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研究成果の概要（和文）：従来相関のある熱伝導率と電気伝導率の同時制御は困難であるが、熱電変換におい
て、高い電気伝導率と低い熱伝導率の実現は必要である。本研究では、ナノドット/Si層をコヒーレントに積層
した構造を創出し、高電気伝導率、低熱伝導率をもつ材料の創製を行った。本ナノドットは、フォノンを波動と
して効率的に散乱し熱伝導率を低減する役割を果たしている。また、適切にドーピングすることでナノドット
/Si界面では、あまり電子は散乱されない条件としている。そのため、高電気伝導率、低熱伝導率となるＳｉ材
料を開発することに成功した。これは、高性能Si系熱電材料実現の可能性を示す結果である。

研究成果の概要（英文）：The simultaneous control of the thermal conductivity and electrical 
conductivity has been difficult because of their correlation. However, this control is required for 
the development of the high performance thermoelectric materials.  In this study, we developed the 
coherent nanostructures by stacking of epitaxial nanodots/Si layers, which can exhibit low thermal 
conductivity and high electrical conductivity. In the developed structures, nanodots played a role 
of the scattering bodies of phonon wave, leading to the drastic thermal conductivity reduction. On 
the other hand, by proper doping, the structures showed the bulk-like high electric mobility because
 nanodot interfaces do not prevent electron transport so much. As a result, we succeeded in the 
development of the Si-based nanostructures with high electrical conductivity and low thermal 
conductivity, bringing out the possibility of the realization of high performance Si-based 
thermoelectric materials.

研究分野： ナノ構造物理

キーワード： ナノ材料・創製プロセス　シリコン
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１．研究開始当初の背景 
(1) デジタル機器が普及した現代社会では、
サーバーや PC 等から莫大なエネルギーが熱
として無駄に失われている。この熱を電気エ
ネルギーとして再利用することを目的とし
た高性能熱電材料の開発は、エネルギー・環
境問題の観点から注目を浴びている。熱電変
換の無次元性能指数、ZTは、ゼーベック係数
S、電気伝導率σ、絶対温度 T 、熱伝導率κ
を用いて、S2σT / κとして表されるため、S、
σの値が大きく、κの値が小さい材料の開発
が求められる。しかし、元素戦略的に有利な
シリサイドなどのレアメタルフリーの熱電
材料は、熱電性能が低い。このような状況下
で、近年、ナノ構造の導入により、ZTが向上
することがわかってきた。多くの場合、界面
面積増大に伴うフォノン散乱の促進により、
熱伝導率が低減することに起因したもので
ある。しかし、この効果を用いても、十分に
高い ZT を有するレアメタルフリー熱電ナノ
材料は得られていない。一方、量子効果が発
現する低次元ナノ構造には、その高い電子状
態密度のため、パワーファクターS2σが向上
するという理論的な予想が報告されている。
もしナノ構造と電子状態を制御してパワー
ファクターの向上が実際に可能となれば、ナ
ノ構造特有の熱伝導率低減効果と合わせる
ことで、レアメタルフリー高性能熱電材料の
実現が現実味を帯びてくる。 
(2) 研究代表者は、独自のナノドット形成技
術を有しており、今まで、本ナノドットを用
いて、熱伝導率を操作してきた。もし、この
技術を応用して、コヒーレントにナノドット
を結合したナノ構造を作製し、コヒーレント
な電子波動状態の創出、フォノンの選択的散
乱をナノ材料中に誘起することができれば、
“高電気伝導率化”及び”熱伝導率低減”、
という一般的には、同時に成り立たない現象
の実現が期待できる。そこで、本研究では、
既存の Siプロセス技術が利用可能な Si基板
上に、IV 族系半導体ナノドットのコヒーレン
ト結合構造を形成し、コヒーレントな電子状
態形成と選択的フォノン散乱を実現するこ
とで、高性能化したレアメタルフリー環境調
和型熱電材料の開発を狙う。 
 
２．研究の目的 
(1) 本研究の目的は、ナノドットをコヒーレ
ントに結合した構造を創出し、背景で述べた
ように、高電気伝導率、低熱伝導率材料の創
製を狙うことである。ナノドットの一次元連
結構造が、電気伝導という意味では最適であ
るが、コヒーレント結合が研究のポイントで
あるため、一次元にこだわらず、ナノドット
をコヒーレントに積層した種々の構造に注
目し、熱電特性向上を狙う。具体的には、Si
ナノドット/Si層積層構造、Geナノドット/Si
層積層構造の形成を行い、適切にドーピング
を行うことで、熱伝導率低減に加え、出力因
子の増大を実現するナノ構造の開発を行う。 

 
３．研究の方法 
(1) コヒーレント結合したナノドット積層
構造の形成が本研究の核となる。そこで、ま
ず、研究代表者独自の極薄 Si 酸化膜技術を
応用することで、環境調和型半導体である Si
或いは Ge ナノドットのコヒーレント結合し
た構造の作製を目指して、ナノドット/Ｓｉ
層の積層化を行う（図 1）。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
(2) 次に電気特性を測定するために、ドーピ
ングを行う。ナノ構造成長中にドーパントを
導入する手法と、ノンドープのナノ構造を形
成後、イオン注入でドーピングを行う方法の
二つを行う。成長中ドーピングは図２に示す
ようなプロセスで行い、この Ga-ドープ固相
エピタキシャル成長（SPE）/Si ナノドットを
形成する。このプロセスを繰り返すことで積
層化する。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
（3）熱電特性評価を行う。これらの結果を
フィードバックして、高性能な熱電特性を示
すナノ構造を形成し、本研究提案の概念に基
づいた熱電性能向上を実証する。 
 
４．研究成果 
極薄 Si酸化膜技術を用いて形成した Siナ

ノドット上への Gaドープした Si層をエピタ
キシャル成長するために Gaドープ SPE-Si 層
の形成を試みた。その際、Ga の表面偏析をな
るべく防ぐために Ga をデルタドーピングし
た後に、Si を SPE 成長した。Ga は熱拡散に
より Si 層へドープされるのを狙った。しか
し、ドーピングの活性化率は低く、電気伝導

図 2 Si ナノドット/Si 層への Ga の固
相エピタキシャル成長プロセス 

図 1 独自ナノドット形成技術を用いた 
コヒーレントナノドット連結構造 



率が 1.1 -1cm-1 以下と低いものであった。
そこで、SPE－Si 層へのドーピングを Ga、Si
の逐次蒸着ではなく、同時蒸着法で行うこと
にした。 
その結果作成したGa-ドープSPE-Si層の反射
高速電子線回折 (RHEED) 図形を図３に示す。
ナノドットの上に形成しているので、ラフネ
スがあるもののエピタキシャル成長してい
ることがわかる。 
 

 
 
 
 
 
 
 

 
この試料の電気伝導率は、13.3 -1cm-1 と

ドーピングに成功したことがわかる。次に、
この技術を用いてドープSPE-Si層/Siナノド
ットを積層した試料を形成した。積層しても
エピタキシャル成長することを確認し、電気
伝導を測定した結果、2.4 -1cm-1 であった。
次にこの試料の熱伝導率を 2ω法で測定した。
その結果は、一層の Si ナノドット/Ga ドープ
SPE-Si層の場合～3 W/mK、三層積層した場合、
～1 W/mK であった。この異常な熱伝導率の低
減は、ナノドットの存在や、ドーピングによ
る不純物の効果だけでは説明できない。本構
造では、活性化率が低いことから Ga が界面
（極薄 Si 酸化膜など）に偏析していると予
想され、その偏析したナノ構造が、フォノン
散乱をさらに促進しているものと推察でき
る。 
しかし、Ga の偏析のため、ドーピングと大

幅な熱伝導率低減には成功したものの、それ
ほど、電気伝導率を向上させることはできな
いことがわかった。 
そこで、次に極薄 Si 酸化膜技術を用いた

Ge ナノドットと Si 層のエピタキシャルな積
層化を行った。このコヒーレントナノドット
結合構造にイオン注入によりドーピングを
行った。 
Ge ナノドット/Si 層の積層構造（8回積層）

の RHEED 図形を図 4に示す。 
 

 
 
 
 
 
 
 

 
RHEED 図形より、積層欠陥による双晶を示す
ピークが見られるが、積層してもエピタキシ
ャル成長していることがわかる。 
次に、Si 層の層厚、及び Ge ナノドットのサ
イズが異なるいくつかのGeナノドット/Si層

積層構造に対して、イオン注入ドーピングを
行い、電子移動度を測定した結果を図 5に示
す。電子移動度のキャリア濃度依存性は、い
ずれのGeナノドット/Si層積層構造において
も、バルク Si と同等であり、Si 基板上に形
成したエピタキシャル Si 薄膜と同じ値を示
した。本結果は、エピタキシャル Ge ナノド
ットを Si に導入した後も電気伝導率の低減
がそれほど生じないことがわかる。また、成
長中のドーピングの場合とは異なり、一回の
イオン注入により、薄膜構造にキャリア濃度
3×1019cm-3 程度の高ドープが可能なことが分
かった。 
 

 
この試料（ノンドープ）の熱伝導率を測定
すると、Ge ナノドットサイズに依存して、1-5 
W/mK 程度まで熱伝導率が低減した。この劇的
な熱伝導率の低減の機構を調べるために、こ
の全構造の熱抵抗を構造周期数で割ること
により、1 周期構造あたりの熱抵抗をもとめ
た。この値は、ナノドットサイズが大きくな
るにつれて単調増加すうことがわかった。こ
れは、ある媒質中に存在する粒子に波動が散

図３Ga-ドープ 

SPE-Si 層 の

RHEED 図形 

図 4 Geナノドット

/Si層の積層構造（8

回積層後の Si 層）

の RHEED 図形 

図 5 イオン注入した Ge ナノドット/Si
層積層構造の電子移動度（Hall 移動度） 
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乱される際の散乱確率の傾向と似ている（光
のアナロジーでいうレイリー散乱・ミー散
乱）。散乱確率と熱抵抗のナノドットサイズ
依存性が同様の振る舞いをすることにより、
この熱伝導率低減は、ナノ粒子によるフォノ
ン波動の散乱によって生じていると推察す
ることができる。 
 したがって、ナノドットをコヒーレントに
結合した試料にドーピングを行うと、電気伝
導率（電子移動度）は、Siの高い値が維持さ
れ、熱伝導率は、ナノ粒子によるフォノンの
波動的散乱によって劇的に減少することが
わかった。これは、ある程度の電気と熱の同
時制御の成功を意味し、出力因子増大の新し
い方法論になり得ることを意味する。 
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