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研究成果の概要（和文）： 

2 次元熱ダイオードの実現に向けて、MEMS 技術により Si 窒化膜のみを残した架橋状
態とした基板の上に組成傾斜薄膜を作製し、可能な限り基板の影響を小さくすることによ
り、薄膜の面内熱伝導率を正確に計測することを検討した。窒化膜の厚さは 100 nm 以下
であり、サンプルの膜厚 500 nm～1 m に対して熱的に十分薄いため、薄膜の熱伝導率計
測にはほとんど影響を及ぼさない。また、Si 酸化膜よりも窒化膜のほうが強度に優れてお
り架橋構造形成に適している。架橋構造は Si酸化膜付きのウェハーのMEMS 加工により、
センサーおよびヒーターとして使用できる Pt 細線を用いた。Pt 薄膜は厚さ 50 nm、幅 10 
m の細線を基本とし、フォトリソグラフィーとリフトオフ法によって作製できる。これ
は面内の 2 方向の熱伝導率計測を容易に行える構造となった。 
熱ダイオードを構成する組成傾斜薄膜の作製には、研究代表者らが考案した重力場支援

レーザーアブレーション法（GAPLA）を用いた。約 5,000 G の高重力場を高速回転によ
って発生し、レーザーアブレーションによる製膜と組み合わせて組成傾斜薄膜を作製した。
その材料の質量勾配による熱整流作用を調査するのが本研究の目的であった。最終年度に
は熱整流効果の発現が予測される軽い元素と重い元素の組み合わせとして、B-Bi の組成傾
斜薄膜の作製実験を行った。重い元素である Bi リッチ側と、より軽い B リッチ側が生成
され、理論的には B → Bi よりも、Bi → B への熱伝導のほうが大きくなることが予想さ
れたが、結果としては軽元素である B の薄膜への残留量の制御が困難であり、熱整流の実
現には至っていない。しかしながら、本研究の過程において得られた Si-Fe 系をはじめと
する種々の組成傾斜薄膜に関する知見は今後の研究に大いに役立つものであった。 
 
研究成果の概要（英文）： 
The thermal diode samples are fabricated by the gravity assisted pulse laser ablation 

method (GAPLA). GAPLA is one of the compositionally graded thin film fabrication 
methods that is combined pulsed laser deposition and high gravity effect. The purpose 
of this research is to investigate the thermal rectification by the mass gradient of thin 
film material.  
As a combination of a light element and a heavy element suitable for revelation of a 

thermal rectification effect, the GAPLA experiments of the compositionally gradient 
thin film of B-Bi were conducted. It is difficult to control the residual volume to the 
thin film of boron because of its very light weight, and has not resulted in realization of 
thermal rectification. However, the knowledge about compositionally graded thin films 
including the Si-Fe system obtained in the process of this research became what is 
greatly useful for future research. 
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１．研究開始当初の背景 

電気伝導に関しては、絶縁体、半導体、超
電導などの特性を備えた材料が存在し、ほぼ
思い通りに制御することが可能となったが、
電気と類似の性質を持つ熱伝導の制御に関
しては、未だそのレベルには遙かに及ばない
状況である。ところが、Science 誌に熱整流
効果の実験結果(C. W. Chang et al., Science 

314, 1121, 2006) が掲載された。それは、カ
ーボンナノチューブ(CNT)およびボロンナイ
トライドナノチューブ(BNNT)において、熱
コンダクタンスが熱流の向きによって最大
7％の差が生じるというものである Fig.1 に
その実験で用いられた試料の TEM 画像を示
す。これは BNNT の片方にプラチナ化合物
を蒸着して意図的に原子量差を付けたもの
であり、原子の質量が大きい側から小さい側
へ伝わる熱流が優位となっている。熱伝導に
異方性を示す材料はこれまでも数多く発見
され利用されてきたが、「向き」によって熱
伝導率が異なる材料の発見はこれが初めて
であった。 

このような熱ダイオードのメカニズムに
関する研究は、2002 年の理論提案  (M. 

Terraneo et al., Phys. Rev. Lett. 87, 094302, 

2002)が最初のものである。以後、Fig.2 に示
す１次元格子モデルの理論解析(N. Yang et 

al., Phys. Rev. B 76, 020301R, 2007) により、
フォノンの状態密度のオーバーラップが熱
流の向きによって異なることが確認される
など、熱整流デバイスは理論的にはその実現
可能性が証明されている。しかしながら、前
述の Science 誌の論文以外に実験的研究に関
しては全く報告が無い。その理由の第一に実
験技術の難しさが挙げられる。 熱整流を実
現するには原子量の差に対して十分な温度
差を付与することが必要で、実験に使用する
サンプルの作製は容易ではなく、その熱計測
となるとさらに困難なものとなる。 

申請者は遠心力による高重力場とレーザ
ー ア ブ レ ー シ ョ ン 法 (Pulsed Laser 

Ablation : PLA)を組み合わせた新しい製膜
方法「重力場支援レーザーアブレーション
（GAPLA）法」を開発している。この方法
を応用することにより、薄膜の面内方向へ急
勾配の組成傾斜をもつ材料を作製すること

が可能である。 

 

２．研究の目的 

熱ダイオードを薄膜で実現する。そのため
に、原子量が大きく異なる 2 種類の元素を用
いて急勾配の組成傾斜薄膜を開発し、MEMS

技術により薄膜の熱伝導率の傾斜方向依存
性を計測する。これまで、実材料の熱整流作
用が報告されたのは 1 回しかなく、実用には
程遠いモデル試験であった。理論的に熱整流
作用の発現が証明されている質量勾配を独
自の薄膜技術で形成することによって 2 次元
熱ダイオードを創製し、3 次元化への扉を開
く。 

 



 

 

３．研究の方法 

薄膜の熱伝導率を正確に計測するため、組
成傾斜薄膜の架橋状態を形成する。まず、デ
ィープエッチングにより Si 窒化膜のみを残
した部分を作り、その上に GAPLA 法による 2
元素の組成傾斜薄膜を堆積させることで、薄
膜と窒化膜のみの架橋構造とする。Fig.3 に
GAPLA 法の概略図および GAPLA 法を用いて作
製した 10 mm×10 mm の鉄シリサイド系薄膜
の EDX 分析結果を示す。0 G においては計測
位置によらずほぼ一定の組成比であるが、
5,400 G の重力場下で作製した場合は、重力
場の向きに沿って組成比が変化している。こ
の方法で、薄膜の面内方向へ急勾配の組成傾
斜をもつ材料を作製することが可能である。
薄膜の組成分布はエネルギー分散型 X線分析
（EDX）で調べ、原子量比の勾配が大きくな
る条件を決める。薄膜部分にヒーターおよび
センサーとなる Pt細線を MEMS 技術によって
形成し、微小領域に対して大きな温度差を与
える。熱伝導率計測には 4端子法を利用して
計測誤差を小さくし、向きの違いによる熱整
流作用を評価する。 

 
 

４．研究成果 
熱ダイオードを構成する組成傾斜薄膜の

作製には、研究代表者らが考案した重力場支
援レーザーアブレーション法（GAPLA）を用
いた。約 5,000 G の高重力場を高速回転によ
って発生し、レーザーアブレーションによる
製膜と組み合わせて組成傾斜薄膜を作製し
た。その材料の質量勾配による熱整流作用を
調査するのが本研究の目的であった。Fig.4
に Si-Fe 系および Al-Cu 系の材料についての
GAPLA による組成傾斜と使用するレーザーの
フルエンスとの関係を示す。Fe-Si 系の方が
組成傾斜の度合いが大きいこと、およびいず
れの材料においても組成傾斜に適したレー
ザーフルエンスが存在し、その値は Si-Fe 系
および Al-Cu 系ともにおおよそ 3 J/cm2 で一
致する結果となった。フルエンスの最適値に
ついては、アブレーションによる製膜を高フ
ルエンスで行なっているため、薄膜の堆積と
同時にすでに堆積した薄膜材料の再蒸発も
起こっているため、堆積速度と各元素の再蒸
発速度とのトレードオフによって最適値が
決まるものと考えている。 
 

 
 
 
 
 
 
最終年度には熱整流効果の発現が予測さ

れる軽い元素と重い元素の組み合わせとし
て、B-Bi の組成傾斜薄膜の作製実験を行った。
重い元素である Bi リッチ側と、より軽い B
リッチ側が生成され、理論的には B → Bi よ
りも、Bi → B への熱伝導のほうが大きくな
ることが予想されたが、結果としては軽元素

Fig.3 (a) GAPLA 法の概略図 

      (b) 薄膜の EDX 分析結果 

Fig.4 Si-Fe 系および Al-Cu 系材料

のGAPLA法による組成傾斜のレーザ

ーフルエンス依存性 



 

 

である Bの薄膜への残留量の制御が困難であ
り、熱整流の実現には至っていない。しかし
ながら、本研究の過程において得られた
Si-Fe 系をはじめとする種々の組成傾斜薄膜
に関する知見は、今後の研究に大いに役立つ
ものとなった。 
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