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研究成果の概要（和文）：本研究では、Si層をキャリア波動伝搬パス、ナノドットを波長フィルタとして機能させるこ
とで電気と熱の伝導率の独立制御を狙った。極薄Si酸化膜を用いた独自のナノドット形成技術を使用することで、結晶
方位を揃えたGeナノドットを導入したSi薄膜構造の形成を行った。その結果、少ないGe含有量で、従来のSiGe混晶材料
より、熱伝導率を低減することに成功した。また、その熱伝導率低減効果は、ナノドットのサイズに依存することを見
出した。これは、電気伝導層のSi層に無関係で、Geナノドットが熱伝導率を支配的に決定していることを意味しており
、電気と熱の独立制御につながるものである。

研究成果の概要（英文）：In this study, we aimed at independent control of electric and thermal 
conductivities using Si films including Ge nanodots, where Si layers and Ge nanodots work as carrier 
transport layers and phonon scatters, respectively. We formed Si films including epitaxial Ge nanodots 
using the original ultrathin SiO2 film technique for nanodot formation. As a result, we succeeded in 
drastic reduction of thermal conductivity with small Ge content compared with conventional SiGe alloy. It 
was found that the reduction effect depended on the Ge ND size. This means that Ge nanodots dominantly 
determined the thermal conductivity independently of Si layers for carrier transport. This result gives a 
guideline for independent control of electric and thermal conductivities.

研究分野：ナノ構造
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１．研究開始当初の背景 
熱電変換材料は、エネルギー問題を解決す
る一つの方法であると期待されており、その
高性能化に関する研究が、盛んに行われてい
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。高性能化のためには、S、σが大きく、
κが小さい材料を開発する必要がある。これ
らの物性値には相関があるため、高性能材料
を見いたすことが難しくなっている。特にσ
とκを独立に制御することは難しく、この挑
戦が過去何十年にわたって行われてきた。現
在まで、レアメタルのような重い元素を導入
することで熱伝導率を低減するというアプ
ローチがとられてきた。しかし、近年、ナノ
構造の導入に伴う熱伝導率低減効果を利用
できることが報告され、レアメタルフリーの
熱電材料実現の期待が高まっている。しかし
ながら、未だσとκの独立的制御が難しいと
いった状況である。 
そこで、ナノ構造を用いることでσとκを
独立に制御できる方法論の構築が望まれて
いる。この取組みが難しい理由は、ナノ構造
やその界面、結晶方位を原子レベルで制御し、
形成することが難しく、そのために系統的に
構造と物性の関係を調べることが困難とな
っているからである。現段階では、構造形状、
界面、結晶性を制御したナノ構造形成技術を
用い、ナノ構造を用いたσとκの独立制御に
関する知見を得ることが必要である。 
 研究代表者は、極薄 Si酸化膜技術を用いて、
数 nmのナノドットが転位フリーで結晶方位
を揃えて形成する独自技術を開発してきた。
極最近、ナノドット積層構造を形成すると、
熱伝導率が最小限界値といわれるアモルフ
ァスのそれを超えて低減可能であることを
見出した。これは、ナノドットがフォノンの
波長と同等サイズであるため、ナノドットの
存在のために、フォノン散乱が促進されたと
解釈できるものである。研究代表者は、この
結果から、ナノ構造における波動散乱確率の
波長依存性を積極的に利用して、電子波動・
フォノンの散乱を制御することで、高電気伝
導・低熱伝導が実現できると考えた。 
 
２．研究の目的 
本研究では、極薄 Si酸化膜を用いた独自の
ナノドット形成技術を用いて、Si中にナノド
ットを結晶方位を揃えて導入する構造を形
成し、この構造において Si層を、キャリア波
動伝搬パス、ナノドットを波長フィルタとし
て機能させることで、電気伝導率と熱伝導率
を独立制御することを目的とする。具体的に
は、（１）Si 中にエピタキシャルナノドット
を作製する技術を開発する。次に、（２）本
ナノ構造の熱伝導率を測定し、キャリア輸送
層である Si層に依存せず、熱伝導率が低減可
能であることを実証することを狙う。 
  

３．研究の方法 
(1) 極薄 Si酸化膜を用いた Si/エピタキシャ
ル Geナノドット積層構造の形成技術開発 
我々は、図１に示すような三次元ナノ構造
に注目した。これは、キャリア伝搬パスとな
っている Si層中に、結晶方位を揃えて転位フ
リーのナノドットを形成したナノ構造であ
る。電気伝導には、エピタキシャル成長した
Si層が寄与し、熱伝導に寄与するフォノンの
散乱を誘起するナノドットが存在している
形となっている。熱伝導に関係するフォノン
散乱の確率は、ナノドットのサイズが影響を
与えると考えられるので、ナノドットのサイ
ズを自由に制御して作製することが求めら
れる。 
そこで、我々は、Si層を中間層とした、ナ
ノドット積層構造に注目した。従来のストラ
ンスキクラスタノフ（ＳＫ）成長では、ナノ
ドットの界面制御や、ナノメートルスケール
でのサイズ制御が困難である。しかし、我々
は、極薄 Si酸化膜技術を用いたナノドット形
成技術をもととして、本ナノドット積層構造
を形成することを行った。 

 
 

図 1 提案する三次元ナノ構造.キャリア 
輸送層としての Si層とフォノン散乱 
体としての Geナノドット 

 
 
具体的には、Si基板を 500℃、酸素分圧 1
×10-4Paで、熱酸化し、たった一原子層膜厚
の極薄 Si酸化膜が形成した。その後、Geを
蒸着した。初期の段階では、SiO2+Ge→SiO
↑+GeO↑の反応が起こり、酸化膜にナノ開
口が形成される。そらに、Ge蒸着を行うと、
そのナノ開口を核形成サイトとして、ナノド
ットがエピタキシャル成長する。ナノドット
の密度は、ナノ開口密度で決まるため、超高
密度形成が可能である。また、歪を用いるＳ
Ｋ成長とは異なるため、理想的界面構造を形
成しうる。本手法で、Ge ナノドットを形成
した後、Si を蒸着して電気伝導層を形成し、
その後、再び極薄 Si酸化膜を形成した。この
ナノドット形成、Si 層形成、極薄 Si 酸化膜
形成のプロセスを繰り返すことで、積層構造
を形成した。積層数は、すべての試料で 8回
行った。 



(2) 熱抵抗（熱伝導率）測定 
薄膜やナノ構造の熱抵抗（熱伝導率）を測
定することは、容易ではない。我々は 2ω法
を用いて測定した。以前に、この手法を用い
ることで、Siナノドット連結構造のような極
小膜厚の薄膜でも測定できることは確認し
ている。 
2ω法では、表面に Au電極を形成する。その
Au 電極に電流を流すことで加熱し、また、
Au 電極の光反射率を測定して、サーモリフ
レクタンス法を適用することで、熱抵抗を測
定する。その際、Au 電極と試料表面の電気
伝導の差を比べ、試料への電流の流れ込みは
無視できることを確認した。 
 
４．研究成果 
(1) エピタキシャル Ge ナノドットを含んだ
Si 薄膜の形成 
上記形成プロセスを 8回繰り返した後の試
料の反射高速電子回折（RHEED）図形を図
2 に示す。積層欠陥を示すスポット（矢印）
が観察されるものの、Si基板と同じ結晶方位
でエピタキシャル成長している回折図形が
観察された。 

 
 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

図 2 7 ML Geナノドット/96 ML Siを 8 
回積層した後の RHEED図形 

 
 

図 3 7 ML Geナノドット/96 ML Siを 8 
回積層した試料の断面HRTEM像 

 
 

Geナノドット蒸着量 7 ML (ML:原子層)、
Si層蒸着量が 96 MLという条件で、プロセ
スを繰り返して形成した積層構造の断面透
過型高分解能電子顕微鏡（HRTEM）像を図
3に一例として示す。 
点線で示したように極薄 Si 酸化膜が観察さ
れ、積層構造が形成されていることがわかる。
極薄 Si 酸化膜上に また、約 5nm 程度のサ
イズの Ge ナノドット(Ge ND)が観察され、
ナノドットが Si 層に埋め込まれていること
がわかる。 
 
 
 (2)熱抵抗の測定結果 
まず、一般に Siと Geの混晶化だけで、熱
抵抗が増大することが知られている。そこで、
本研究では、混晶化していないが、Ge の導
入に伴い、どのように熱抵抗が変化したかを
調べた。その結果を図 4 に示す。SiGe 混晶
の場合とは異なり、Ge 含有量によって、熱
抵抗が決定されないことがわかる。これは、
混晶材料とは異なり、混晶によるフォンノン
散乱が熱伝導を支配しているのではないこ
とを意味している。また、このグラフから、
熱抵抗は、ナノドットサイズに強く依存する
ことがわかる。これは、本ナノ構造において、
ナノドットがフォノン散乱体として寄与し
ていることを示唆している。 
 

 
 
図 4  積層構造の熱抵抗の Ge含有量依存性 
 
 
本研究では、フォノン散乱が、Ge ナノドッ
トのサイズに強く依存することを期待し、そ
れにより、フォノン散乱を制御することを狙
っている。そのため、次に熱抵抗のナノドッ
トサイズ依存性を調べた(図 5)。ナノドット
サイズにより熱抵抗が決定していることが
わかる。これらの結果から、一番熱抵抗の大
きな試料の熱伝導率を算出したところ、約
10％という少ない Ge 含有量において、～
1.2W/mKであった。この値は、SiGe混晶の



値（～4W/mK）や、同じ程度の Ge 含有量
（12.8％）のストランスキクラスタノフ量子
ドット積層構造の場合より（～2.3W/mK）、
小さい熱伝導率を達成したことを意味する。
このことは、超高密度に形成した極小 Ge ナ
ノドットを Si中に形成することは、熱伝導率
低減において、効果的な役割を果たすことを
示している。 
 
 

 
図 5  積層構造における熱抵抗の Ge ナノ
ド 
ットサイズ依存性 
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