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【背景と目的】 SiGe は Si より低い熱伝導率を有し、熱電発電デバイスへの応用に期待されてい

る。しかし、電気伝導と比べ熱輸送の評価・実証は難しく、微小領域における熱輸送の理解に重

要なフォノン散乱機構の解明は進んでいない。これまで、SiGe のラマンシフト𝜔と温度𝑇の関係

(d𝜔/d𝑇)は、多結晶が用いられ、かつレーザーパワーが高い条件で実験を行われた[1, 2]が、粒界に

よるフォノン散乱およびレーザー照射による熱影響を排除できず d𝜔/d𝑇値の精度に疑問が残る。

我々は、フォノンエネルギーの熱特性評価が可能である温度可変ラマン分光法に着目した。本研

究では SiGeのバルク状単結晶について温度可変ラマン測定を実施し、d𝜔/d𝑇値の高精度算出と Ge

組成依存性を詳細に検討した。 

【実験】 試料はCzochralski (Cz)法で作製したGe組成 16%のBulk SiGe[3]、およびTraveling Liquidus 

Zone (TLZ)法で作製した Ge組成 31.6, 45%[4]の Bulk SiGeを用いた。また、これらの試料は X 線

回折(XRD)により無歪および単結晶であることを確認した。ラマン分光測定は励起光源に波長 532 

nm のレーザー、分光器の焦点距離は 2000 mm、波数分解能は 0.1 cm-1で行い、測定温度は室温、 

50-300℃(50℃刻み)でそれぞれ昇温、冷却中の計 2回測定を行った。 

【結果・考察】 SiGe(Ge: 16%)における Si-Si modeのラマンスペクトルを Fig. 1に示す。温度上昇

に伴い、ラマンスペクトルの半値幅が増加しかつ低波数側へシフトした。このシフトは温度上昇

に伴い非調和振動が支配的で、結晶が熱膨張し格子振動が低下したことによると考えられる。絶

対温度に対する Si-Si のラマンシフトの変化を Fig. 2 に示す。3 つの Ge 組成で概ね直線の傾き

d𝜔/d𝑇は変化していないことを確認した。Bulk Si単結晶の d𝜔/d𝑇は d𝜔/d𝑇= -0.024 cm-1/K[5]である

ことが報告されており、本研究結果と同等の値を有することから Si-Si mode は(Si-rich 側では)Ge

組成に依存しないことが考えられる。よって Ge組成、および Ge原子のランダムな配列による Si-

Si 非調和振動の変化がないことが示唆され、以上本研究から、熱電発電デバイスの高性能化に向

けた微小領域における温度測定の確立に貢献できたと考えている。 
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Fig. 1 Temperature-dependent Raman spectra in  
Si-Si mode of Si1-xGex (x=0.16). 

Fig. 2 Raman shifts of Si-Si mode as a function of temperature, in 
SiGe with various Ge fractions. 
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