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研究成果の概要（和文）：カーボンナノチューブ(CNT)などのナノ材料の熱物性計測と界面におけるフォノン散
乱機構による熱整流作用に関して研究を進めた。浮遊触媒気相成長法に熱勾配を与えた流路を組み合わせること
で、Si基板上に単層CNTを効率よく堆積させる手法を確立した。Si基板上に堆積させたCNTの原子間力顕微鏡像か
ら数ミクロン程度の長さに渡って、孤立したCNTを成長できていることを確認した。また電子線リソグラフィな
どのデバイス作製プロセスを駆使することで、CNTの直上に正確に電極を形成するための手法を構築した。電気
的特性評価結果から、金属的特性を示すCNTとP型の半導体的特性を示すCNTを含んだデバイスを作製できた。

研究成果の概要（英文）：Thermophysical properties and thermal rectification by interfacial phonon 
scattering have been investigated. Micrometer-long and individual carbon nanotubes are successfully 
deposited on Si substrate by thermophoresis technique. Electron beam lithography was used to mate 
metal hot-film on a carbon nanotube. Both metallic-type and semiconducting-type characteristics of 
carbon nanotubes were confirmed by current-voltage behavior.

研究分野：電子工学
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研究成果の学術的意義や社会的意義
熱を自在に制御することができれば、これまで未利用のまま捨てられてきた熱マネジメントが可能になり、大き
な社会貢献を果たすことができる。本研究で見いだした熱制御技術はまだまだ発展途上であるが、熱伝導率を
100倍変調できる可能性を示した意義は大きい。さらにナノ材料の熱伝導率計測手法と分子動力学法によるシミ
ュレーション技術を確立したことで、熱伝導制御に必要な研究環境を構築できたことで今後の研究発展が期待で
きる。引き続き、熱伝導制御に関する研究を継続することで、省エネルギー社会の実現に向けて貢献していく。

※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、研究者個人に帰属されます。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９、ＣＫ－１９（共通） 
１．研究開始当初の背景 
ダイオード/トランジスタの発明は人類社会を大きく発展させ豊かなものにしてきた。他方、
熱エネルギーは衣食住に密接に関わる重要なエネルギーであるにもかかわらず、多くの熱が利
用されずに捨てられている。この問題を解決するために、熱を他のエネルギーに変換する熱電変
換デバイスの研究や、系の両端の温度勾配の向きによって熱を制御できる熱ダイオードの研究
が盛んに進められている。 
熱ダイオードは理論的には１次元格子を用いたモデル解析計算で 100 倍以上の熱整流作用が
得られる可能性が報告されている。[PRL 93, 184301 (2004)]最初の熱整流作用の報告例は、多層
カーボンナノチューブの片側に質量勾配を設ける手法であり、約 7％の整流作用が確認されてい
る。[Science 314, 1121 (2006)]同様に分子動力学法(MD:Molecular Dynamics)を用いてMoS2などの
2次元材料材料の形状を非対称とすることで、10%程度の熱整流作用が得られる報告例[RSC Adv. 
5, 54345 (2015)]もある。しかしながら、既存の手法は基本的に熱ダイオードの実現にむけて汎用
性のある手法とは言えず、また数十％程度の熱整流作用では熱制御を行うには不十分であり、高
い熱整流作用を実現する手法が望まれている。 
 
２．研究の目的 
 本研究では、カーボンナノチューブなどのナノカーボンを対象として実験や分子動力学シミ
ュレーションなどの方法を用いて熱整流作用などの熱制御手法の確立を目指す。まずは白金ナ
ノワイヤを用いたナノカーボン材料の熱伝導率計測手法を新規に構築するとともに、孤立した
カーボンナノチューブの基板への成長条件を探索する。これにより 1 本のカーボンナノチュー
ブの熱伝導率計測を行うことが可能となる。またラマン分光法を用いて、ナノカーボン薄膜の熱
伝導率計測手法を構築し、熱伝導率と欠陥密度依存性について体系的に調査を行う。さらに汎用
分子動力学シミュレーターLAMMPSを構築することで、ナノカーボン界面におけるエネルギー
輸送について探究する。 
 
３．研究の方法 
(1) ナノカーボン材料熱伝導率計測手法の確立 
 ホットフィルムを用いた孤立カーボンナノチューブの熱伝導率計測手法を構築する。具体的
には、Si基板上に EBリソグラフィを用いて長さや幅を変えたパターンを作成し、その上に Au
や Pt などを蒸着する。さらに金属の下をフッ酸でエッチングすることで金属ワイヤが架橋され
た構造を作成し、これをホットフィルムとして用いることで、熱伝導率を計測する。ここでは、
Auや Ptなどのサイズ検討やその抵抗温度係数の測定、さらには金属下部をフッ酸でエッチング
した際に、金属ワイヤが基板表面にスティッキングするかどうかを検討し、デバイスの最適構造
を探索する。 
 
(2) 浮遊触媒気相成長法による孤立カーボンナノチューブの成長条件の検討 
浮遊触媒気相成長（FCCVD）法を用いて長尺なカーボンナノチューブを成長させ、これを流
路内に配置した Si 基板上に直接堆積させる技術を構築する。カーボンナノチューブの成長条件
は触媒量や温度、COや CO2などのガスの混合比、さらには CVD炉の状態によって大きく変化
する。今回成長後のカーボンナノチューブを捕集したのち、そのサイズを計測することで孤立し
た状態のまま最長で成長可能な条件を検討する。 
 
(3) ラマン分光法によるナノカーボン薄膜の熱伝導率計測手法の確立と欠陥密度依存性の検討 

Raman散乱のGピーク(1590cm-1)はカーボンナノチューブの温度上昇とともに低領域側にシフ
トするため、この原理を用いてカーボンナノチューブの温度を測定する。Si 基板上にカーボン
ナノチューブを FCCVD 法を用いて、清純かつ長尺なカーボンナノチューブを堆積させたサン
プルを孤立計測用に用いる。また、FCCVD法を用いて成長させたカーボンナノチューブをフィ
ルター上に捕集してこれを転写することで、熱測定基板上にカーボンナノチューブ薄膜が架橋
された構造を作り、その薄膜の熱伝導率計測と欠陥密度依存性について調査する。 
 
４．研究成果 
 電子線リソグラフィを用いて Pt や Au をホットフィルムとするデバイスの作成条件を見いだ
した。超臨界乾燥を用いることで、金属ホットフィルム部分が Si 基板上にスティッキングする
ことない構造を作製することができた。 
また、浮遊触媒気相成長法により Si 基板上に堆積させたカーボンナノチューブの原子間力顕
微鏡像から、数ミクロン程度の長さに渡って 1nm 程度の高さであり、孤立したカーボンナノチ
ューブを成長できていることを確認した。その後、同様のカーボンナノチューブ上に電極とヒー
トシンクを兼ねる Ti/Pt真空蒸着により成膜した。なおリソグラフィで十字マークを形成し、EB
リソグラフィでカーボンナノチューブの直上に正確に電極を形成するための描画用アライメン
トマークとして用いた。 
 電極形成後、カーボンナノチューブの電気特性評価結果から、ゲート電圧に応じてソース-ド
レイン間の電流量が変化しない金属的特性とゲート電圧に応じて p 型の半導体的特性を示す結
果を得た。カーボンナノチューブの電気特性を大気中で計測した場合、大気中の水分や酸素によ



って p型をしめすことが知られており、妥当な結果であると言える。 
 その後、カーボンナノチューブと電極下部のSiO2をBHF溶液でエッチングしたところ、電極が
剥がれてしまう問題とPtホットフィルムが壊れる問題が発生した。これは、カーボンナノチュー
ブ成長段階で基板が汚れてしまった結果、その後の形成した電極とSi基板の密着性が悪い可能性
などが考えられる。今後も引き続き、熱計測用のデバイス作製のプロセス改良を行い、カーボン
ナノチューブの熱計測と熱伝導変調実験に取り組む予定である。 
 またシミュレーションに関して、今年度は LAMMPS を用いたナノカーボン材料の物性評価
用シミュレーターの構築を行った。まずは欠陥の有無を考慮したグラフェンに関するシミュレ
ーションを行い、計算の妥当性を確認できた。 
本研究実施過程で、ナノスケールの金属材料のキャリア制御を行うことで、熱伝導制御できる
可能性を見出すことができた。具体的には、電子や正孔が熱伝導に支配的な系においてそのキャ
リアを動的に変調することで、熱伝導制御を行う試みである。古典的な理論モデルを用いて解析
を行った結果、直径2nmのナノワイヤにおいて熱伝導を100倍変調できる可能性を見出すことが
できた。この結果は特許申請【番号：2018-167859】を行い、本若手研究Bの内容を大きく発展さ
せるべく本研究終了前年度応募により基盤研究Bへと引き継がれ研究を継続することができてい
る。 
 

 

図 1. カーボンナノチューブのキャリア制御及び熱伝導測定手法 

 

 
図 2. (a,b) 浮遊触媒気相成長法により成長させた CNTの原子間力顕微鏡および 

(c)デバイス作製概略図 
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