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１．概要（Summary ） 
近年、捨てられている熱エネルギーを有効なエネルギ

ーに変換し活用する技術（廃熱回生技術）が注目されて

いる。その中で、我々は温度「変化」を電気に変換する新

たな発電技術を開発している。この技術では、焦電効果

をベースとして、強誘電体などの分極変化により起電力が

発生する発電素子に温度変化を与え、適切なタイミング

で外部電場を印加することで、高効率の熱―電気力学サ

イクルが得られる。これまで、その発電素子として、汎用的

な圧電体である Pb(Zr,Ti)O3材（PZT 材）とリラクサ強誘

電体の Pb((Mg1/3Nb2/3)O3-PbTiO3材(PMN-PT 材)を
用いて発電メカニズムを調べてきた。その結果、

PMN-PT材がPZT材よりも高い発電量を示した要因は、

発電サイクル中の結晶構造変化及びドメインの変化（特

に、外部電場による誘電ドメインが 180 度回転する現象）

であることが分かってきた  [1]。 
今回は、温度変化に伴う結晶構造変化の発電量への

影響を詳細に調査するため、PT 比率の異なる PMN‐PT
材の時分割 X 線回折と発電評価を同時測定する放射光

Operando 実験を行った。 
 

２．実験（Experimental） 
・目的： PMN-PT 材は、PT 比率を変化させる事によりソフト

材（ドメイン反転が容易）からハード材（ドメインが反転しにく

い）まで特性を変えることができる。PMN-PT 材のこの性

質を利用し、本研究では温度変化発電時の結晶構造やド

メイン比率の変化、発電量などの強誘電体の特性依存性

の測定を目的として実験を行った。 
 

 
図１．Operando 試験写真＠BL14B1、SPring-8
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図２．PMN-PT 素子の分極変化量比較結果 

・測定条件 
- ビームライン、装置：BL14B1、κ型多軸回折計 
- 独自 Operando 評価システムを設置（図１参照） 
試料の両側にヒートガン 2 台とシャッターを設置し、試

料の温度変化を形成。温度上昇開始時に電場を印加、

温度下降時に電力を回収する独自の発電サイクルで

制御。電気回路にて発電量を同時測定。 
- 検出器：二次元検出器 PILATUS 
- ビームエネルギー：12.5 keV （Pb L3 吸収端の下） 

・測定試料 
 - 試料：(1-x)Pb(Mg1/3Nb2/3)O3－xPbTiO3材 
（x = 23, 27, 33, 36, 50%の５種類） 

・解析方法：Ｘ線回折の測定結果より、結晶構造とドメイン

比率の変化を求め、分極の大きさ（Pxrd）を推定。同時

測定した電気回路的な分極の大きさの測定結果(Pem)
と比較検討。 

 
３．結果と考察（Results and Discussion） 
・結果①：測定した 5 種類の試料の Pem を比較すると、

発電量の最も高い PMN-27PT が最も高い分極の変化

量（Pem の変化量）を示した（図２参照） 
⇒PMN-27PT は Morphotropic Phase Boundary

（MPB）に最も近い試料であり、相図中で立方相、正

方相、菱面体相（あるいは単斜相）などが近接している。

この結晶構造変化の多様性が、高い発電量に繋がっ

ていると推測している。 
・結果②：Pxrd の変化は、結果①の発電量最大の試料

(27PT)付近を境に異なる事が分かった。 
⇒高いPT濃度の試料（33、36、50PT）に関しては、これ

までの測定と同等のほぼ温度変化に追随する振動が

見られたが、低い PT 濃度の試料（23、27PT）では単

調増加し、電場印加時に一気に戻るという変化を示し

た。この低濃度側の変化の要因、あるいは PT 濃度依

存性の原因は分かっていないが、一部の試料のスペ

クトルではこれまで行ってきた 2ピークでの解析では無

理がある事が判明しており、さらに詳細な解析を進め

ている。また、試料の濃度ムラなどの可能性もあるが、

菱面体相や単斜相などが本質的かつ温度変化発電

の発電量に重要な役割を果たしている可能性もある。 
 
４．その他・特記事項（Others） 
・今回は、優先順位が高い PMN-PT 材の測定に集中し、

申請時より多くの組成の試料の測定を行ったため、当

初計画の BZT 材の測定は行っていない。 
・本研究は、原子力機構の西畑保雄、福田竜生、吉井 

賢資(以上 SPring-8)、相澤 一也、Stefanus Harjo、川

崎卓郎(以上 J-PARC)との共同研究である。 
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