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[はじめに]	 未利用廃熱量が多い低温度域(<200oC)のエネルギーハーベスティングを目指し、新た
な熱電素子材料の開発が求められている[1]。材料開発の指針となる熱電変換素子の性能指標(Z)
は、「Z∝電気伝導率/熱伝導率」の関係にある。つまり、高変換効率を達成するには、「キャリア
の高速移動は許すが、熱伝導に寄与するフォノンはしっかり抑える」ことが求められる。我々は、

GeSnが上記に適した材料になり得ると考えている。その理由は、(1)直接遷移型 GeSn(Sn組成: 8%)
の高いキャリア移動度(~106 cm2/Vs)[2]と、(2) Ge母体中に配置した重い Sn原子がフォノン散乱体
になり得るとの予測にある。産総研・内田らにより Poly-GeSn(Sn組成: 0-1%)の熱伝導率が報告さ
れたが[3]、熱伝導率に与える Sn組成の影響などGeSn本来の熱物性は未だ明らかになっていない。
上記背景のもと、本講演を通して GeSn 単結晶薄膜の熱物性を明らかにし、熱電変換素子への応
用の可能性について議論する。 
[実験方法] 本研究に使用した GeSn単結晶薄膜(膜厚: 200-300 nm, Sn組成: 0-12.3%)は、低温MBE
法により Ge(001)基板上に形成した[4]。これら全ての試料について、GeSn 薄膜が Ge 基板上にエ
ピタキシャル成長していることを X 線回折法で確認している。Ge1-xSnx薄膜の熱物性測定には、   
1 psの時間分解能を有する「ピコ秒サーモリフレクタンス法(ピコサーム製 PicoTR)」を用いた[5,6]。 
[実験結果] GeおよびGe0.955Sn0.045単結晶薄膜のサーモリフレクタンス測定結果を Fig. 1(a)に示す。
本測定では、Ge1-xSnx表面を Moで覆った試料を準備した。pump laser(パルス幅: 0.5 ps)で Mo表面
を瞬間的に加熱し、Moから Ge1-xSnx内部への熱拡散の様子をMoの表面温度変化として計測する。
つまり、Ge1-xSnxの熱伝導率が小さければ、その分、Mo 表面の温度下降もゆるやかになる。熱拡
散方程式に基づく理論フィッティング[7]により、Ge1-xSnxの熱伝導率を算出し、Sn 組成の関数と
して Fig. 1(b)に纏めた。興味深いことに、Geへの 4%の Sn導入で、熱伝導率は約 1/5に低下(23.6
⇒4.8 W/mK)し、その後 Sn組成の増加に伴い 2.6 W/mK＠Sn=12.3%まで徐々に低下する。Geへの
Sn導入が熱伝導率抑制に効果があることを実証した重要な結果である。当日の講演では、ゼーベ
ック係数測定結果も合わせて報告する。 
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Fig. 1 (a) Thermoreflectance 
signal obtained from Ge and 
Ge0.955Sn0.045 epilayers as a 
function of delay time of pump 
laser. (b) Thermal conductivity 
vs Sn content in GeSn epilayers. 
The thermal conductivities in (b) 
were determined by theoretical 
fitting based on heat diffusion 
equation, as shown in (a) by red 
solid lines.  

 

1.0

0.8

0.6

0.4

0.2

0.0

N
or

m
ar

iz
ed

 s
ig

na
l

2.01.51.00.50.0
Time (ns)

Ge (300 nm)
Ge0.955Sn0.045 (230 nm)
fitted curve

Ge1-xSnx 

Mo (~100 nm)

Ge(001) substrate 

probe laser
(775 nm, 0.5 ps)

pump laser
(1550 nm, 0.5 ps)

25

20

15

10

5

0

Th
er

m
al

 c
on

du
ct

ic
ity

 (W
/m

K
)

12840
Sn content (%)

(a) (b)

第62回応用物理学会春季学術講演会 講演予稿集 (2015 東海大学 湘南キャンパス)11a-D7-11 

© 2015年 応用物理学会 13-025


