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研究成果の概要（和文）：　本研究は、低環境負荷なシリコンにナノ加工を施し、高い変換効率を有する熱電変換材料
に昇華させる可能性を探求した。高性能化の鍵は、熱伝導率を低下させることであり、熱伝導を担うフォノンの輸送を
制御することである。
　フォノニクスの学理に基づいて熱伝導率の人工制御に挑戦した。100 nm程度の世界最小周期をもつエアブリッジ構造
の形成技術の開発と、ナノ・マイクロ構造の熱伝導率を光学的手法で高速・高信頼度で測定できる時間領域マイクロ熱
反射測定法を確立した。ナノ構造特有のバリスティックフォノン伝導を室温で観測し、フォノニック結晶ナノ構造で、
明確な熱伝導率の低減を観測することに成功し、本手法の有効性を示した。

研究成果の概要（英文）：The objective of this research is investigation of the possibility of enhancement 
of the thermoelectric conversion efficiency of nanostructured Si, which has low environmental load. The ke
y is control of phonon transport, which results in higher performance by reducing the thermal conductivity
.
We challenged the artificial control of thermal conductivity on the basis of phononics. Formation technolo
gy of as small as 100-nm-period air-suspended Si nanostructure has been developed. A high through put and 
reliable time-domain micro thermoreflectance system for thermal conductivity measurements for micro/nano s
tructures has been developed. We have succeeded in observing a characteristic ballistic phonon transport a
t room temperature in nanostructures and clear reduction in thermal conductivity in phononic crystal nanos
tructures compared with those in nanowires. This result shows that this structure is useful for thermal co
nduction engineering.
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様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９、Ｚ－１９、ＣＫ－１９（共通） 

１．研究開始当初の背景 
 サーモエレクトロニクスは、熱と電気の直
接相互変換を可能にする技術であり、ゼーベ
ック効果やペルチエ効果などで知られてい
る。大型の発電設備が不要で、至る所にある
低品位な排熱源を利用して発電可能という
利便性と、可動部不要という絶対的な安定性
などを有するため、将来有望なエネルギーリ
サイクル技術として注目されている。しかし、
現状は機械サイクルよりも遥かに劣る数％
程度という変換効率の低さが問題点となり、
活躍の場は変換効率よりも信頼性や利便性
を優先する宇宙産業などのごく一部の用途
に限られている。現在、熱電変換の性能指数
ZT の高い材料として、Bi, Te, Pb などの重元
素を含む材料系が挙げられるが、高価で有害
な元素が多いため、低環境負荷な高効率熱電
変換材料の開発が行われている。 
 90 年代後半から、熱電変換効率の向上にナ
ノ構造導入の有効性が指摘され、フォノンの
粒子的性質で解釈できる様々な研究が行わ
れてきたが、20 年近くが経過してこれらの手
法による性能向上の上限が見え始めたよう
に思える。そこで、本研究では、フォノンの
波動性に着目するコヒーレントな熱伝導制
御を採用し、フォノニック結晶（PnC）ナノ
構造によって Si を高効率熱電変換材料に昇
華させることに挑戦した。 
 
２．研究の目的 
 本研究は、Si PnC ナノ構造における熱伝
導の物理的理解と熱電変換材料としてのポ
テンシャルを探求することを目的として行
った。高い熱電変換効率の実現に繋がる熱伝
導制御を実現するため、フォノニック結晶ナ
ノ構造によるコヒーレント熱伝導制御の手
法を採用し、熱伝導率の低減を実現すること
を目的とした。 
 
３．研究の方法 
 まず、室温において Si 中でフォノニック
な効果によるコヒーレント熱伝導制御が可
能かどうかを理論計算によって検証し、可能
であるとの結論を得た。そのため、周期
100-300 nm 程度のエアブリッジ状 Si PnC ナ
ノ構造の形成技術の開発と、ナノ構造の熱伝
導率を、一般的な電気測定と比較し、圧倒的
なスループットを持つ光学測定可能なマイ
クロ時間領域熱反射測定システムの構築を
行った。これらの物理系および測定系を用い
た計測と、物理シミュレーターによるデータ
解析により、Si ナノワイヤーと PnC ナノ構造
における熱伝導比較が可能となり、ナノ構造
化が熱伝導に及ぼす影響を定量的に評価す
ることが可能になった。 
 
４．研究成果  
(1)はじめに 
 熱電変換材料の熱電変換効率は、材料の性
能指数 ZT = S2で決定される。ここで、S

はゼーベック係数、は電気伝導率、Tは温度、
は熱伝導率である。大きな ZT の値を実現す
るアプローチとして、パワーファクターS2
の増大を狙う電子論的なものと、格子熱伝導
率の低減を狙う構造論的なものがあり、長
年にわたって様々な材料系を用いた取り組
みがなされてきている。の低減を狙う手法
は多々あり、ナノワイヤーなどのフォノンの
MFP 程度の微小構造やナノコンポジット、多
孔質構造を用いて、表面散乱や境界散乱を増
加させてフォノン輸送を阻害する系などで
研究が進んでいる。これらの研究がフォノン
の粒子的な側面で議論する現象である一方
で、フォノンの波動的な側面で議論するフォ
ノニクスに基づくコヒーレントなフォノン
輸送制御による手法への関心が高まってい
る。本手法は、上記の応用可能性だけでなく、
何桁もの周波数に渡って存在するフォノン
の伝搬による熱伝導現象を、比較的単純な人
工周期構造によって制御可能なのかという、
基礎学術的に極めて興味深い問いに対する
答えを与えるものである。 
我々は、ナノ加工技術が最も成熟している

Si を材料に選択し、PnC ナノ構造による熱伝
導率の人工制御の実現を目指して研究を行
っている。今回、SOI 基板上にエアブリッジ
状の様々な幅をもつ Si ナノワイヤーと一次
元 PnC ナノ構造を形成し、これらの熱伝導率
を測定、比較した。特に一次元 PnC ナノ構造
について物理的に興味深い結果を得た。 
(2)フォノニック結晶ナノ構造による熱伝導
制御の可能性 
 ナノワイヤーやナノコンポジットを用い
た散乱増大によるフォノン輸送の阻害は、フ
ォノンの位相情報を必要としない粒子的な
取り扱いである。一方、フォノニクスによる
フォノン輸送制御は、波動的性質に基づいた
手法であり、コヒーレントなフォノン輸送制
御となる点で、大きく異なる。したがって、
本構造は、フォノンのコヒーレンス長よりも
短い周期であることが前提である。Chen らに
よって提案された累積熱伝導率を用いた考
察によると、室温のバルクシリコンにおいて、
熱伝導を担うフォノンの 86%が、100 nm より
長い平均自由行程を有するとの報告がある。
平均自由行程とコヒーレンス長が同程度と
考えると、100 nm の周期をもつ PnC ナノ構造
によるコヒーレントなフォノン輸送制御の
可能性は、充分にあると言える。ただし、PnC
ナノ構造は、バルクとは異なり、平均自由行
程よりも短いスケールの微細構造となるた
め、必要条件を満足しているにすぎないこと
は、注意が必要である。 
PnC ナノ構造は、layer by layer 成長によ

る、面直方向に原子層レベルの周期を有する
構造と、電子線描画などを用いた面内に周期
を有する構造が考えられる。 本研究では、
先に述べた理論計算で示された可能性を基
に、設計自由度の高い電子線描画を用いた手
法を選択し、本手法で作製可能な空間分解能



でどのような設計が効果的かを探索した。 
 設計方法論としては、まず、図 1(a)に示す
ようなユニットセルについてFloquet条件を
適用し、図 1(b)に示すようなフォノニックバ
ンドダイアグラムを計算する。この取り扱い
は、固体物理学のBlochの定理と同様である。
そして、各ブランチの振動モードを解析し、
大きなフォノニックバンドギャップ（図 1(b)
中のグレーのバンド）が開くように構造パラ
メータを調整する。このバンドエンジニアリ
ングは、フォトニック結晶で、フォトンの伝
播制御を行うときと同様であり、同じアナロ
ジーで理解できる。 
 図 1b)は、周期 100 nm, X = 50 nm, Y = 125 
nm, w = 30 nm の PnC ナノ構造について計算
したフォノニックバンドダイアグラムであ
る。約 16-21 GHz に、中心周波数の 25%を超
える極めて広いバンドギャップを開けるこ
とができた。また、各ブランチも結晶の高対
称点（k = 0, /a）近傍で大幅な群速度の低
下を示している。フォノニックバンドギャッ
プでは、フォノンモードが存在しないことと、
そのエッジの周波数近傍では群速度の低い
モードに状態密度が集中することを用いて、
熱伝導を著しく抑制することができる。周波
数が高くなるほど、様々な機械振動モードに
よるブランチが密に出現するため、バンドギ
ャップが開くのは、低次のモードに限定され
る。そのため、フォノニクスによるフォノン
輸送の効果は、室温でみられるとすれば、運
動量空間の折り返しによる群速度低減効果
の寄与が大きな割合を示すと思われる。 

 
図 1 (a) 検討した 1D PnC ナノ構造のユニッ
トセル。(b) そのフォノニックバンド構造。 

 
(3) シリコンナノ構造の熱伝導率測定のた
めの構造形成技術と測定技術開発 
①シリコンナノ構造形成技術の開発 
 Si ナノ構造の形状が、どのように熱伝導率
に反映されるのかを調べるための試料構造
として、図 2に示すようなエアブリッジ状の
ナノ構造形成技術を開発した。使用した SOI
基板は、活性層の厚みが 145 nm で、埋め込
み酸化膜層の厚さは 1 m であり、電子線描
画装置やドライエッチング装置などを用い
てナノワイヤーと一次元（1D）PhC ナノ構造
を作製した。作製した構造は、中心部に 3 m
角の Si アイランドがあり、その上に 2 m 角

で厚さ 125 nm の Al が蒸着されている。その
アイランドは図2(b)に示す長さ15 mのナノ
ワイヤーまたは図2(c)に示すPnCナノ構造に
よって四方向からの支持によって図 2(d)の
概略図のように浮いた構造になっている。作
製したナノ構造は、ワイヤーは幅が、60, 67, 
80, 92, 122, 152 nm のであり、1D PnC 構造
は、周期が 300nm で、細い部分が 89 nm, 太
い部分が 290 nm であった。厚みは全て活性
層厚の 145 nm となっている。詳細は 4 で述
べるが、細い部分と太い部分の対を 1周期と
する、周期構造が運動量空間に折り返しを生
じさせ、群速度の低下とフォノニックバンド
ギャップを形成することで、コヒーレントフ
ォノン輸送制御が可能になる。 
②マイクロ時間領域熱反射測定技術の開発 
で述べた構造における熱伝導を、光学的手

法により評価できるマイクロ領域時間分解
熱反射測定系を構築した。本測定法の特徴は、
熱伝導電子線描画装置により半導体チップ
に千個単位で描画された様々な構造パラメ
ータを有する構造について、電気的手法に比
べ、桁違いに高いスループットで評価できる
点である。 
 図 2(d)のように、励起用レーザ（642 nm）
を用いて長さ 500 ns の疑似連続光を集光す
ることによって繰り返しレート 100 Hz で中
央の Al パッドを加熱した。同一の光路でプ
ローブの連続光（785 nm）を照射し、反射光
強度の時間変化（TDTR 信号）を測定した。こ
れらのビームは、N.A. = 0.6 の顕微鏡対物レ
ンズによって、直径 0.7 m 程度のスポット
で Al パッド上に集光されている。熱拡散チ
ャネルが非常に小さいことから、ダイナミク
スが 10 s 程度であり、Al と Si アイランド
は、この時間スケールと比較して、充分に早
く熱平衡状態に達する。また、Al の反射率が
温度に依存するため、線形性が保たれる温度
上昇範囲においては、反射光強度の時間変化
がアイランドの温度変化を正しく反映する。
Al パッドに与えられた熱は、測定対象となる
ナノワイヤーもしくはPnCナノ構造を通じて
のみ散逸可能であるため、これらの構造の熱
伝導率の情報を含んだデータを高い信頼度
で得ることが可能である。なお、実験は室温
で行っており、周辺気体への熱散逸を避ける
ため、真空チャンバー中で行った。 

 



図 2 (a-c) 周期 300 nm の PnC ナノ構造の SEM

像。(d)マイクロ時間領域熱反射測定法の概念

図。 

③シミュレーションによる熱伝導率の導出 
 測定対象のナノ構造は、走査型電子線顕微
鏡（SEM）により、寸法を正確に把握した。
その構造パラメータを用いて、COMSOL 
Multiphysics で、同一の系を熱伝導率のみを
変数としてシミュレートし、上記に述べた手
法により測定された TDTR 信号と比較するこ
とで、最適な熱伝導率を導出した。取り込ん
だ物理モデルは、式(1)のように、伝熱のみ
であるため、表面散乱による熱伝導低減の効
果はナノ構造全体の実効的な熱伝導率に均
一に反映されることになる。 
ρCp ∂T/∂t+∇∙(-k∇T+ρCpTu)=Q  (1) 
材料はシリコン単結晶で、ρは密度 2329 
kg/m3、Cpは定圧比熱 700 J/kgK、uは熱流束、
Q は熱量である。実験と同様に、時刻 t = 0
から 500 ns の間、Al パッドにエネルギーを
ガウス分布で与え、熱拡散の様子をシミュレ
ートし、Al パッドの表面温度の時間変化を実
験結果と比較した。図 3(a)は、一例として = 
1.5 sでの系全体の温度分布を表した図であ
る。 

 

図 3 (a) 測定対象を通じた熱拡散のシミュレ

ーション結果( = 1.5 s)。(b) 各幅のナノワ

イヤーからの TDTR 信号と計算によるフィッ

ティング。 
 
(4) シリコンナノワイヤーとPnCナノ構造の
熱伝導率測定 
 まず、様々な幅 wを持つナノワイヤー構造
について、マイクロ時間分解熱反射測定を行

った。本構造では、Si アイランドは 28 本の
ナノワイヤーによって支持されており、その
平均が測定された。図 3(b)に w = 60, 92, 152 
nm のナノワイヤー構造の TDTR 信号（ドット）
と、それぞれに最もよく再現されたで計算
した温度の時間発展（実線, 破線、点線）の
データを示す。光加熱は t = 0 から 500 ns
で行われ、プローブ光の反射光強度が、加熱
に伴って増加している。これは、Al のサーモ
リフレクタンス係数がプローブ波長におい
て、正（約 1.5 x 10-4 /K） であることに起
因する。加熱中および加熱後は、測定対象と
なるナノワイヤーからのみの熱拡散で、Si ア
イランドおよび Al パッドの温度は低下し、
10 s 程度の時間で室温に戻る。 
各幅のナノワイヤーについて、最適なを

探索して得たシミュレーション結果は、実験
データを極めてよく再現しており、は上記
の幅の順に 47, 60, 65 W/mK であった。幅の
小さなナノワイヤーほど、熱散逸が遅く、室
温に戻るまでに時間がかかることは自明で
あるが、熱伝導率自体も幅の小さなナノワイ
ヤーほど低くなっており、緩和時間に大きな
差が出る方向になっている。これは、ナノワ
イヤー表面が、フォノンを拡散的に散乱し、
ナノワイヤーの軸方向のフォノンの運動量
を散乱前後で大きく変化させていることに
起因する。 
この実験結果を微視的に考察すると、室温

における熱フォノンの波長が、1 nm 程度と計
算されることと、SEM 観察により、本構造に
ナノ加工によって数 nm 程度の粗さが表面に
形成されていることを考慮すれば、妥当であ
ると考えられる。 

 

図４ Si ナノワイヤーと PnC ナノ構造の熱伝

導比較。PnC 構造で明確な熱伝導率の低減を

観測した。 

 図 4 は、実験とシミュレーションの比較に
よって得られたを w = 60, 67, 80, 92, 122, 
152 nm のナノワイヤーおよび PnCナノ構造に
ついてまとめた結果である。ナノワイヤー
（青丸）については、先ほど述べた表面フォ
ノン散乱により、wの減少にともなうの急激
な低下が明瞭に観測されており、上記の幅の



順に、47, 53, 57, 60, 63, 65 W/mK を得た。
バルクシリコン中では、室温における主なフ
ォノン散乱過程は、ウムクラップ散乱である
が、この結果は、表面散乱が主なフォノン散
乱過程であることを示しており、本系でバリ
スティックなフォノン伝導が支配的である
ことを示している。 
PnC ナノ構造（赤丸）については、形状が

異なるため、最も狭い部分(89 nm)と広い部
分(290 nm)の割合から計算した実行幅(145 
nm)を用いて評価し、同程度の幅をもつナノ
ワイヤーよりも 30％以上小さいを示し、興
味深い結果を得た。この結果の定性的な説明
としては、幅が均一なナノワイヤーと比較し
て、本周期構造の太い部分が、フォノンの軸
方向の輸送を妨げる空間として機能してお
り、熱伝導率が低減されたという可能性があ
りうる。 
ナノワイヤーの熱伝導率のデータを図中

の破線に従って幅の広いほうに外挿すると、
約 70 W/mK となる。この値は、145 nm のシリ
コン薄膜の熱伝導率と近い値を示すと期待
でき、実際、過去に報告されている 70 W/mK
という値と極めてよい一致を示した。 
PnC ナノ構造の場合、表面散乱の効果に加

えて、理論的にはコヒーレントなフォノン伝
導抑制効果が存在する。過去の文献において、
周期 500 nm の構造で、室温でフォノニック
な効果の観測可能性を報告した例もあるた
め、検討した PnC ナノ構造によるコヒーレン
トな効果がフォノン伝導に影響を与えた可
能性も考えられる。しかし、本実験データか
らは、表面散乱とコヒーレントフォノン輸送
制御の効果を分離できないため、後者を明確
に示すためには、表面-体積比が等しく、フ
ォノンバンドエンジニアリングに基づいて
設計した、フォノン輸送制御効果の異なる構
造を複数用意するなど、系統的な実験が必要
である。 
(5) まとめと将来展望 
 本研究は、PnC ナノ構造による熱伝導制御
と熱電変換材料としてのポテンシャルを探
求するため、熱伝導制御に焦点を絞って行わ
れた。ナノ構造形成技術と熱伝導率測定系を
構築し、対象となるナノ構造の熱伝導率を測
定することができた。 
エアブリッジ状のシリコンナノワイヤー

および PnC ナノ構造を作製し、光学的手法と
有限要素法を用いた解析により、熱伝導率を
測定した。ナノワイヤーでは、細くなるにつ
れて表面散乱の増大に起因する熱伝導率の
低減が観測され、幅 60 nm のナノワイヤーで
47 W/mK であった。PnC ナノ構造では、平均
幅で比較すると 44 W/mK となり、著しい熱伝
導率低減効果を観測した。幅広の部分におけ
るフォノン散乱が軸方向へのフォノン散乱
の低減に大きく寄与したと考えられる。 
 PnC ナノ構造において、コヒーレント熱伝
導制御効果を観測するまでには、低温実験も
しくは、サブ 100 nm の微細構造化が必要で

あると思われる。本研究期間内では、その効
果を明確に観測には至らなかったが、熱電変
換効率の向上につながる、熱伝導率の低減効
果を実現することができた。 
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