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研究成果の概要（和文）：本研究では，外場（バイアス電圧）により熱流を制御できる革新的熱スイッチ材料の
創製を目指した挑戦的研究を行った．目的の機能を材料に持たせる為に，格子熱伝導度が著しく小さく，かつ，
半導体的電子構造を有している材料を用いる必要がある．この要請に合致する材料群としてAg2S, Ag2Se, Ag2Te
を選択した．ポリイミドフィルムを２枚のAg2Sで挟み込む素子を試作した結果，僅か数Vの電圧で最大７％の熱
流変化を生み出すスイッチング素子を試作することに成功した．現状では熱流の変化量は小さいが，薄膜化によ
り100程度大きな変化に出来る可能性が高い．

研究成果の概要（英文）：We tried to fabricate a thermal switching device working under a bias 
voltage. For this purpose, we had to find materials characterized by extremely small lattice thermal
 conductivity and a electronic structure of typical semiconductor. We realized that Ag2S, Ag2Se, 
Ag2Te satisfy this condition, and produced a thermal switching device consisting of two Ag2S sheet 
of 20 micro-meter in thickness separated by a 60  micro-meter polyimide film. By applying a few 
volt, we succeeded in observing 4 - 7 % change in thermal conductivity.  Although the change in 
thermal conductivity was too tiny to be utilized, it is naturally suggested that devices with 
thinner Ag2S and polyimide layers of a few nm would produces 100 times larger switching effect on 
heat conduction. We are now in progress in producing such a high-performance thermal switching 
device.

研究分野：金属物性
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１．研究開始当初の背景 
 

現代社会を化石燃料の燃焼により得られ
る熱量のうち，電力などに変換され有効に利
用されているエネルギーは 40％程度にとど
まっている．残りの 60%は低温廃熱として捨
てられている．また，自動車などの内燃機関
におけるエネルギー利用効率もまた，40%以
下であることが知られている．発電所，工場，
自動車，家庭などで発生した熱を，必要とす
る箇所に運び，有効利用すること（熱マネー
ジメント）が強く望まれている． 
	 固体材料を流れる熱流 jq は，フーリエの法
則（jq = −κ∇T）で記述され，温度勾配（−∇T）
と材料の熱伝導度（κ）により，その大きさと
方向が決定されている．そのため，固体材料
中において任意の方向に熱を振り分けること
は容易ではない．機械的要素（接触¬・切断機
構）を導入すれば熱の振り分けは可能である
が，システムの巨大化，設置費用，メンテナン
ス等の問題から，エネルギー効率化のために
導入された例はない．代替技術として，流体
を用いた熱の輸送が考えられるが，流体の動
作温度に制限があることや，ポンプなどの機
械要素が必要であることが広範囲に亘る利用
を妨げている．固体材料において機械部品な
しに熱流の大きさや方向を制御することがで
きれば，その市場価値は極めて高いと判断さ
れる．しかし，そのような技術は未だ開発さ
れていない． 
	 研究代表者は，2006 年に提案された機構
（M. Peyrard： Europhys. Lett. 76, (2006) 
49.）を利用して，室温以上で動作し２倍以上
の整流効果を示す熱ダイオードを創製するこ
とに成功している．（ T. Takeuchi: Sci. 
Technol. Adv. Mater. 15 (2014) 064801. 竹内
恒博：固体物理 50,（2015）33．）世界に先駆
けて開発した上記の革新的熱輸送材料は，２
倍以上の整流効果（同じ温度勾配 |∇T | でも
流す方向により熱流の大きさが２倍以上変化
する現象）を示すが，残念ながら，広く応用さ
れるに至っていない．全く新しい概念に基づ
き，性能が格段に向上した革新的熱流制御デ
バイスの開発が必要であると判断される． 
 
 
２．研究の目的 
 

上述した社会的要求に対応するために，本
研究では，熱流を任意の方向に振り分けるこ
とが可能な革新的熱流制御材料を開発するこ
とを最終目標とした．この目的を達成するた
めに，金属や半導体内の電子濃度を電場によ
り制御し，電子濃度の変化を通して電子熱伝
導度を著しく変化させる技術を確立する．さ
らに，電子熱伝導度の変化を目的に応じて最
適化する指針を構築し，構築した指針に基づ
き，実用化可能な革新的熱流制御材料（熱ス
イッチ材料）を創製する． 

 

３．研究の方法 
 

電場の印加により熱伝導度を顕著に変化
させるためには，利用する材料が以下の３つ
の条件を満たしている必要がある． 

 
① 格子熱伝導度が十分に小さいこと 
② 化学ポテンシャル近傍の電子状態密度

が著しく小さいこと 
③ 化学ポテンシャル近傍において電子状

態密度のエネルギー依存性が顕著であ
ること 

 
①の条件により，観測される熱伝導度が電

子熱伝導度に支配されるようになる．②の条
件により，電場のない状態において電子熱伝
導が著しく小さくなる．さらに，③の条件に
より，わずかな電子濃度の変化に対して電子
熱伝導度が大きく増大する効果が生み出され
る． 

上記の３つの条件は，性能の高い熱電材料
を用いることでも，上記の３つの条件を満た
すことが可能である．例えば， 研究代表者ら
が近年高性能化に成功した MnSiγ系熱電材
料（A. Yamamoto, T. Takeuchi (8 人中 8 番
目) et al.: submitted to JJAP (2015).）や典型
的熱電材料である Bi2Te3, Sb2Te3 の利用が想
定される．熱電材料として良い性能を呈する
ことは，①格子熱伝導度が小さく，かつ，②電
子熱伝導が小さく，③状態密度のエネルギー
依存性が顕著であることを意味しており，こ
れらは，本研究で提案する熱スイッチ材料に
必要とされる条件と一致する．ｐ型材料と n
型材料を組み合わせ，キャリア濃度が増大す
るようにバイアス電圧を印加することで，電
子熱伝導度が著しく増大し，結果として，観
測される熱伝導度が著しく増大する． 
	 さらに，より，格子熱伝導度が低い材料と
して Ag2Ch	(Ch	=	S,	Se,	Te)の利用も想定さ
れた．これらの材料では，非調和振動が顕著
であるため，格子熱伝導度が 0.5	Wm-1K-1にま
で低減することができる．さらに都合の良い
ことに，半導体的な電子構造を有している．	
	 これらの材料を用いることで，コンデンサ
ー型の熱スイッチ素子が動作することを確認
するとともに，その性能向上を目指す．	
	
４．研究成果	
	
	 上記物質群の中で，性能が最も高くなる可
能性が高い，Ag2Ch	(Ch	=	S,	Se,	Te)を選択
した．まずは，蒸気圧の高い元素が含有され
るので，制度良く試料を作る方法を模索した．
その結果，自己発熱合成法が，簡便でかつ再
現性が高いことを見いだした．ただし，元素
置換をする場合には，合成中に元素が拡散し
難いので，追加の熱処理を行う必要がある．	
	 作製した試料群に対して，出来るだけ薄く
する加工を施した．最も延性の高いAg2S 似対
して，ローラーを用いた圧延を施すことで，



10〜20μm の厚さの試料を準備することがで
きた．これを，60μmのポリイミド菱面テープ
で固定することで，コンデンサー型の熱流ス
イッチング素子とした．	
	 熱流の測定には，サーモカメラによる温度
測定を利用した周期加熱法を用いた．本研究
では，この測定装置の開発も行った．測定は，
全て 10	 Pa 以下の低真空にて行い，ファンク
ションジェネレータ出発生した正弦派の電圧
を抵抗チップに作用させることで試料を周期
加熱した．	
	 測定の結果，僅か数 V の印可で熱伝導度の
変化を観測することに成功した．得られた変
化は 4〜7%程度ではあるものの，電荷が蓄積
される層の厚みが数十 nm 程度であると想定
すると試料厚 20μmの約 1/1000 であり，膜厚
を薄くすることにより，100	倍程度の熱伝導
度変化が得られるはずである．	

	

	 本研究において，熱流をスイッチングする
新しい概念を提案し，その実証研究をおこな
った．その結果，熱流スイッチング現象を明
瞭に観測することに成功した．この研究成果
は，熱流制御の基礎技術を生み出すきっかけ
になると結論する．	
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図１	 作製した熱スイッチデバイスでの熱

伝導度のバイアス電厚依存性．	
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