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Abstract

　Advanced thermal management for semiconducting industries, such as power electronics and energy 
harvesting, strongly needs heat conduction control that enables high thermal dissipation or thermal 
insulation. Understanding the transports of phonons, being quanta of lattice vibrations and responsible 
for heat conduction, is essential to establish such heat conduction control. While first-principles-based 
numerical approaches have become accessible for material engineering, the measurement technique 
of phonon thermal transport is still in the development phase. Here, diffusive and ballistic properties 
of phonon transport, manifest themselves when the characteristic length scale of measurement is 
comparable to or less than phonon mean free path, are substantial for phonon thermal transport 
measurement. This survey introduces a theoretical background of phonon transport, and subsequently 
describes how recent experimental techniques measure apparent thermal conductivity utilizing phonon 
transport nature and reconstruct the phonon transport spectrum from the experiments.

1．背景

パワーエレクトロクニス用途の放熱ではダイヤモンド
級の高い熱伝導率を持つ材料が，一方で熱電変換を用い
た排熱利用ではアモルファス材やポリマー材に匹敵する
低い熱伝導率を持つ材料の開発が必要である 1）−3）．熱伝
導率は基礎物性値の一つであるが，熱は拡散性が強く一
般に制御が難しい．ここでフーリエ則に戻り，熱伝導率
の定義を確認する：対象とする固体試料の x 軸方向に温
度差Δ T （単位：K）が定常的に与えられている場合，
距離Δ x （単位：m）離れた低温側の面に流れる正味の
熱流束 jx （単位：W m−2）は式（1）で表される．

      （1）= −
Δ
Δ

 .

これより熱伝導率κ（単位：W m−1 K−1）は，熱流束と
温度差，及び距離の 3 つで決まることがわかる．しかし，
式（1）から熱伝導率が材料に依存する理由の説明や，

母材を変えずに高（低）熱伝導率化を実現する方法を見
出すことは難しい．応用先に適した熱伝導率を持つ材料
を開発するためには，熱担体の輸送の理解が必要である．

物質の温度とは原子の振動そのものに他ならず，熱担
体は金属中では自由電子，半導体や絶縁体中では格子振
動の量子であるフォノン（phonon）であることが知られ
ている 4）,5）．固体中では波長と偏向（縦波や横波）が異
なるフォノンが多数存在する．また，フォノンは互いに
衝突し，エネルギーを交換しながら熱を輸送する．一度，
衝突し，次に衝突するまでの平均的な距離を平均自由行
程と呼ぶ．固体試料のサイズが平均自由行程に比べ十分
長い場合，フォノンの熱輸送はフーリエ則で説明できる．
一方，試料サイズが平均自由行程と同程度以下であると，
試料表面での散乱が無視できず，寸法や形状など構造の
情報，いわゆるサイズ効果が熱伝導率に現れる（図1）6）−8）．

サイズ効果による熱伝導率低減の予測は配線構造が微
細化されたトランジスタの放熱設計で不可欠であるた
め，サイズ効果が顕在化する長さスケールを知ることは
重要である．また，排熱を電気に直接変換する熱電変換
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るが，散乱により位相情報が失われる場合，フォノンを
粒子として見なしてよい 11）,12）．フォノン粒子の輸送はボ
ルツマン輸送方程式でモデル化できる．波数ベクトルと
偏向の情報を含むモード q のフォノンの非平衡分布関数
を nq とする．x 軸方向に温度勾配が与えられている場合，
緩和時間近似のもとで，nq に対するボルツマン輸送方程
式は以下で表される．

      （2）+ , = −
−

 .

nq
0 と vq,x はそれぞれモード q のフォノンの平衡分布関数

（ボーズ・アインシュタイン分布）と x 軸方向の群速度
である．τq は緩和時間であり，フォノン同士の散乱の他，
表面や界面，不純物や欠陥による散乱で決まる 5）,12）．

x 軸方向にフォノンが運ぶ正味の熱流束は

      （3）=
1

 ℏ , −  ,

と書ける．V は系の体積，ℏ（= ―h2π ）はディラック定数（h
はプランク定数）である．式（2）と式（3）に対して局
所平衡近似（式（4））を適用しフーリエ則と比較すると，
フォノンによる熱伝導率は式（5）のように表せる．

      （4）

      （5）

≈ ⋅  ,

=
1
3

 , =
1

ℏ  .

なお，式（5）では材料が等方的であると仮定し，v2
q,x = 

v2
q /3 を用いた．
群速度と緩和時間の積である平均自由行程（Λq = vqτq）

について，縦波や横波など偏向の違いを均一化する近似
を用いると，バルクシリコンのフォノンの平均自由行程
はおよそ 40 nm と見積もられる．しかし，第一原理熱伝
導解析 13）,14）を用いてフォノンの平均自由行程を計算する
と，図 2 に示す通り，1 nm から 10 μm の幅広い平均自
由行程を持つフォノンが熱伝導に寄与しており，単一の
平均自由行程スケールではフォノン熱輸送を説明できな
い．

2.2　累積熱伝導率
フォノン熱輸送評価では，ある平均自由行程（Λc）未

満の平均自由行程を持つフォノンの熱伝導への寄与を累
積した累積熱伝導率は有用である 15）．

      （6）( ) =
1
3

.

でもフォノンの平均自由行程は重要である．熱電変換性
能は電気特性と熱特性で決まり，一般に電気伝導率が高
く熱伝導率が低い材料が高い変換効率を示す．近年，ナ
ノ構造化技術を利用し熱伝導率のみを低減する試みが行
われている9）．熱伝導率低減に有効な構造体の長さスケー
ルを見積るためにはフォノンの平均自由行程が必要とな
る．このように物質・材料中のフォノンの熱輸送特性の
解析や計測はナノエレクトロニクス産業やエネルギー・
ハーベスティングで必要不可欠である．

理論・数値解析について，近年，第一原理に基づいた
熱伝導特性の解析技術が発展した．一方，計測では，フォ
ノンのバンド構造を計測する非弾性中性子散乱 10）とは
別に，サーモリフレクタンスを利用したフォノン熱輸送
計測法の開発が進められている．本調査研究ではフォノ
ン熱輸送の理論的背景と提案されている計測手法を概観
し，フォノン熱輸送計測法の現状を説明する．

本論文は以下で構成されている．第 2 節では，フォノ
ン熱伝導の理論を説明し，フォノン熱輸送特性評価で有
用な累積熱伝導率を導入する．第 3 節では，フォノン熱
輸送計測で重要となるフォノン輸送形態の違いを述べた
後，提案されている計測アプローチを説明する．第 4 節
では，提案されている 3 つのフォノン熱輸送計測法及び
測定結果を紹介し，各手法の課題を議論する．以上をふ
まえ，第 5 節では，今後のフォノン熱輸送計測法を総括
する．

2．フォノン熱輸送特性と累積熱伝導率

2.1　フォノン熱伝導
フォノンは格子振動の量子であるから波の性質を有す

図 1　 シリコン薄膜及びシリコンナノワイヤの熱伝導率の膜厚ま
たは直径依存性（室温）6−8）．点線はバルクシリコンの熱伝
導率（室温）．
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均自由行程極限など，限定的な平均自由行程領域の累積
熱伝導率の取得に留まる．また，異種材料界面のフォノ
ン透過・反射 20）,21）を取り込んだボルツマン輸送シミュ
レーション 22）,23）を用いた二層材料などの単純系の累積熱
伝導率計算が行われているが，複合材への適用には限界
がある．理論・数値解析で取り扱うことが難しい実材料
や実構造の累積熱伝導率を取得するためには，フォノン
熱輸送計測技術の開発が必要不可欠である．

3．フォノン熱輸送計測のストラテジ

3.1　フォノン輸送の拡散性と弾道性
フォノン熱輸送計測ではフォノンの輸送形態の違いを

利用する．具体的な計測アプローチを述べる前に，拡散
と弾道の 2 つの輸送形態を説明する 24）．定性的な議論の
ため，以下では波長と偏向に依らずフォノンは同じ群速
度と緩和時間を持つと仮定する．

x 軸方向に温度差が与えられた一次元熱伝導を考える．
試料長さ L に対するフォノンの平均自由行程 Λの比であ
るクヌッセン数が十分小さい場合（Λ/L ≪ 1），温度 TH

の高温熱浴または温度 TC の低温熱浴から流入したフォ
ノンは内部ですぐさま散乱され，Δx ∼ Λの微小空間内で
局所平衡に達する．したがって，試料内部の温度は線形
的に変化し，熱伝導はフーリエ則で説明できる（図 4（a）
左）．このような輸送を拡散と呼び，拡散的なフォノン
を拡散フォノン（diffusive phonon）と呼ぶ．

一方，クヌッセン数が十分大きい場合（Λ/L ≫ 1），両
側の熱浴から流入したフォノンは内部で散乱されず，非
平衡である．微小検査空間において，高温側から低温側
に移動するフォノンと，その逆方向に移動するフォノン
のエネルギー密度の差から実効的な温度 T̃ を求めると，
熱浴との接触部を除き，T̃(x) = (TH+TC)/2 となる（図 4（a）
右）．このような輸送を弾道といい，弾道的なフォノン
を弾道フォノン（ballistic phonon）と呼ぶ．例として，
Kn = Λ/L = 0.1,1,10 の 3 種類のクヌッセン数について，
ボルツマン輸送方程式を数値的に解いたフォノン・エネ
ルギーの空間分布を図 4（b）に示す．

3.2　フォノンの弾道性とみかけの熱伝導率
フォノン熱輸送測定では，弾道輸送が生じる長さス

ケールでの計測が必要である．弾道フォノン輸送を顕在
化させる手段として，加熱場を平均自由行程以下に制限
するアプローチが提案されている．以下では，Koh と
Cahill25）の加熱領域を制限した時間領域サーモリフレク
タンス（time-domain thermoreflectance, TDTR）法を

室温のバルクシリコン，及び，薄膜熱伝導理論 16）,17）を用
いて計算した厚さ 100 nm の薄膜シリコンの累積熱伝導
率を図 3 に示す．薄膜化によりバルクの平均自由行程が
膜厚と同程度以上になると，表面散乱が支配的になるた
め，長い平均自由行程を持つフォノンの熱伝導が強く抑
制される．

累積熱伝導率のプロファイルが得られれば，サイズ効
果による熱伝導率低減の予測や，低熱伝導率化に有効な
ナノ構造体の長さスケールの同定が可能となる．このよ
うに累積熱伝導率は工学的また産業的に有用であるが，
第一原理熱伝導解析の計算コストは高く，任意の単結晶
材料の累積熱伝導率を得ることは容易でない．これまで
にスケーリング則 18）やフォノン散乱理論に基づいた累積
熱伝導率のモデリング 19）が試みられたが，短または長平

図 3　 第一原理熱伝導解析法を用いて計算した単結晶シリコン
（青実線）と，薄膜熱伝導理論 16）,17）を用いて計算した厚さ
100 nm の薄膜シリコンの室温における累積熱伝導率（赤
実線）．黒破線は Λc が無限大の場合の単結晶シリコンの累
積熱伝導率（バルクの熱伝導率）を示す．

図 2　 第一原理熱伝導解析法を用いて計算した室温における単結晶
シリコン中の各フォノンの熱伝導率と平均自由行程の分布
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      （7）Δ = Δ  .

ΔR は反射率変化，ΔT は温度変化 （単位：K），βはサー
モリフレクタンス係数（単位： K−1）である．温度変化
が数 K 以下であれば，式（7）はよい近似である．一般
的な金属のサーモリフレクタンス係数は 10−5 K−1 から
10−4 K−1 28）と反射率変化は小さいため，加熱パルス光を
変調器で変調し，測温パルス信号をロックインアンプで
復調することで高い S/N 比を確保している．トランス
デューサとしてアルミニウムや金，モリブデンなどが用
いられ，膜厚は一般に数 10 nm から 100 nm 程度である．

加熱パルス光の変調周波数を f とすると，加熱領域は
パルスレーザのスポット径（本論文では，パルスレーザ
の強度分布をガウス型で仮定し，半径方向に対してレー
ザ強度が 1/e2 となる径をスポット径と定義する）と，試
料厚み方向の熱の浸透を表す熱拡散長（式（8））29）で決
まる．

      （8）=  .

ここでαは試料の熱拡散率 m2 s−1 である．
スポット径や熱拡散長などの特性長（L）より短い平

均自由行程（Λ）を持つ拡散フォノンは，加熱領域内で
すぐさま散乱されるが，Λ>L である弾道フォノンは加熱
領域内で散乱されにくいため，速やかに加熱領域外に出
る（図 6）．したがって，局所平衡状態にある拡散フォノ
ンのみが測温に関わり，弾道フォノンは測温に寄与しな
いことが期待される．

非平衡性が強くフーリエ則に従わない弾道フォノンが
存在する場合の表面温度の経過時間を “フーリエ則に基
づいた熱拡散方程式” で解析すると，温度応答の緩和は
緩やかになる（図 6（b））．緩和時間は熱伝導率の逆数に
比例するから，緩和が緩やかになることは抽出した熱伝
導率が小さくなることを示唆している．輸送形態が異な
るフォノンの表面温度応答への寄与の違いが熱伝導率に

用いたフォノン熱輸送計測法を説明する．
ここで，TDTR 法 26）,27）とは，ポンプ・プローブ法を

用いて，トランスデューサ膜（金属膜）が蒸着された試
料表面を一方のパルス光で加熱し，他方のパルス光で試
料表面の温度応答の時間変化を離散的に測温する手法で
ある．測定した温度応答の経時変化を，熱拡散方程式に
基づく解析モデルでフィッティングすることで，測定試
料の比熱や熱伝導率，界面熱抵抗などを求める．トラン
スデューサが必要であるが，高い時間分解能を基に，薄
膜や多層膜の熱物性を測定する手法として，広く用いら
れている．

一般的な TDTR 法の計測系の概図を図 5 に示す．測
温では，トランスデューサ膜の温度上昇による反射率変
化（サーモリフレクタンス）を利用する（式（7））．

図 5　時間領域サーモリフレクタンス法の計測系と表面温度の経時変化の概念図

図 4　 （a）拡散及び弾道極限の模式的な温度空間分布．（b）各ク
ヌッセン数（Kn）に対するフォノンエネルギー密度の空間
分布．
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た説明が受け入れられない可能性がある．別の観点でみ
かけの熱伝導率が下がる理由を説明すると次のようにな
る：弾道フォノンの熱伝導への寄与を熱拡散方程式で評
価することは，散乱されないものを散乱が十分に生じる
ものとして評価することに等しい．つまり，平均自由行
程を過小評価するため，みかけの熱伝導率が下がる 23）．

このように加熱領域を制限し，みかけの熱伝導率低減
を測定することがフォノン熱輸送計測で重要となる．以
上のストラテジのもと，サーモリフレクタンス法と（1） 
スポット径制御，（2）熱拡散長制御，（3）回折格子構造
による周期的な温度摂動を組み合わせた計測手法が提案
された（図 7）．次節以降で各アプローチの詳細を説明す
る．

4．�サーモリフレクタンス法を用いたフォノン熱輸送計
測法の概要と課題

4.1　スポット径制御
Minnich ら 30）は 15 μm，30 μm，60 μm の異なる 3 つ

の加熱パルス光のスポット径と一般的な TDTR の計測
系（図 5）を用いて，バルクシリコンの熱伝導率の温度
依存性を測定した（図 8（a））．室温付近ではスポット径
に対するみかけの熱伝導率の差は小さいが，フォノン平
均自由行程が長くなる低温では，弾道フォノンの輸送が
顕在化し，スポット径に応じてみかけの熱伝導率が変化
する．測定結果は第一原理的に得られた累積熱伝導率と
概ねよく一致するが（図 8（b）），幅広い平均自由行程
領域の累積熱伝導率を測定するためには，複数のスポッ
ト径による多点計測が必要となる．しかし，スポット径
を変えることは容易ではなく，さらにスポット径の下限
は回折限界で制限されるため，高熱伝導率材料や低温な
ど平均自由行程が長い場合以外の物質・材料への適用は

現れたと考えるべきであるから，弾道フォノンが存在す
る場合の熱伝導率を，“みかけの” 熱伝導率と呼ぶことに
する．仮に，バルクシリコンに対して特性長を 400 nm
に設定すると，バルクのおよそ 50 % の熱伝導を担う拡
散フォノン（図 3 参照）が表面温度変化に寄与するため，
理想的にみかけの熱伝導率はバルクの半分になる．

加熱では拡散フォノンのみを励起しないため，上述し

図 6　 フォノン輸送形態と表面温度応答の定性的な関係．（a）す
べて拡散フォノンである場合．（b）弾道フォノンと拡散フ
ォノンが存在する場合．

図 7　加熱領域制限によるフォノン熱輸送計測の概念図．
（a）スポット径制御，（b）熱拡散長制御，（c）回折格子構造による周期的な温度摂動．
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拡 張 し， 加 熱 用 の 連 続 波 レ ー ザ を 周 波 数（ f1） を 
100 MHz オーダーで高速周期変調し熱拡散長を制御する
Broad-band FDTR（BB-FDTR）法を開発した．本手法
では，ヘテロダイン電気光学変調器を用いて測温用の連
続波レーザを周波数 f2 で変調し，差周波数（ f1 - f2）の絶
対位相差からみかけの熱伝導率を測定する（図 9（a））．

BB-FDTR 法で測定したアモルファス SiO2，アモルファ
スシリコン，及びバルクシリコンの室温におけるみかけ
の熱伝導率の熱拡散長依存性を図 9（b）に示す．熱担
体の平均自由行程が数 nm であるアモルファス SiO2 の
みかけの熱伝導率はほぼ変化しないのに対し，非ドープ
のバルクシリコン，そしてアモルファスシリコンのみか
けの熱伝導率は熱拡散長の低減に応じて単調的に減少す
る．

本手法の特徴は加熱パルス光の高速周期変調により，
短い熱拡散長領域のみかけの熱伝導率を測定できる点で

限定的である．
Oyake ら 31）は厚さ 10 nm 未満の金薄膜を高温でアニー

ルすることで測定試料表面に直径 30 nm から 100 nm の
サイズの金ナノアイランドを作製し，これを加熱源とし
た TDTR 法（計測系は図 5 と同様）で石英ガラス，水
晶，及びサファイアの 3 つの試料のみかけの熱伝導率を
測定した．金ナノアイランドのみを加熱するため，基板
試料は加熱パルス光の中心波長に対して透明である必要
がある．さらに，金ナノアイランドのサイズの制御範囲
が狭いことが課題である．しかし，スポット径制御より
も短い平均自由行程領域のフォノン特性を得ることがで
きる．

4.2　熱拡散長制御
Regner ら 32）は周波数領域サーモリフレクタンス

（frequency-domain thermoreflectance, FDTR） 法 33）を 

図 8　 （a,b）3 つの異なるスポット径を用いた TDTR 法で測定したバルクシリコンのみかけの熱
伝導率の温度依存性と累積熱伝導率との比較 30）．図中の実線は第一原理熱伝導解析結果．

図 9　 （a）Broad-band FDTR（BB-FDTR）法の装置図（文献 32 をもとに作成）．（b）BB-FDTR 法で計測した
アモルファス SiO2，アモルファスシリコン，及び非ドープのバルクシリコンのみかけの熱伝導率の熱拡
散長依存性（室温）32)，(c) 非ドープのバルクシリコンのみかけの熱伝導率の熱拡散長依存性 32）．図（c）
中の実線は第一原理熱伝導解析法で求めたバルクシリコンの累積熱伝導率．



287産総研計量標準報告　Vol. 11, No. 2 2024年 6 月

フォノン熱輸送計測の理論と手法に関する調査研究

摂動を考える．Maznev ら 34）は拡散と準弾道の 2 種類の
フォノンの輸送理論 35）に基づき，この摂動に対する抑制
関数の解析解を次のように求めた．

（10）( ) =
3

( )  
1 −

arctan( )
,

ここで q=2π/L であり，L は周期である．周期的に配置
された金属膜と試料表面との界面熱抵抗などの影響を取
り除き，式（10）が仮定している境界条件を実験的に再
現するため，Johnson ら 36）は 2 つのパルスレーザの干渉
を利用し，試料表面に余弦波型の温度場を生成する熱的
過渡回折格子を用いた TDTR 法により，薄膜シリコン
のみかけの熱伝導率を測定した（図 10（a））．さらに，
回折格子周期に対するみかけの熱伝導率が式（10）でよ
く説明できることを示した．

式（9）を変形すると，第 1 種の非均質な Fredholm
型の積分方程式（式（11））が得られるから，抑制関数
が既知であればみかけの熱伝導率から累積熱伝導率を求
めることが可能である．しかし，式（11）は非線形の最
適化問題であり容易に逆問題を解くことができない．

（11）( ) = −
d

d( )
( )d  .

Minnich37）は（1）累積熱伝導率が単調増加関数であるこ
と，また（2）累積熱伝導率の上限と下限が有限である
ことを利用し，凸関数最適化を用いて累積熱伝導率を推
定する手法を開発した．さらに，本手法を，モンテカル
ロ法を用いた数値実験と Johnson ら 36）の測定に適用し，
みかけの熱伝導率からバルク及び薄膜シリコンの累積熱
伝導率をそれぞれ得ることに成功した（図 10（b））．

Minnich の累積熱伝導率の再構成法は一次元的な温度
摂動（式（9））以外にも応用可能である．Hu ら 38）はナ
ノリソグラフィー技術を用いて試料表面に二次元的にア
ルミニウムドットを周期配置した構造を作製し，TDTR
法でアルミニウムドットを加熱することで，みかけの熱
伝導率を測定した．ドットサイズは 30 nm から 60 μm
である．また，ドット領域でのみ加熱と測温が可能にな
るように，ドット間を低熱拡散率材料と低サーモリフレ
クタンス係数材料で充填した（図 10（c））．

式（9）からもわかる通り，抑制関数は加熱方法で決
まり，材料中のフォノン平均自由行程分布に依存しない
ことから，Hu らはシリコンに対する二次元的な温度摂
動で得られた抑制関数を用いて，測定したみかけの熱伝
導率から他の材料の累積熱伝導率を再構築した．その結
果，第一原理熱伝導解析とよく一致する累積熱伝導率を

ある．非ドープのバルクシリコンでは，スポット径制御
の場合と比べて一桁以上特性長が短く，室温でも明確な
みかけの熱伝導率変化が見られる．さらに変調周波数の
掃引により，広い熱拡散長領域の滑らかなみかけの熱伝
導率変化が得ている．しかし，本手法では，光路長や回
路特性など計測系固有の位相差を排除しつつ，100 MHz
オーダーの絶対位相差測定を行うなど，多くの技術的課
題がある．

ところで，第一原理的に計算した累積熱伝導率と測定
したみかけの熱伝導率は，室温ではおおむね一致するが

（図 9（c）），低温では有意な差があることが知られている．
この課題について次項で議論する．

4.3　回折格子構造による周期的な温度摂動
これまでのみかけの熱伝導率変化の議論では，特性長

を基準に拡散と弾道の 2 つに分けてフォノン熱輸送を考
えた．一度，図 4（b）に戻り，試料サイズと内部にお
ける散乱が同程度となるクヌッセン数 1.0 のフォノンの
エネルギー空間分布をみると，このフォノンの輸送形態
は弾道とも拡散とも言えない．このようなフォノンを準
弾道フォノン（quasi-ballistic）という．準弾道フォノン
の取り扱い方が，スポット径や熱拡散長制御で見られた
みかけの熱伝導率と累積熱伝導率の差に現れた可能性が
ある．TDTR 法や FDTR 法が試料表面の温度応答から
熱伝導率を測定することをふまえると，計測と解析が同
じ境界条件であることが望ましい．以下では図 7（c）に
示す，回折格子構造による周期的な温度摂動によるみか
けの熱伝導率と累積熱伝導率の関係を説明する．

計測における特性長を L とおくと，スポット径や熱拡
散長制御では，みかけの熱伝導率（κA）は累積熱伝導率

（式（6））と一致すると仮定したが（κA (L) = K(L)），特
性長 L の加熱方法により材料内部のフォノン熱輸送スペ
クトルが変調された結果がみかけの熱伝導率に現れると
考える．つまり，

      （9）( ) = ( / )
1
3

 d  ,

ここで S は加熱領域制限に関する補正関数であり，抑制
関数（suppression function）と呼ばれる．式（9）から，
フォノン熱輸送計測は，既知のみかけの熱伝導率から未
知のフォノン熱輸送特性分布を求める逆問題と解釈でき
る．したがって，抑制関数が求まる境界条件のもとで，
みかけの熱伝導率を測定することが重要である．

理論・数値的に取り扱いやすい境界条件として，図 7（c）
に示すような表面と平行な x 方向に余弦波型の表面温度
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低減することが可能であり，一般的な結晶材料中のフォ
ノン平均自由行程の範囲全体を測定できる．しかし対象
試料ごとに表面構造の設計と作製，さらには測定が必要
であり，汎用性に課題が残る．

累積熱伝導率，つまり材料中のフォノン熱輸送スペク
トルの再構成に関して，スポット径制御と熱拡散長制御
ではみかけの熱伝導率と累積熱伝導率の間に有意な差が
あった．一方，温度摂動では抑制関数を利用することで，
第一原理熱伝導解析と概ね一致する累積熱伝導率の再構
成に成功した．このことから，温度摂動のアプローチは
他のフォノン熱輸送計測法の中で優勢であるといえる．

サーモリフレクタンスを用いたフォノン熱輸送計測で
は試料表面の温度応答のみから材料内部のフォノン熱輸
送情報を抽出するため，測定技術だけではなく解析技術
の高度化が重要である．一部の測定に関してフォノン熱
輸送シミュレーションが実施されているが，定量的な累
積熱伝導率測定を実現するためには，第一原理的に得ら
れたフォノン熱輸送特性をパラメータとした三次元非定
常のボルツマン輸送シミュレーションを実施し，3 節で
述べた計測のストラテジの妥当性の検証や，測定信号の
解析手法の確立が必要である．

フォノン熱輸送計測技術は熱伝導の素過程解明や熱機

実験的に得ることに成功した（図 10（d））．

5．まとめ

本論文では時間領域または周波数領域サーモリフレク
タンス法を用いたフォノン熱輸送特性の計測技術と関連
する解析手法を紹介した．フォノン熱輸送計測法では，
加熱領域制限によるみかけの熱伝導率測定と，みかけの
熱伝導率から累積熱伝導率を再構成することが重要であ
る．本論文で挙げた 3 つアプローチの優位性を以下にま
とめる．
・スポット径制御：従来のサーモリフレクタンス計測法
の延長で実施可能であるが，回折限界によりスポット径
の下限が制限されるため，平均自由行程が長い低温域や
高熱伝導率材料への適用に限られる．
・熱拡散長制御：高速周期変調により，フォノンの平均
自由行程と同程度の数 100 nm の熱拡散長で測定が可能
である．しかし，計測器固有の位相差を排除し 100 MHz
を超える高周波域で絶対位相差を測定する必要があるた
め，極めて高い計測技術を要する．
・回折格子構造による周期的な温度摂動：ナノリソグラ
フィー技術を利用することで，加熱領域を数 10 nm まで

図 10　 （a）熱的過渡回折格子と TDTR 法で測定した厚さ 400 nm のシリコン薄膜のみかけの熱伝導率の回折格子周期依存
性（室温）36）．（b）数値実験結果をもとに，凸最適化を用いて推定したシリコンのみかけの熱伝導率 37）．（c）二次
元的な温度摂動の模式図 38）．試料表面に二次元的に配置されたアルミニウムドットでのみ加熱・測温を行うため，
ドット間は低サーモリフレクタンス係数材料と低熱拡散率材料で充填されている．（d）二次元温度摂動と TDTR 法
により得られたみかけの熱伝導率から推定したシリコン・ゲルマニウム合金（Si0.992Ge0.008）の累積熱伝導率 38）．
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