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はじめに グラフェンは高いキャリア移動度とパワーファクタを有しているため、フレキシブル

な熱電変換素子としての応用が期待されている。一方で熱伝導率が非常に高いため無次元性能指

数(ZT)は小さい。本研究室ではこれまで、グラフェンに同位体炭素原子や欠陥を導入することで

熱伝導率を低下させ、ZTを向上させる研究が行われてきた[1-3]。熱電変換性能を向上させるもう

一つの方法として非対角熱電効果が挙げられる[4]。これは電気的・熱的性質の異なる 2 つの物質

を接合させることで現れ、温度差方向と垂直な方向に起電圧が生じる。本研究では等方性物質で

あるグラフェンに対し、同位体炭素原子を用いることでヘテロ構造を作製し、二次元材料におい

て面内に非対角熱電効果の発現を試みたので報告する。 

実験 まず、12C と 13C を 50%の比で混合したグラフェンを 12CH4と 13CH4を炭素源として化学気

相成長法(CVD)で作製した。その後、フォトリソグラフィでグラフェンのパターニングを行い、

再度 12CH4を炭素源として CVDを行うことでエッチングした部分に 12Cのみから成るグラフェン

を作製し、ヘテロ構造を作製した。 

結果と検討 非対角熱起電圧は 
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で表される。ここで ΔT は温度差、l/d はデバイスのアスペクト比、θ はヘテロ界面の傾斜角度、

S‖と S⊥はそれぞれグラフェンヘテロ構造の界面に対して平行方向と垂直方向のゼーベック係数

である。図 1(a)は本研究で作製した典型的なデバイスの光学顕微鏡像とグラフェンのラマンマッ

ピング像であり、グラフェンのヘテロ周期は 5μm、

傾斜角度は 45°である。図 1(b)は非対角熱起電圧の

傾斜角度 θの依存性を測定したものである。熱起

電圧は θ=45°で最大値 12.0μVを示し、これは式(1)

と一致する。また、式(1)で示したように、デバイ

スのアスペクト比に対し、熱起電圧が比例して大

きくなることも確認した。これらからグラフェン

のような二次元材料でも非対角熱電効果が発現す

ることが確認でき、この効果が熱電変換性能を向

上させる可能性があることを示した。 
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Fig. 1 非対角熱起電圧の傾斜角度依存性 

((a)のスケールバーは 10μm) 
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