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1. 巨視的材料の熱拡散率と熱伝導率 

1.1 熱の拡散と伝導を記述する熱物性値 

巨視的な大きさの材料内においてはミリ秒より遅い

巨視的な時間で変化するような現象に関しては，一般に

「熱」と「温度」が定義できる．材料にヒータを密着させ

電気エネルギー由来の内部エネルギーを与えても，光ビ

ームを照射したり，マイクロ波を吸収させたりして内部

エネルギーを増加させても，それらは全て熱エネルギー

に転化されるとみなすことができる．このとき材料内の

任意の位置の温度が時々刻々定まる． 

任意の時刻の任意の位置の熱と温度が定まるのであ

るから，材料内の任意の位置における熱拡散率，熱伝導率，

体積当たりの熱容量，熱浸透率を定義することができ，適

切な測定法によりそれらの値が実測される． 

1.2 熱伝導率 

１次元（𝑥方向）の熱伝導の Fourier の式では熱伝導率

 は下記のように定義される．ここで𝑗ℎ(𝑥, 𝑡)は𝑥方向の熱

流密度，𝑇(𝑥, 𝑡)は温度である． 

 𝑗ℎ(𝑥, 𝑡) = 𝜆 ቀ−
డ்(௫,௧)

డ௫
ቁ  (1) 

上記の熱伝導率の定義が歴史上いつまで遡るかについて

系統的に調べたことはないが，フーリエの熱の解析の理

論（1822 年） [1] や Wiedemann-Franz の論文（1853 年） [2]

の出版時点では現在の定義と整合した形で成立していた． 
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図 1 熱伝導率の定義と定常法による熱伝導率測定 

その値は図 1 に示されるように温度一定の高温熱浴と

低温熱浴に接した一定長さ，一定断面の試料を流れる熱

流の大きさから(1)式により定義される．この場合は熱伝

導率の定義と測定法は直接対応しており，巨視的な試料

の場合には保護熱板法などにより容易に実現される． 

ここで上式(1)の右辺は位置 𝑥における微分係数である

が，実際の測定においては 𝑥から𝑥 + ∆𝑥までの有限の距離

での温度差を測定するので，熱伝導率は次式により与え

られる．また定常状態における測定なので両辺の値は時

刻𝑡には依存しない． 

 𝑗ℎ(𝑥) = 𝜆 ቀ−
்(௫ା∆௫)ା ்(௫)

∆௫
ቁ (2) 

熱伝導“率”との名称には物質固有の特性値という位置

づけがあり，測定する試料の長さや断面積が変化した場

合でも同一の値が得られものと期待される．測定結果が

試料の寸法に依存して変化する場合には熱伝導”率”とは

いえず，測定方向の試料寸法に対応した熱コンダクタン

ス（熱抵抗の逆数）と解釈することが適切である． 

このように熱伝導率は巨視的材料に対する工学的な量

としての側面が強く，複合材料など不均質な対象に対し

ても有効熱伝導率が定義される． 



 

 

1.3 熱拡散率 

熱拡散率は「熱の拡散係数」である．「ブラウン粒子の拡

散係数」に関しては本連載の第 5 回において考察した． 

熱伝導率が温度勾配と熱流密度の比として，電気伝導率

が電位勾配と電流密度の比として定義され測定されるの

に対して，熱拡散率は熱の体積密度分布の時間変化によ

り求められる．ブラウン粒子の場合には熱平衡状態にお

ける 1 個のブラウン粒子の位置の時間変化の軌跡からで

も拡散係数を算出することができる． 

電気伝導性固体におけるエネルギーの担体は伝導電子・

正孔，“格子振動を量子化したフォノンなどの準粒子（素

励起）”である．なお以下では伝導電子・正孔および準粒

子などを全て担体と呼ぶことにする．担体の担うエネル

ギーは担体の移動とともに輸送される．このメカニズム

はブラウン粒子の拡散と同様であり，もし担体の散乱が

全て弾性的（エネルギーが保存する）であれば，担体に担

われたエネルギーの拡散係数は粒子自体の拡散係数と一

致する． 

一方，エネルギーの輸送においては担体間のエネルギー

交換が重要であり，担体の散乱過程として記述される．散

乱は膨大な頻度でおこり，個々に異なっている．拡散係数

は自由電子・フォノンなど担体の種類やその運動量など

により異なっているにもかかわらず，十分な大きさの系

において十分時間経過後に単一の熱拡散率によりエネル

ギーの移動が記述できるのは担体間にエネルギー交換が

生じるためである． 

この状況はブラウン粒子の拡散係数の考察とは全く異

なっている．ブラウン粒子の拡散係数は粒径とともに変

化し，粒径の異なるブラウン粒子は異なる拡散係数で拡

散し，粒径の異なるブラウン粒子を同時に拡散させても

全体が同一の拡散係数に収束することはない．この状況

を避けるために，Einstein のブラウン運動の理論 [4]を検証

する目的で，Perrin は粒径の揃った粒子を用いて実験を行

った [5]． 

異なる拡散係数の担体により輸送される熱が単一の拡

散係数により表現されることは，多数の散乱による熱交

換により中心極限定理が成立するためである．中心極限

定理が成立したときのエネルギーの拡散は熱の拡散に収

束し，局所温度も定義可能となる． 

バルク材料の熱拡散率を測定するフラッシュ法では試

料の厚さは 0.5 mm より厚いことが一般的であり，エネル

ギー担体の自由行程より何桁も大きく，試料寸法に依存

しない材料固有(inherent)な熱拡散率が存在し測定できる

はずである．従って，同一材質で厚さが数段階に異なる試

料を測定したときに同一の熱拡散率が得られることが測

定の妥当性検証のための第一歩となる． 

フラッシュ法による熱拡散率測定のトレーサビリティ

確立のために産業技術総合研究所計量標準総合センター

が整備し供給している等方性黒鉛標準物質は厚さの異な

る 2 種類の円板状試料が一組となっている [3]． 

2. 薄膜内のエネルギー拡散・移動 

2.1 熱伝導率 

図１に示される熱伝導率は表面・裏面の温度と熱流蜜

度により定義されており，試料表面と裏面をそれぞれ既

知の一定温度の熱源と接触させた状態で試料を流れるエ

ネルギー密度（熱流密度と等しい場合もある）を実測する

ことを想定している．しかしながら膜厚数 10 nm 程度の

薄膜に対してはこのような測定を行うことは困難である．

従って厚さが数 10 nm～数 100 nm の薄膜に関しては熱伝

導率を直接測定せず，熱拡散率を実測し，熱容量の推定値

との積から熱伝導率を求めることが多い． 

2.2 金属薄膜の熱拡散率 

バルク材料の熱拡散率の標準的測定法がフラッシュ法

であるように，薄膜の膜厚方向の熱拡散率は超高速レー

ザフラッシュ法（裏面加熱/表面測温パルス光加熱サーモ

リフレクタンス法）により測定することができる [6-8]． 

ピコ秒パルスレーザを光源とする超高速レーザフラッ

シュ法による薄膜物性の測定においては，ピコ秒パルス

光照射直後の金属薄膜表面において光のエネルギーを吸

収した電子のエネルギー分布は熱平衡状態からは乖離し

ており，厳密にはその温度は定義できない．またエネルギ

ーのなかの熱エネルギーの比率を確定することもできな

い．しかしながら室温付近で膜厚 100 nm 以上の金属薄膜

について膜厚だけ離れた位置までのエネルギー拡散を観

測した場合には局所的には熱と温度が定義可能で熱拡散

方程式の成立を仮定した応答が観測される [6-9]． 

実際，膜厚の異なるモリブデン薄膜，白金薄膜を超高速

レーザフラッシュ法により測定した場合には熱拡散方程

式に従うとして計算した温度応答に従うサーモリフレク

タンス信号が観測され，膜厚に依存せず一定の熱拡散率

が算出されている [6, 7, 9]． 

一方，パルス照射前の薄膜試料を液体ヘリウム温度に至

るまで冷却した白金薄膜を超高速レーザフラッシュ法に

より測定した場合のサーモリフレクタンス信号は熱拡散

方程式に基づく応答からは乖離する [10]． 



 

 

これは，ピコ秒パルス光照射の後，1 ns 以上経過後にお

いても局所熱平衡が実現されず，熱拡散方程式が成立し

ていないことを示している． 

2.3 試料の厚さと担体の自由行程 

薄膜の膜厚方向のエネルギー移動・拡散の形態はエネ

ルギー担体の自由行程と膜厚の大小関係に依存する． 

室温付近での膜厚 100 nm 以上の金属薄膜のように，薄

膜の膜厚がエネルギー担体の自由行程より十分に長い場

合にはエネルギー担体の存在する位置は拡散方程式に従

う．エネルギー担体が弾性的に散乱される場合にはエネ

ルギーは散乱前後に変化しないので，それぞれのエネル

ギー担体の位置が拡散方程式に従うとともに，エネルギ

ー担体の担うエネルギーの位置も同一の拡散方程式に従

う．この場合は前述のように試料の厚さに依存しない単

一の熱拡散率(inherent thermal diffusivity)が得られる [11]． 

2.4 絶縁薄膜の熱拡散率と金属薄膜との界面熱抵抗 

絶縁薄膜の場合には金属薄膜と異なり加熱パルス光

を厚さ 10 nm 程度の表面層で吸収できず，表面反射によ

るサーモリフレクタンス信号が観測できるとは限らない．

そのため絶縁薄膜の熱拡散率測定は絶縁薄膜の両側を厚

さ 100 nm 程度の同種の金属薄膜で挿み，超高速レーザフ

ラッシュ法により 3 層試料全体を横切る熱拡散を測定す

る必要がある [12]．この場合，金属/絶縁体の界面が 2 か

所あるので薄膜内の熱拡散と界面熱抵抗を分離するため

に膜質が一定の絶縁膜の膜厚を変化させた試料を複数作

成し，面積熱拡散時間の膜厚による変化を熱拡散方程式

に基づく計算 [12]と比較して薄膜の熱拡散率と界面熱抵

抗が求められている [13]． 

酸化物薄膜の膜厚が 5 nm より薄い場合には解析式か

らの乖離が生じ，薄膜内の熱拡散と界面熱抵抗を分離す

ることができない．このように，絶縁膜の膜厚がエネルギ

ー担体の自由行程より短い場合には絶縁膜の熱拡散率を

定義することができず，界面熱抵抗/絶縁膜/界面熱抵抗の

全体としての伝熱特性のみが観測可能となる [13]． 

チタンサファイアレーザと光学遅延路を用いた従来

の表面加熱/表面測温サーモリフレクタンス法（TDTR 法）

では，薄膜と両側の界面熱抵抗を合算した値を熱抵抗と

解釈して測定する場合が多く，薄膜内の熱拡散と原子層

レベルの界面熱抵抗との分離は困難である．  

絶縁固体中の熱の主担体はフォノンであるが，厚さが数

10 nm 程度の薄膜においては膜厚に対してフォノンの自

由行程が無視できず，フォノンの挙動は拡散方程式では

記述されない．従ってフォノンの拡散率は定義できず，フ

ォノンの運ぶエネルギーを拡散方程式で記述することは

できない．このような薄膜に対してもインパルス応答関

数は有意に定義でき観測可能である． 

2.5 薄膜基板間の界面熱抵抗 

金属薄膜が厚さ 1 mm程度の均質な基板表面に成膜され

ている場合には，超高速レーザフラッシュ法により金属

薄膜/基板の間の界面熱抵抗を測定することができる [9]．

サファイア基板上のモリブデン薄膜の膜厚を 102 nm, 

129 nm, 154 nm と変化させ，それぞれの膜厚について 3 回

測定した場合の標準偏差は，モリブデン薄膜の熱拡散率

が 6 %モリブデン薄膜とサファイア基板間の界面熱抵抗

が 10 %であった．同様に「サファイア基板上の白金薄膜

の膜厚を 104 nm, 130 nm, 158 nm と変化させ，それぞれの

膜厚について 3 回測定した場合の標準偏差は，白金薄膜

の熱拡散率が 5.3 %，白金薄膜とサファイア基板間の界面

熱抵抗が 13 %であった． 

薄膜の膜厚を更に薄くした場合にも，膜厚に依存せず一

定の熱拡散率と界面熱抵抗が求まるかどうかの検証は今

後の課題である． 

3. データベースへの収録対象となる物性値と情報 

3.1 熱拡散方程式が成立する巨視的対象の場合 

測定試料の寸法が熱の主単体の自由行程より十分大き

い場合には，熱拡散方程式が成立するので，試料の熱的挙

動は熱拡散率，熱伝導率，熱浸透率，体積熱容量の 4 つの

物性値が定義でき適切な測定法により求められる．この

とき残りの 2 項目は既知の項目から算出できる．主要な

エネルギー担体の自由行程より膜厚が十分大きい薄膜も

このカテゴリーに含まれる． 

このような場合でも測定の妥当性の検証には膜厚の異

なる同一膜質の薄膜を測定し，膜厚に依存しない物性値

が得られるかどうかを確かめることが重要である． 

3.2 担体の自由行程が無視できない薄膜の場合 

膜厚が熱の主単体の自由行程より小さいか同程度の場

合には，熱拡散方程式は成立せず，体積熱容量は定義でき

るが熱拡散率，熱伝導率，熱浸透率，の 3 つの物性値は定

義できない． 

このように熱拡散方程式が成り立たない対象について

は巨視的対象を記述する熱拡散率，熱伝導率，熱浸透率，

の 3 つの物性値ではなく，パルス加熱後のサーモリフレ

クタンス信号を対象の熱的挙動を記述する物性量として

保存する必要がある． 



 

 

3.3 パルス光照射による多層薄膜の応答の応答関数行

列・伝達関数行列・四端子行列による表示 

図 2 に示されるように，フォノンの自由行程より膜厚が

薄い厚さ 30 nm の窒化アルミニウム薄膜を厚さ 70 nm の

モリブデン薄膜と白金薄膜で挿んだ 3 層薄膜を単結晶酸

化アルミニウム（サファイア）基板上に成膜した試料に対

して表面加熱/表面測温(FF)配置，表面加熱/裏面測温(FR)

配置，裏面加熱/表面測温(RF)配置，裏面加熱/裏面測温

(RR)配置でパルス光加熱サーモリフレクタンス測定を行

うと，Mo/AlN/Pt 薄膜の応答関数行列が観測される [12]． 

同様に，50 nm の酸化マグネシウム薄膜の両側を厚さ

70 nm のモリブデン薄膜と白金薄膜で挿んだ 3 層薄膜を

単結晶アルミニウム（サファイア）基板上に成膜した試料

に対して FF 配置，FR 配置，RF 配置，RR 配置でパルス

光加熱サーモリフレクタンス測定を行うと，Mo/MgO/Pt

薄膜に対する応答関数行列が観測される [12]． 

なお，周期的パルス加熱に対する応答の単一パルス加熱

の応答への変換，ならびに単結晶アルミニウム基板上の

試料の応答の両側が断熱された自立薄膜の応答関数への

変換も FT 解析法により行うことができる． 

次に，Mo/AlN(30 nm)/Pt/Mo/MgO(50nm)/Pt の 6 層薄膜を

単結晶アルミニウム基板上に作成したとする．図 3 に示

されるようにそれぞれの 3 層薄膜の四端子行列を Mo/Pt

間の界面熱抵抗の四端子行列を挿んでカスケード接続す

ることにより 6 層薄膜全体の四端子行列が求まり，6 層薄

膜の伝達関数行列，応答関数行列が算出できる．単結晶ア

ルミニウム基板上の 6 層薄膜の応答も同様の解析により

算出することができる [12]． 

なお 3 層薄膜に対する応答関数行列は実測データに基

づいており，解析式による表現は必須ではない．従って構

成薄膜の熱拡散率や界面熱抵抗などの熱物性値を算出し

ておく必要がないことが重要である．すなわち 3 層薄膜

の応答が熱拡散と界面熱抵抗に分離できない場合を含め

て一般的に成立する．この例では 1 次元熱拡散の例を示

しているが，2 次元，3 次元の熱拡散に関しても同様の手

法が適用できる． 
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以上のように物性値によらず応答関数間の関係から温

度応答が予測できることになる．主要なエネルギー担体

の自由行程と同程度か薄い薄膜を含む対象においては，

物性値より応答関数の方が普遍的な情報を保持している

ことの一例を示している． 

4. エネルギー拡散・移動を記述する物理量 

4.1 巨視的材料中の熱の拡散・移動 

室温付近の巨視的材料においては測定の時間分解能・サ

ンプリング間隔は，担体の散乱時間よりかなり長い．従っ

て，局所熱平衡が成立し熱と温度が存在することを前提

とした熱拡散方程式に基づく解析が妥当である． 

従って，対象の伝熱特性を熱物性値である熱拡散率，体

積熱容量ならびに熱伝導率，熱浸透率により記述するこ

とが自然であり，これらの値が熱物性データベースの収

録対象となる． 

測定温度が低い場合などでは担体の自由行程が材料寸

法に対して無視できない場合もあり，同一材質で寸法（主

に熱流の方向の厚さ）が異なる複数の試料を測定して一

定の熱物性値が得られることの検証が重要である． 

4.2 薄膜中のエネルギーの拡散・移動 

エネルギー担体の自由行程が無視できない厚さの薄膜

では，エネルギー担体が界面や他のエネルギー担体・欠陥

と相互作用する時間より短い時間分解能で観測されるこ

とも多く，その場合は拡散方程式が成立しない．またエネ

ルギーを熱エネルギーと熱以外のエネルギーとに明確に

区別することも容易ではない． 

また，パルス光加熱サーモリフレクタンス法など高速熱

（エネルギー）拡散測定法において直接観測される量は

エネルギー密度・エネルギー密度 2 時間相関関数であ

る [14]．エネルギー密度を熱とみなすことができ，時々

刻々の局所温度が定義できる場合には，この関数から熱

物性値が導出される．熱物性値が定義できない場合にも，

原理的には系の部分系の応答関数から系全体の応答関数

を導出することが可能である． 

応答関数が与えられた場合，熱物性値は応答関数の時刻

や距離に関するある種の積分として表示され，積分の上

限値を無限大とした極限をとることにより求められる場

合が多い [15, 16]． 

場の量子論に基づく線形応答理論では，第 2 量子化表示

した波動関数に関する期待値の摂動計算により，2 時間相

関関数（遅延相関関数）や遅延 Green 関数が求められ

る [17]． 
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