーストを基板の上面にコートした後、その被コーティング物を前記基板から分
離してスライスを製造する第２段階と、
前記第２段階を繰り返し行って多数のスライスを製造し、前記スライスをモールド内に積
層する第３段階と、
前記積層されたスライスを一定の温度および圧力下で加圧する第４段階とを含んでなるこ
とを特徴とする、スライス積層プレス法による機能性材料の製造方法。
【請求項２】
　前記スライス積層プレス法による機能性材料の製造方法は、
機能性材料の成分を成す相異なる種類の素材を準備し、それぞれ前記第１段階の混合ペー
ストに製造し、前記第２段階のスライスを製造した後、種類別に前記スライスを前記第３
段階のモールド内に積層し、前記第４段階の加圧を行う過程からなることを特徴とする、
請求項１に記載のスライス積層プレス法による機能性材料の製造方法。
【請求項３】
前記機能性材料は、種類別に厚さが異なることを特徴とする、請求項２に記載のスライス
積層プレス法による機能性材料の製造方法。
【請求項４】
　前記機能性材料は、異方性材料、高さによって傾斜的に物性が変わる材料、または熱電
材料であることを特徴とする、請求項１に記載のスライス積層プレス法による機能性材料
の製造方法。
【請求項５】
前記機能性材料は、金属素材、セラミック素材、半導体素材、および有機物素材のいずれ
か一つであることを特徴とする、請求項４に記載のスライス積層プレス法による機能性材
料の製造方法。
【請求項６】
　前記機能性材料は、熱電材料としての（ＢｉｘＳｂ１－ｘ）２Ｔｅ３であることを特徴
とする、請求項４に記載のスライス積層プレス法による機能性材料の製造方法。
【請求項７】
　前記第１段階の混合ペーストには、炭素ナノチューブを前記混合ペースト１００重量部
に対して０．１～５重量部で添加することを特徴とする、請求項１に記載のスライス積層
プレス法による機能性材料の製造方法。
【請求項８】
前記第１段階のバインダーは、
前記混合ペースト１００重量部に対して１０～３０重量部で添加され、
熱可塑性樹脂、熱硬化型樹脂、光硬化型樹脂、シランコンパウンド、高分子共重合体、自
己組織化樹脂およびこれらの組み合わせの中から選ばれた物質を含む有機物質から選ばれ
た１種からなることを特徴とする、請求項１に記載のスライス積層プレス法による機能性
材料の製造方法。
【請求項９】
　前記第２段階の基板は銅箔であることを特徴とする、請求項１に記載のスライス積層プ
レス法による機能性材料の製造方法。
【請求項１０】
前記第２段階は、スクリーンコーティング法によって実現されることを特徴とする、請求
項１に記載のスライス積層プレス法による機能性材料の製造方法。
【請求項１１】
　前記第４段階は、常温、１８０～２２０ＭＰａの圧力下で１０～３０分間行われるコー
ルドプレス過程、および３５０～４５０℃、１８０～２２０ＭＰａの圧力下で１０分～５
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時間行われるホットプレス過程によって実現されることを特徴とする、請求項１に記載の
スライス積層プレス法による機能性材料の製造方法。
【請求項１２】
機能性材料の成分からなるパウダーとバインダーとを混合してなる混合ペーストをスライ
ス状にし、積層、加圧することにより製造されたことを特徴とする、スライス積層プレス
法による機能性材料。
【請求項１３】
前記スライス積層プレス法による機能性材料は、機能性材料の成分として多数の種類の物
質が提供され、積層、加圧によって製造されたことを特徴とする、請求項１２に記載のス
ライス積層プレス法による機能性材料。
【請求項１４】
前記機能性材料は、種類別に厚さが異なることを特徴とする、請求項１３に記載のスライ
ス積層プレス法による機能性材料。
【請求項１５】
前記機能性材料は、異方性材料または熱電材料であることを特徴とする、請求項１２に記
載のスライス積層プレス法による機能性材料。
【請求項１６】
前記機能性材料は、金属素材、セラミック素材、半導体素材、および有機物素材のいずれ
か一つであることを特徴とする、請求項１５に記載のスライス積層プレス法による機能性
材料。
【請求項１７】
前記機能性材料は、熱電材料としての（ＢｉｘＳｂ１－ｘ）２Ｔｅ３であることを特徴と
する、請求項１５に記載のスライス積層プレス法による機能性材料。
【請求項１８】
　前記混合ペーストには、炭素ナノチューブが前記混合ペースト１００重量部に対して０
．１～５重量部でさらに添加されることを特徴とする、請求項１２に記載のスライス積層
プレス法による機能性材料。
【請求項１９】
前記バインダーは、
前記混合ペースト１００重量部に対して１０～３０重量部で添加され、
熱可塑性樹脂、熱硬化型樹脂、光硬化型樹脂、シランコンパウンド、高分子共重合体、自
己組織化樹脂およびこれらの組み合わせの中から選ばれた物質を含む有機物質から選ばれ
た１種からなることを特徴とする、請求項１２に記載のスライス積層プレス法による機能
性材料。
【発明の詳細な説明】
【技術分野】
【０００１】
　本発明は、機能性材料、例えば方向によって物性が異なる異方性材料や、高さによって
物性が傾斜的に変わる材料、熱電冷却および熱電発電に用いられる熱電材料などを製造す
る方法に係り、より詳しくは、各機能性材料の成分からなるスライスの製造およびプレス
過程の簡単且つ経済的な製造方法によって、異方性などの多機能を有する機能性材料を製
造する方法に関する。
【背景技術】
【０００２】
　本明細書において、機能性材料とは、表面に対して水平方向、垂直方向または対角線方
向に電気的、光学的、熱的、化学的、機械的物性が異なる異方性を示す材料、または高さ
によって前記物性が異なり或いは前記相異なる物性が高さによって（傾斜的に）規則的、
不規則的、連続的に変わる物質であって、このような異方性または傾斜的に変わる物性を
用いて様々な機能を有する材料のことをいう。
【０００３】
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　このような物性を用いた機能性材料は、日常における厨房用品、家電用品、または熱電
素子に用いられる熱電材料等として使用できる。その他にも、このような異方性または傾
斜的に変わる物性を用いた多様な産業分野に適用される。
【０００４】
　次に、これらの物性のうち特に電気的、熱的物性が重要な熱電材料について説明する。
【０００５】
　前記熱電材料は、熱電発電および熱電冷却のための熱電素子に用いられる材料である。
代表的な熱電材料は、Ｂｉで代表される金属系熱電材料である。主に用いられる金属系物
質としては、Ｂｉ－Ａｇ、Ｃｕ－コンスタンタン、Ｂｉ－Ｂｉ／Ｓｎ合金、ＢｉＴｅ／Ｂ
ｉＳｂＴｅなどがある。最近では、これらに比べてゼーベック係数効果が金属より大きい
半導体型熱電対列が主に用いられているが、安定性が要求されている分野では、金属型が
主流を成している。金属系熱電対は、低い比抵抗によってノイズが少ないという利点はあ
るが、ゼーベック係数も低いため、感度が低下するという基本的特性を持つ。例えば、Ｃ
ｕの場合は、ゼーベック係数がほぼ０であって、温度差によって起電力が発生しない。金
属系物質の中では、Ｂｉが、低い熱伝導度と大きいゼーベック係数によって熱電材料とし
て使用されている。
【０００６】
　このような金属系熱電材料に比べて、Ｓｉで代表される半導体型熱電材料は、ゼーベッ
ク係数が大きくて優れたセンシング感度を示すうえ、既存のＩＣ工程に直接適用すること
ができるという利点のおかげで、最も幅広く用いられている。
【０００７】
　一般に、前記熱電材料の熱電性能を決定することは、熱起電力（Ｖ）、ゼーベック係数
（α）、ペルチェ係数（π）、トムソン係数（τ）、ネルンスト係数（Ｑ）、エッチング
スハウゼン係数（Ｐ）、電気伝導率（σ）、出力因子（ＰＦ）、性能指数（Ｚ）、無次元
性能指数（ＺＴ＝α２σＴ／κ（ここで、Ｔは絶対温度））、熱伝導率（κ）、ローレン
ツ数（Ｌ）、電気抵抗率（ρ）などの物性である。
【０００８】
　特に、無次元性能指数（ＺＴ）は、熱電変換エネルギー効率を決定する重要な要素であ
る。このため、性能指数（Ｚ＝α２σ／κ）の値が大きい熱電材料を用いて熱電素子を製
造することにより、冷却および発電の効率を高めることができる。
【０００９】
　したがって、熱電材料としては、ゼーベック係数（α）および電気伝導率が大きいもの
が優れた性能を示すので、出力因子（ＰＦ＝α２σ）が大きいものが特に好ましく、さら
に熱伝導率（κ）が低い材料であれば最も好ましい。また、ゼーベック係数（α）、およ
び電気伝導率と熱伝導率との比σ／κ（＝１／ＴＬ；主に金属の場合）が大きい材料が好
ましい。
【００１０】
　前記熱電材料に対する熱電性能を高めるための様々な試みが行われているが、現在まで
は主に熱電材料を構成する組成比、または元素の種類の変更に限定されている実情である
。
【００１１】
　このような熱電材料は、主に熱電材料を成す成分をパウダーに作り、そのパウダーを焼
結成形した後、切断して使用するか、或いは、より熱電性能を向上させるための試みとし
て、ＭＢＥ(Molecular Beam Epitaxy)法またはＣＶＤ(Chemical Vapor Deposition)法な
どの薄膜形成技術を用いて積層構造にすることにより、無次元性能指数（ＺＴ）を向上さ
せようとする試みがあった。ところが、これらの方法は、あまり熱電性能の向上が実現さ
れないうえ、製造時間が長くかかって非経済的であるという問題点があった。
【発明の開示】
【発明が解決しようとする課題】
【００１２】
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　そこで、本発明は、上述した問題点を解決するためのもので、その目的とするところは
、スライス製造およびプレス過程の簡単かつ経済的な製造方法によって多機能を有する機
能性材料を製造する、スライス積層プラス法による機能性材料の製造方法を提供すること
にある。
【課題を解決するための手段】
【００１３】
　上記目的を達成するために、本発明は、機能性材料成分からなるパウダーとバインダー
とを混合して混合ペーストを製造する第１段階と、前記混合ペーストを基板の上面にコー
トした後、前記基板から分離してスライスを製造する第２段階と、前記第２段階を繰り返
し行って多数のスライスを製造し、前記スライスをモールド内に積層する第３段階と、前
記積層されたスライスを一定の温度および圧力下で加圧する第４段階とを含んでなること
を特徴とする、スライス積層プレス法による機能性材料の製造方法およびこれにより製造
された機能性材料を技術的要旨とする。
【００１４】
　また、前記スライス積層プレス法による機能性材料の製造方法は、機能性材料成分をな
す相異なる種類の素材を準備してそれぞれ第１段階の混合ペーストに製造し、前記第２段
階のスライスを製造した後、種類別に前記スライスを前記第３段階のモールド内に積層し
、第４段階の加圧を行う過程からなることが好ましく、また、前記機能性材料は、種類別
に厚さが異なるように製造することもできる。
【００１５】
　ここで、前記機能性材料は、熱電素子に使用される熱電材料、または異方性を示す異方
性材料であってもよく、前記機能性材料は、金属素材、セラミック素材、半導体素材、お
よび有機物素材のいずれか１種を用いて製造されることが好ましい。
【００１６】
　また、前記機能性材料が熱電材料の場合には、（ＢｉｘＳｂ１－ｘ）２Ｔｅ３であるこ
とが好ましい。
【００１７】
　前記第１段階の混合ペーストには、炭素ナノチューブを前記混合ペースト１００重量部
に対して０．１～５重量部で添加することが好ましい。また、前記第１段階のバインダー
は、前記混合ペースト１００重量部に対して１０～３０重量部で添加され、熱可塑性樹脂
、熱硬化型樹脂、光硬化型樹脂、シランコンパウンド、高分子共重合体、自己組織化樹脂
およびこれらの組み合わせの中から選ばれた物質を含む有機物質から選ばれた１種からな
ることが好ましい。
【００１８】
　また、前記第２段階の基板は銅箔を主に使用し、前記第２段階はスクリーンコーティン
グ法によって実現されることが好ましい。
【００１９】
　また、前記第４段階は、常温、１８０～２２０ＭＰａの圧力で１０～３０分間行われる
コールドプレス過程と、３５０～４５０℃、１８０～２２０ＭＰａの圧力下で１０分～５
時間行われるホットプレス過程によって実現されることが好ましい。
【発明の効果】
【００２０】
　上述したように、本発明は、スライス製造およびプレス過程の簡単かつ経済的な製造方
法から、多機能を発揮する機能性材料、例えば材料の方向によって物性が異なる異方性材
料、または高さによって物性が傾斜的に変わる材料などの製造が可能であって、多様な産
業分野に適用することができる。
【００２１】
　また、本発明によって前記機能性材料としての熱電材料を製造する場合には、従来の熱
電材料に比べて大きいゼーベック係数、低い熱伝導度、低い電気抵抗を有し、結果として
高い無次元性能指数を得ることができるため、優れた熱電性能を有する熱電材料を得るこ
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とができる。
また、本発明に係る熱電材料は、表面に対して水平方向および垂直方向に約７０％程度の
異方性を有するので、このような異方性を用いた熱電材料の応用分野への多様な使用が期
待されている。
【発明を実施するための最良の形態】
【００２２】
　以下に添付図面を参照しながら、本発明を詳細に説明する。　
図１は本発明に係る機能性材料の製造方法を示す模式図である。本発明は、機能性材料を
製造するための方法に関する。図１に示すように、本発明は、まず、機能性材料の成分か
らなるパウダーとバインダーとを混合して混合ペースト１０を製造した後、前記混合ペー
スト１０を基板１０の上面にコートし、被コーティング物を基板２０から分離することに
より、機能性材料の成分からなる厚膜スライス３０を製作し、しかる後に、所定のモール
ド４０内に前記スライス３０を積層して一定の温度および圧力下でプレス５０によって加
圧する工程を含んでなる。
このように簡単な本発明の製造方法によって、異方性を示すと同時に高さによって傾斜的
に物性が変わる多機能の機能性材料１００を製作することができる。
【００２３】
　他の実施例においては、機能性材料成分を成す相異なる種類の素材を準備し、それぞれ
前記第１段階の混合ペーストに製造し、この混合ペーストからスライスを製造した後、種
類別に前記スライスを前記モールド内に積層して加圧することにより、異方性を示すと同
時に高さによって傾斜的に物性が変わる機能性材料を製作することもできる。また、前記
機能性材料は、種類別に厚さが異なるように製造することもできる。
【００２４】
　すなわち、例えばＡ、Ｂ、Ｃの３種の素材からなる機能性材料の場合、Ａ、Ｂ、Ｃそれ
ぞれの素材からスライスを作り、これをモールド内に積層して加圧することにより、高さ
によって異なる素材からなる異方性材料を製造することができる。或いは、必要に応じて
Ａスライス３０枚、Ｂスライス４０枚、Ｃスライス５０枚を前記モールド内に順次積層し
て加圧することにより、高さによって異なる素材からなる異方性材料だけでなく、高さに
よって厚さが異なって傾斜的に物性が変わる材料を製造することができる。
【００２５】
　前記機能性材料は、金属素材、セラミック素材、半導体素材、有機物素材などを使用す
ることができ、その電気的、機械的、光学的、熱的、化学的などの物性を異方的または傾
斜的に用いるためのいずれの素材でも構わず、特に電気的、熱的物性が重要な熱電材料と
しての使用が期待される。
【００２６】
　なお、電気伝導度をより向上させるために炭素ナノチューブをさらに添加して前記混合
ペーストを製造することもできる。
【００２７】
　また、前記バインダーは、前記混合ペースト１００重量部に対して１０～３０重量部で
添加され、熱可塑性樹脂、熱硬化型樹脂、光硬化型樹脂、シランコンパウンド、高分子共
重合体、自己組織化樹脂およびこれらの組み合わせの中から選ばれた物質を含む有機物質
から選ばれた１種からなる。
【００２８】
　以下、本発明の好適な実施例によって製作された機能性材料としての熱電材料について
添付図面を参照して説明する。
【００２９】
　まず、本発明に係る熱電材料の成分は、ＢｉＴｅ系であって、Ｓｂがドープされた（Ｂ
ｉｘＳｂ１－ｘ）２Ｔｅ３、好ましくは（Ｂｉ０．７５Ｓｂ０．２５）２Ｔｅ３を使用し
、サイズ５００μｍ以下のパウダー状に準備する。炭素ナノチューブとしてはコア直径約
２０ｎｍ、長さ約４００μｍの多重壁炭素ナノチューブを使用し、前記バインダーとして
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はポリウレタンを使用する。
【００３０】
　前記（Ｂｉ０．７５Ｓｂ０．２５）２Ｔｅ３パウダー、炭素ナノチューブおよびバイン
ダーをボールミル(ball mill)によって均一に混合して混合ペーストを製造する。ここで
、前記炭素ナノチューブおよびバインダーは、前記混合ペースト１００重量部に対して炭
素ナノチューブ３重量部、バインダー１５重量部で添加する。
【００３１】
　前記混合ペーストの製造が完了すると、前記混合ペーストを基板、好ましくは銅箔の上
面にスクリーンコーティング法によってコートする。自然乾燥によって一定の時間が経過
すると、銅箔を取り外す過程によって厚膜スライスが製造される。このような過程を繰り
返し行うことにより、所望の厚さおよび熱電性能を有する熱電材料を得ることができるよ
うに、多数のスライスを製造する。
【００３２】
　前記スライスをモールド内に積層し、常温、２００ＭＰａの圧力下で１５分間行われる
コールドプレス過程と、３５０～４５０℃、１８０～２２０ＭＰａの圧力下で１０分～５
時間行われるホットプレス過程を行った後、プレス過程済みの物質をモールドから分離す
ると、一定の大きさおよび形状を持つ熱電材料が完成される。
【００３３】
　図２は銅箔から分離したスライスに対する光学顕微鏡写真、Ｆｅ－ＳＥＭ写真およびＥ
ＤＳデータである。図２より、熱電材料の成分からなるスライスが製造されたことを確認
することができる。
【００３４】
　図３は本発明によって製造された熱電材料の異方性を測定するために熱電材料の表面に
対して平行な方向(in-plain direction)および垂直な方向(out-plain direction)を示す
。
【００３５】
　図４は本発明によって製造された熱電材料のＸＲＤデータであって、コールドプレス（
４００ＭＰａ）およびホットプレス（４００℃で２時間、および４００℃で３０分）によ
って製造されたサンプルに対するものである。図４より、全て典型的な（Ｂｉ０．７５Ｓ
ｂ０．２５）２Ｔｅ３のＸＲＤ結果を確認することができた。
【００３６】
　図５は本発明によって製造された熱電材料のモルフォロジー(morphology)を確認するた
めのＳＥＭ写真を示す。平板状と棒状とが混合されたモルフォロジーを確認することがで
き、約１０μｍの微小孔も不規則的に観察された。これはホットプレス過程におけるバイ
ンダーの酸化によるものと判断される。また、本発明に係る熱電材料は、バルクタイプの
（Ｂｉ０．７５Ｓｂ０．２５）２Ｔｅ３より１２％程度減少した６．５８２ｇ／ｃｍ３の
密度を示した。
【００３７】
　図６は本発明に係る熱電材料の熱電性能を熱電材料の表面に対して垂直な方向に測定し
たデータであって、電気抵抗、ゼーベック係数、出力因子、熱伝導度、性能指数（Ｚ）、
無次元性能指数（ＺＴ）を測定したものである。
【００３８】
　図６に示すように、本発明に係る熱電材料は、後述する平行な方向に比べて低い熱伝導
度、高い電気抵抗を有し、相対的に高い無次元性能指数（ＺＴは最大０．６９まで確認さ
れた）を得ることができた。
【００３９】
　図７は本発明に係る熱電材料の熱電性能を熱電材料の表面に対して平行な方向に測定し
たデータであって、電気抵抗、ゼーベック係数、出力因子、性能指数（Ｚ）、熱伝導度、
無次元性能指数（ＺＴ）を測定したものである。
【００４０】
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　図７に示すように、本発明に係る熱電材料は、前記垂直な方向に比べて高い熱伝導度、
低い電気抵抗を有し、相対的に高い無次元性能指数（ＺＴは最大０．７４まで確認された
）を得ることができた。
【００４１】
　前述したように本発明に係る熱電材料は、約７％程度の異方性を示すので、十分に異方
性を有する熱電材料としての応用が期待される。また、本発明に係る熱電材料は、従来の
熱電材料に比べては大きいゼーベック係数、低い熱伝導度、低い電気抵抗を有し、結果と
して高い無次元性能指数を得ることができる。よって、本発明によれば、優れた熱電性能
を有する熱電材料の製造が可能であることを確認することができた。
【図面の簡単な説明】
【００４２】
【図１】本発明に係る機能性材料の製造方法を示す模式図である。
【図２】本発明の実施例によって銅箔から分離したスライスに対する（ａ）光学顕微鏡写
真、（ｂ）Ｆｅ－ＳＥＭ写真、および（ｃ）ＥＤＳデータを示す図である。
【図３】本発明によって製造された熱電材料の異方性を測定するために熱電材料の表面に
対して平行な方向(in-plain direction)および垂直な方向(out-plain direction)を示す
図である。
【図４】本発明によって製造された熱電材料のＸＲＤデータを示す図である。
【図５】本発明によって製造された熱電材料のモルフォロジーを確認するためのＳＥＭ写
真を示す図である。
【図６】本発明に係る熱電材料の熱電性能を熱電材料の表面に対して垂直な方向に測定し
たデータを示す図である。
【図７】本発明に係る熱電材料の熱電性能を熱電材料の表面に対して平行な方向に測定し
たデータを示す図である。
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