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研究成果の概要（和文）：実用的にナノスケールで所望の領域の熱輸送現象を調査するためには、ナノスケール
の空間分解能、位置分解能に加え、試料内に印加する熱流の制御、時間分解能、温度分解能などすべてを同時に
兼ね備えた新たな手法の開発が期待されている。
本研究では、上記条件を兼ね備える透過電子顕微鏡（TEM）をベースにした新たなナノスケール熱伝導計測手法
を開発し、モデル試料を用いて熱伝導性の評価を試みた。

研究成果の概要（英文）：In these days, it is highly required to develop a new method to measure 
thermal conductivity of a desired local area in nanoscale in order to understand thermal transport 
phenomenon in advanced nanoscale materials. However, revealing nanoscale thermal transport such as 
phonon scattering at lattice defects, grain boundaries, impurities, and so on in advanced nanoscale 
materials, needs a new thermal conductivity measurement method which possesses high time, 
temperature, spatial, and position resolutions. 
In this study, we newly developed a thermal conductivity measurement method basing on a transmission
 electron microscopy (TEM) satisfying above performances and demonstrated for model samples by the 
developed new technique.

研究分野：透過電子顕微鏡
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様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９、ＣＫ－１９（共通） 

１．研究開始当初の背景 
 近年、熱電変換材料、熱ダイオード、放熱
用材料など、先端エネルギー・スイッチング
材料おいて、ナノ構造化による性能向上や新
たなデバイスの開発が試みられている。一方
で、ナノスケールでのフォノンやキャリアに
よる熱輸送もしくは熱電変換現象において
は未解明なことが多く、その観察手法の開発
が求められている。従来の手法は、レーザー
フラッシュ法などを初めとするバルクや薄
膜をターゲットにした手法から始まり、微細
加工技術を駆使することで微小な抵抗温度
計に試料を架橋することで熱伝導性が計測
できる手法、さらには微小な熱電対の表面を
走査させる事で、試料表面の熱抵抗を計測で
きる SThM法など様々な手法がある。しかし
ながら、例えば、試料内の特定の格子欠陥や
複合材料内の粒子間の接合点など、狙った場
所のフォノンやキャリアの散乱をナノスケ
ールで調査する手法はあまり例がない。即ち、
実用的にナノスケールで所望の領域の熱輸
送現象を調査するためには、ナノスケールの
空間分解能、位置分解能に加え、試料内に印
加する熱流の制御、時間分解能、温度分解能
などすべてを同時に兼ね備えた新たな手法
の開発が期待されている。 
 
２．研究の目的 
 そこで、本研究の目的は、上記条件を兼ね
備える透過電子顕微鏡（TEM）をベースにし
た新たなナノスケール熱伝導計測手法を開
発し、モデル試料を用いて熱伝導性の評価を
試みた。 
 
３．研究の方法 
 熱計測用 TEM 試料の作製は、集束イオン
ビーム(FIB)を用いて行った。用いた FIB は、
加速電圧がともに 30 kV の日本電子社製
JEM-9320FIB、JIB-4000、および日立ハイテ
ク社製 FB-2000S を用いて行った。熱計測用
試料は、主に 2つのタイプの試料を作製して
おり、ひとつは、モデル試料として用いたバ
ルク状の放熱用材料をおおよそ 300 nm×10 
m ×10 mの形状に FIBで薄片化し、熱絶
縁性の高いエポキシを介して、試料を支持す
るW台座状に接合したものを用意した。もう
一つの試料は、バルクの熱伝導率が既知であ
る参照試料と熱伝導率を計測したい試料を
直列に配列した棒状の試料を相対熱伝導率
計測用試料として準備した。 
 本研究では、TEM試料における狙った場所
の温度計測を行うために、ナノスケールの熱
電対を用いて局所的な温度変化に対応して
生じる熱起電力を計測するが、そのための微
小熱電対を電解研磨法で準備した。熱電対ナ
ノプローブ用の TEM 内に導入可能な非磁性
材料であるコンスタンタンおよびクロメル
製の直径が 200 mのワイヤーを準備し、適
切な研磨溶液および電圧を吟味することで
両ワイヤーの先鋭化を行った。作製した両ナ

ノ探針を TEM 内に導入するため、現有する
Nanofactory Instruments AB 社製の 2 探針
STM-TEMホルダーに設置し、TEM内におい
て本ホルダーのピエゾ駆動機構により両探
針の先端部を接合し、温度計測を行う試料に
物理的に接触させた。本研究で観察する TEM
は、加速電圧が 300 kV の日本電子社製
JEM-3100FEFを用いて行った。なお、本 TEM
は、Ωフィルターを搭載しており、電子線エ
ネルギー損失分光法による相対試料厚さの
解析が可能である。両探針間で生じる熱起電
力の計測および記録は、ADCMT 社製 7461A
電圧計を用いて行った。  
 
４．研究成果 
(1) 初年度（平成 26年度）は、TEMをベー
スにしたナノスケール熱伝導計測手法の基
盤技術の確立を目指し、作製する熱計測用試
料の形状の検討を行い、電子線照射による熱
投入時の TEM 試料の温度変化の計測から、
局所的な熱抵抗の評価を試みた。モデル試料
として、高熱伝導性フィラーであるアルミナ
粒子を低熱伝導性樹脂中に分散・硬化させた
バルク状の試料を FIBで薄片化したものを作
製した。薄片化した試料は、熱絶縁性が比較
的高いエポキシを介してＷ台座状で支持さ
れており、高真空下の TEM 内では熱的に絶
縁された環境にさらされている。一方で、温
度計測用の熱電対を、薄片化した放熱用複合
材料に含まれる放熱用フィラーの一端に物
理的に接触させた場合、熱伝導性が高い金属
性の熱電対がヒートシンクとしての役割を
果たすため、試料に投入された熱は、熱電対
が接触している箇所に向けて試料内部を伝
導する。即ち、収束電子線照射による熱投入
箇所と熱電対と試料との接触箇所をともに
調節すれば、試料内に印加する熱流の方向を
任意の方向に調節できることを意味する。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 このような実験条件を施し、図に示すよう
に、温度計測点Mに接触させた熱電対で温度
を計測し、フィラー1 および隣接するフィラ
ー2 内の複数の位置に、一定の熱量を常に投
入するための定電流値 50 nAの集束電子線を
照射し、この時に生じる点Mで生じる温度変
化に伴う熱起電力を計測した。フィラー1 内

図 熱電対が接触する放熱用複合材料の TEM 像 



でほぼ直線状の熱投入点 A→B→C の順に収
束電子線の位置を点 Mから遠ざけたところ、
点 M からの熱投入位置までの距離が増加す
るに従って、フーリエの法則に従うように点
M の温度が低下していく様子が観測された。
さらに、点Mと直接物理的に接しているフィ
ラー2 において、収束電子線により熱を投入
し、点Mにおける温度変化を計測した。この
時フーリエの法則を適用し、フィラー2 およ
び 1 つの界面を介して接するフィラー1 のそ
れぞれの区間で計測された温度勾配を基に
界面で生じる熱抵抗値を求めた。その結果、
熱抵抗値は~10 m2K/Wであり、これまでに他
グループで報告がある理論計算やバルクの
実験による界面熱抵抗の値ともよく一致し
ていた。このように本計測手法の開発により、
世界に先駆けて TEM を利用したナノスケー
ル界面の熱抵抗の直接評価に成功した。 
(2) 平成 27 年度は、前年度の成果をについ
て、欧文誌 Nanotechnologyにて投稿発表を行
った。これまで TEM の収束電子線を用いて
所望の試料位置に熱投入を行っていたが、本
手法では、収束できる電子線の径が数十 nm
以上と比較的大きく、熱投入箇所は手動で調
整していたため、熱計測が点分析に留まって
いた。一方で、走査透過電子顕微鏡法（STEM）
は電子線を数 nm に絞ることができ、任意の
領域を指定して走査することができる。即ち、
TEM を利用した熱計測の点分析のみならず、
STEMを利用した走査熱投入を行えば、熱投
入箇所の空間分解能および位置分解能の向
上や、熱電対で計測される温度情報を熱投入
位置と照らし合わせて再構築することで、熱
伝導性に関わる情報を 2次元マッピングで得
ることができる。 
 本手法では、一定の電流値を持つ収束電子
線を照射することで、TEM試料に一定熱量を
投入する必要がある。一般的には、照射され
る電子線は、物質のプラズモンと相互作用を
起こし、試料温度が上昇すると考えられてい
る。従って、注目する測定領域でフーリエの
法則に基づく熱伝導性を議論するためには、
熱伝導性を比較したい熱走査領域で一定の
熱量が投入できるように、同一物質内で少な
くとも試料厚さが一定になるように制御す
る必要がある。そこで、本研究では、これま
でよりも粒径が小さいナノスケールアルミ
ナフィラーをエポキシ樹脂に硬化した放熱
用複合材料を FIBでできるだけ均一になるよ
うに薄片化した試料を準備した。本試料厚さ
の均一性を調査するため、EELS による相対
厚さ評価を行ったところ、熱伝導性を比較す
る領域では、概ね電子線による熱投入量に影
響を及ぼすほどの厚さ変化がないことが分
かった。このような試料内のフィラーの一端
（点M）に熱電対を接触させ、STEMによる
走査熱投入を行ったときの熱起電力の変化
を電圧計で記録し、熱投入位置と照らし合わ
せて画像として再構築した結果、空間分解能
が数十～数 nm に達し、2 次元的な温度分布

変化像を得ることに成功した。 
(3) 平成 28年度は、引き続き、STEMによる
ナノスケール走査熱投入法と熱電対による
温度計測を組み合わせた熱伝導尿か手法の
時間分解能の向上および試料作製法の向上
を図った。フーリエの法則に基づき、定常熱
伝導状態において、試料の熱伝導率を評価す
るためには、試料に印加する熱量を増加させ
るか微小信号である温度の情報を増幅する
必要がある。本手法で投入する熱量は微小で
あるため、検出される熱起電力は数～数十V
である。一方で、測定する環境中では、50 Hz
を中心としたノイズが存在しており、直流信
号である熱起電力を計測する上で、取り除く
必要がある。そこで、微小な温度変化に伴う
熱起電力を計測するため、STEMモードにお
けるコンデンサーレンズの励磁条件を見直
し、試料に照射される収束電子線の電流密度
を通常の STEM観察時の条件よりも 5倍程度
まで増加させることができた。また、昨年度
までの方法では、生じた熱起電力を一度電圧
計で記録した後、2 次元的な熱分布像に再構
築していたが、実用的なレベルに向上させる
ために、STEM像と同時に熱分布像を取得で
きるように、ゲインやオフセットが調節可能
なプリアンプを回路中に導入し、適切なロー
パスフィルターも回路中に組み込むことで、
時間分解能および温度分解能の向上も図っ
た。その結果、1 ピクセル当たり数十 nm の
空間・位置分解能を実現し、バルクのコンス
タンタン-クロメル熱電対のゼーベック係数
を参照した場合の温度分解能を 0.02 K と高
く維持しながら、従来よりも約 1/10の時間で
取得することができるようになった。このよ
に、本研究を通して、従来にないナノスケー
ルの熱伝導評価が、高い空間・位置分解能・
温度分解能で解析が可能なSTEMをベースに
した新たな熱伝導評価手法が開発できた。 
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