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研究成果の概要（和文）：ナノワイヤやナノ薄膜といった次世代ナノ・マイクロ材料・デバイスの熱輸送メカニ
ズム解明を目的として，4つの革新的センシング手法を開発し，従来手法では測定することができなかった環境
下において，特異な熱輸送性質を明らかにすることに成功した．さらに，デバイスの劣化加速試験を行い，時々
刻々と劣化していくデバイスの界面熱抵抗を開発したセンシング手法を用いて計測し，フォノンスペクトロスコ
ピーが劣化メカニズム解明に適用できることを示した．

研究成果の概要（英文）：To understand the thermal transport mechanisms of nano/micro materials and 
their devices, novel sensing techniques have been developed. The unique transport phenomena were 
successfully clarified using the proposed sensing techniques. Furthermore, the deterioration of the 
electric devices was observed by measuring the thermal contact resistance of devices during the 
accelerated deterioration test. Finally, the validity of proposed phonon spectroscopy was confirmed 
for understanding the deterioration mechanisms.

研究分野：システム熱物性工学
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研究成果の学術的意義や社会的意義
本研究で開発された革新的センシング手法は，これまでに適用することができなかった環境下（例えば極低温，
強磁場や幅広い温度域）において高精度で熱物性を測定することが可能であり，例えば超電導送電ケーブルの熱
設計，ガス貯蔵応用や次世代蓄熱材として期待が集まるセミクラスレートハイドレートの実用化に資する熱物性
データを提供するという意味で，社会的インパクトは大きい．さらに，劣化メカニズムや特異な熱輸送現象の解
明など，提案するフォノンスペクトロスコピーの果たす役割は大きい．

※科研費による研究は、研究者の自覚と責任において実施するものです。そのため、研究の実施や研究成果の公表等に
ついては、国の要請等に基づくものではなく、その研究成果に関する見解や責任は、研究者個人に帰属します。
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１．研究開始当初の背景 
近年，ナノ構造を巧みに制御することによって，ナノ材料の熱伝導制御を行う試みが精力的に
行われている。例えばナノポア構造や楔型ナノ構造をシリコン薄膜に形成することで，フォノン
伝導制御が実現しつつある．こうした低次元材料のフォノン伝導メカニズムを明らかにし，ナノ
材料の熱伝導制御が実現すれば，熱電変換材料の性能指数の大幅向上や熱トランジスタといっ
た新しいデバイスの創生も可能となる。また，特異な熱輸送性質を示す超伝導薄膜やセミクラス
レートハイドレートなどの先端ナノ・マイクロスケール材料の熱輸送メカニズムの解明に繋が
る。しかしながら，従来技術では測定対象や測定温度レンジが限定的であり，第一原理計算や分
子動力学法といったシミュレーションとの乖離が大きい．これは，従来技術の時空間分解能が圧
倒的に足りていないことに加えて，従来技術の測定不確かさが大きいことに起因しており，本研
究で提案する 1 次元材料から 3 次元材料までのナノ材料を統一的に扱えるフォノンスペクトロ
スコピー技術は国内外を見ても未だ例が無い． 
 
２．研究の目的 
 本研究では，ナノワイヤやナノ薄膜といった低次元材料から，クラスレートハイドレートなど
のマルチスケールにおいて，様々なサンプル環境下（温度や磁場等）において高精度かつ高い再
現性で測定可能な革新的熱物性センシング技術（近接場偏光熱顕微鏡，超高速周期加熱サーモリ
フレクタンス法，パリレン被覆非定常細線法，フォトサーマル周期加熱法）を確立し，得られた
熱輸送特性データからフォノンスペクトロスコピー解析を行うことで，ナノ・マイクロスケール
における特異な熱輸送の描像を明らかにすることを目的としている． 
 
３．研究の方法 
  ナノ・マイクロスケールにおける特異な熱輸送現象をモニタリングしフォノンスペクトロ
スコピー解析を達成するために，下記の 4 つの革新的熱物性センシング技術について従来技術
を凌駕する高い精度と再現性で計測可能なレベルに高度化し，種々の系への適用・応用を実施す
る． 
（１）環境制御型近接場偏光熱顕微鏡の開発とナノスキャニング応用 
（２）超高速周期加熱サーモリフレクタンス法の開発と極低温・強磁場環境への適用 
（３）パリレン被覆非定常細線法の開発とセミクラスレートハイドレートへの適用 
（４）フォトサーマル赤外検知法の開発と劣化プロセスモニタリング応用 
 
４．研究成果 
（１）環境制御型近接場偏光熱顕微鏡の開発とナノスキャニング応用 
 近接場偏光熱顕微鏡を用いてナノデバイスの熱輸送特性-温度依存性をセンシングするために，
新たな近接場制御機構を導入した（図１）．今回導入した光てこ方式は，従来用いていた水晶振
動子式制御方式と比較して，測定環境の温度変化に高いロバスト性を示し，環境制御型近接場偏
光熱顕微鏡を実現した．開発したセンシング技術を用いてナノダイヤモンドを単分子修飾した
基板の窒素‐空孔中心分布をナノレベルで分析することに成功した（図２）．ナノダイヤモンド
の窒素‐空孔中心は次世代の温度センサーや圧力センサーとして期待されており，本研究成果
により，新たなデバイスデザインの道が拓ける． 
 

    

図１ 環境制御型近接場偏光熱顕微鏡   図２ ナノダイヤモンドの窒素‐空孔中心分布 
 
 
 
 



（２）超高速周期加熱サーモリフレクタンス法の開発と極低温・強磁場環境への適用 
 開発した超高速周期加熱サーモリフレクタンス法を用いて，希土類系銅酸化物高温超伝導体
（図３）の一つである DyBCO 超伝導薄膜の熱伝導率‐膜厚依存性ならびに温度依存性を明らか
にした（図４）．500 nm 厚 DyBCO 超伝導薄膜を用いて，強磁場環境下（～5 T）において熱伝導
率測定を行い，提案手法の妥当性を示した（図５）．また，図６に示すように，Pt 薄膜を 200 nm
成膜した 200 nm 厚 SiN メンブレン薄膜を提案手法によって計測し，超伝導薄膜の面内熱伝導率
測定の妥当性を明らかにした．本成果により，極低温・強磁場環境下における超伝導薄膜の厚み
方向ならびに面内方向熱伝導率測定が可能となり，超伝導薄膜に対する磁場印加方向を変化さ
せながら熱伝導率変化をモニタリングすることで， 超伝導薄膜のフォノンスペクトロスコピー
解析が実現する． 
 

            

 
 

 

 
 
 
 
 
 
 
 
図３ 希土類系銅酸化物高温超伝導体   図４ DyBCO 超伝導薄膜の熱伝導率‐温度依存性 
 
 

 

図５ 強磁場環境下での測定結果         図６ 面内方向熱伝導率測定結果 
 
（３）パリレン被覆非定常細線法の開発とセミクラスレートハイドレートへの適用 
 セミクラスレートハイドレート（図７）の結晶成長を超短時間に観察可能なシステムを構築し，
結晶成長条件の網羅的な探索が可能となった（図８）．本システムでは，熱拡散長の影響を考慮
して，限りなく少量でセミクラスレートハイドレートの熱伝導率測定が可能となっており，結晶
生成時間を大幅に短縮することがで
きた．高精度な熱伝導率測定を実施す
るためには，プローブ近傍への不純物
の混入を極力低減しなければならな
い．本研究では，所望の結晶構造を有
するセミクラスレートハイドレート
が高純度にプローブ近傍に生成可能
な結晶成長プロトコルを確立した．2
種類のセミクラスレートハイドレー
ト（テトラブチルアンモニウムブロミ
ド，テトラブチルアンモニウムクロリ
ド）の熱伝導率に関して，融点を跨ぐ
広範な温度範囲で測定することに成
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図７ セミクラスレートハイドレート結晶例 



功し，特異な熱輸送メカニズムを明らかにした（図９）．また，3 種類のセミクラスレートハイ
ドレート（テトラブチルアンモニウムフロリド，テトラブチルアンモニウムヒドロキシド，テト
ラブチルホスニウムヒドロキシド）についても熱伝導率の温度依存性を明らかにし，包接するゲ
スト分子に起因したラットリング現象の解明に繋がる貴重な熱物性データを得ることに成功し
た． 
 

 

図８ 生成された結晶の観察       図９ 測定された熱伝導率‐温度依存性例 

 
（４）フォトサーマル周期加熱法の開発と劣化プロセスモニタリング応用 
 電子デバイスに用いられる Au バンプの劣化プロセスモニタリングを実現するために，フォト
サーマル周期加熱法を用いてデバイスの劣化による界面熱抵抗変化をモニタリングした．劣化
加速試験機により時々刻々と劣化する Au バンプの界面熱抵抗が大幅に変化することを明らかに
した．そこで，劣化プロセスを更に詳細に分析するために，超高速周期加熱サーモリフレクタン
ス法を劣化プロセスモニタリングに適用することを新たに着想した．劣化加速試験用チャンバ
ーを備えた超高速周期加熱サーモリフレクタンス法を開発し，光学窓を介して劣化状態を観察
しながら界面熱抵抗測定を同時に行うことができる．開発したチャンバーでは－196℃～600℃
の範囲でサイクリックに温度変化を試料に与えることが可能となり，任意の条件で試料の劣化
加速を促進することができる．図１０に劣化加速試験後の Auバンプの断面 SEM 画像を示した．
クラックの増加や金属原子の拡散に伴う合金化が観察された．また，劣化加速試験に伴う界面熱
抵抗変化を図１１に示した．結果より，非接触で劣化モニタリングが可能であることを実験的に
示すことに成功した．さらに，半導体デバイス実装に用いられる導電性接着試料についても劣化
プロセスモニタリングを行った．本研究で用いた導電性接着試料は，Ag 粒子を導電性フィラー
としてエポキシ樹脂に混合したものである．劣化加速試験を行った結果，導電性接着試料の界面
熱抵抗が劣化に伴い上昇することを明らかにした． 
 

 

 
 
 
 
 
 
 
 
 

 
 
図１０ 劣化加速試験後の Au バンプ SEM 画像   図１１ 劣化による界面熱抵抗変化 
 
 
 以上示したように，本研究により，4種類の独創的なセンシング手法を構築し，従来手法では
センシングできない系について適用し，フォノンスペクトロスコピーに資する新たな知見を得
ることに成功した．また，本研究で開発した革新的熱物性計測技術の要素技術を物質輸送センシ
ングに応用し，細胞の凍結保存時に用いられる凍結保護剤の特異な輸送性質を明らかにするこ
とに成功しており，提案したナノ・マイクロ熱輸送センシングが新たな熱流体システムデザイン
を実現することを示した． 
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