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研究成果の概要（和文）：本研究では，金属/絶縁体界面のフォノン散乱を解明することを目的とし，金属―絶
縁体相転移材料であるVO2およびＷをドープしたVO2（W-VO2）の成膜技術の確立とVO2単相のバルク体の熱物性の
測定を行った．VO2およびW-VO2の成膜では，スパッタリング法を用いた成膜法により3桁以上抵抗変化をするVO2
膜を作製できた．さらに成膜したW-VO2の相転移温度はVO2の相転移温度より低下しており，Wドープにより相転
移温度が制御できることが実証できた．VO2の焼結では，理論密度に対する相対密度が95％以上の焼結体を作製
できた．焼結体の潜熱，比熱，熱伝導率を測定し，VO2単相の物性を明らかにした．

研究成果の概要（英文）：This study focuses on the phonon scattering behavior at metal/insulator 
interfaces. To achieve this, I established thin-film deposition techniques for VO2 and W-doped VO2 
(W-VO2), and measured the thermophysical properties of bulk VO2. VO2 films deposited by sputtering 
method exhibited a resistance change of over three orders of magnitude. Furthermore, the phase 
transition temperature of the deposited W-VO2 was lower than that of pure VO2, indicating that the 
phase transition temperature can be controlled through W doping. I fabricated VO2 sintered bodies 
with a relative density exceeding 95% of the theoretical density. By measuring the latent heat, 
specific heat, and thermal conductivity of these sintered bodies, the thermophysical properties of 
the single-phase VO2 were clarified.

研究分野： 伝熱工学

キーワード： 金属ー絶縁体相転移

  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
本研究で用いた成膜手法は，スパッタリング法によりアモロファス相のVO2を成膜し，熱処理によって結晶化さ
せる手法である．この手法は，大面積の成膜が可能，成膜時に酸素の調整が不要，基板の加熱が不要という利点
があり，他の成膜手法と比べて工業的に有利である．本研究では，この成膜手法で未知であった熱処理条件と膜
の物性との関係を明らかにし，MITに伴う抵抗変化が大きいVO2膜を作製できる条件を明らかにした．この成果
は，VO2膜を用いたデバイスの製品化に貢献すると考えられる．

※科研費による研究は、研究者の自覚と責任において実施するものです。そのため、研究の実施や研究成果の公表等に
ついては、国の要請等に基づくものではなく、その研究成果に関する見解や責任は、研究者個人に帰属します。
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１．研究開始当初の背景 

 自動車の電動化，ポータブル電子機器の普及に伴い，バッテリーの熱マネジメントが注目され
ている．バッテリーは，温度が高すぎると劣化が進み，低すぎると容量が低下する．このような
温度を一定に保つ必要がある機器には熱レギュレータが利用される．熱レギュレータは温度や
外場によって熱伝導率が大きく変化する熱制御素子であり，従来熱レギュレータには磁性流体
や液晶等の配向を用いた素子，相転移に伴う熱伝導率の変化を利用した素子，液体の流動等の機
械的な動作を利用した素子がある．しかし，これらの素子の大きさは数 mm～数十 cm程度であ
り，バッテリーの熱マネジメントに利用する場合，バッテリーパックが大型化してしまう． 

 本研究では，小型の熱レギュレータを実現するために金属―絶縁体相転移 (metal-insulator 

transition: MIT)に注目した．二酸化バナジウム VO2は 68℃付近で結晶構造相転移を伴う MIT を
する．また，VO2の相転移温度はタングステン W をドープすることによって低下する．VO2バ
ルク体の熱伝導率は，相転移温度付近で最も小さくなる．この原因は，金属/絶縁体界面がフォ
ノンを散乱させ熱輸送を阻害しているためだと考えられる．本研究では，この金属/絶縁体界面
におけるフォノン散乱に注目し，この現象を分析するために VO2および W ドープ VO2 (W-VO2)

薄膜の作製手法の確立を行った．金属/絶縁体界面におけるフォノン散乱を利用すれば，マイク
ロメートルオーダーの薄膜熱レギュレータを作製できる． 

 

２．研究の目的 

 金属/絶縁体界面におけるフォノン散乱を評価するためには，安定して界面を生じさせる必要
がある．VO2薄膜と W-VO2薄膜を積層することができれば，相転移温度の差を利用して積層体
内部に金属/絶縁体界面を安定して生じさせることができ，界面におけるフォノン散乱を評価で
きる．本研究では，これに先駆けて VO2および W-VO2薄膜の成膜手法を確立する．加えて，VO2

粉末を焼結したバルク体を作製し，VO2バルク体の熱物性を明らかにする． 

 

３．研究の方法 

(1) VO2薄膜および W-VO2薄膜の成膜と熱処理 

 本研究では，VO2 ターゲットを用いて RF マグネトロンスパッタリング法により室温で SiO2

コートされた Si 基板にアモルファス VO2 を成膜する．成膜したアモロファス VO2 を熱処理に
より結晶化させることで VO2膜を作製する．本手法は，VO2をアモルファスで成膜するため，室
温での成膜が可能であり，基板も比較的自由に選択できる．さらに，VO2 ターゲットと
(WO3)0.03(VO2)0.97 ターゲットを用いて同時成膜を行うことで， W-VO2膜も作製できる．本手法
はパルスレーザー堆積法や分子線エピタキシー法，反応性スパッタリング法など，報告されてい
る VO2 の成膜手法と比べて成膜プロセスが単純である．加えて，スパッタリング法は大面積の
成膜が可能であるため，大量生産が可能であり，工業的に有利な成膜手法であるといえる．この
成膜手法では，アモルファス相を結晶化させるための熱処理温度が膜の物性に影響する．したが
って成膜手法の確立のためには，熱処理温度と膜の物性の関係を明らかにする必要がある． 

VO2 および W-VO2 薄膜を 100 nm の SiO2 層を有する Si 基板上に成膜した．VO2 成膜時は
VO2ターゲットのみを使用して 50 W のスパッタリング電力で成膜した．W-VO2 は VO2 ターゲ
ットへの入力電力を 50 W，(WO3)0.03(VO2)0.97ターゲットへの入力電力を 20 W に調整して，同時
スパッタで成膜した．真空チャンバーの雰囲気は< 5×10-5 Pa まで真空引きし，その後 Ar ガス
を導入して 0.43 Pa とした．成膜後に段差計を用いて膜厚を測定したところどちらの膜も約 50 

nmであった．成膜で得られた VO2，W-VO2 薄膜はアモルファスである．そこで，熱処理によっ
てアモルファス VO2の結晶化を行った．熱処理には，ランプ炉を使用した．炉内を 5×10–1 Paま
で真空引きしてから Ar を充填し，その後加熱した．昇温速度は 10℃/minで一定とし，事前に決
めた最高温度に到達したら加熱を止め冷却した．  

 

(2) VO2バルク体の作製手法 

 VO2バルク体をパルス通電焼結(Pulsed electric current sintering : PECS)により作製した．原料は
購入した VO2粉末(株式会社高純度化学研究所，純度：3N，粒径：180 μm以下)を使用した．焼
結用の金型は円筒状のダイ(㈱シンターランド，材料：SL400H，外径：30 mm，内径：10.2 mm)

とパンチ(㈱シンターランド，材料：SL400H，外径：10 mm)を用いた．焼結は，900℃，300 MPa，
真空雰囲気で 30 分間保持した．焼結後，焼結体表面のグラファイトシートを研磨で除去し，焼
結による歪みを除去するために真空雰囲気下で 400℃，24 時間熱処理した．この試料の密度は
4.43 g/cm3で，理論密度に対する相対密度は 95.1%であった． 

 
４．研究成果 
(1) VO2薄膜および W-VO2薄膜の物性 

 熱処理の最高温度が MIT に与える影響を評価するために，最高温度を 400，500，550℃とした
条件でアモロファス VO2を熱処理した．結晶化させた VO2薄膜の電気抵抗を各温度で測定し，



MIT に伴う抵抗変化を評価した．抵抗測定は，2端子法で膜に対して電極を押し付けて測定した．
そのため，電極間距離などが測定毎で僅かに異なるため，各膜の抵抗値を比較することはできな
い．図 1 に最高温度が 400, 500, 550ºC で熱処理した薄膜の各温度における抵抗を示す． 400，
500ºC で熱処理した膜は大きな抵抗変化を示しており，最高温度は 400～500ºC が適しているこ
とがわかる．また，最高温度が 550℃になると MIT に伴う抵抗変化が小さくなっている．MIT に
伴う抵抗変化が最大になった条件は 500℃であり抵抗変化は 3 桁を超えていた． 

 本手法と同時スパッタリングを組み合わせて作製した W-VO2膜の相転移温度を測定した．図
2 に 400ºC で熱処理した W-VO2膜の各温度における電気抵抗を示す．W-VO2膜の加熱時の相転
移温度は，33ºCであった．  

 以上の結果から，Rf マグネトロンスパッタリングを用いてアモロファス VO2を成膜し，その
後熱処理により結晶化させる手法で抵抗変化が 3 桁を超える VO2膜を作製できることを実証で
きた．加えて，本手法と同時スパッタリングを組み合わせることで W-VO2膜が作製できること
が明らかになった． 

図 1 最高温度が 400, 500, 550ºC の条件で      図 2 400ºCで熱処理した W-VO2薄膜の 

熱処理した薄膜の各温度における電気抵抗     各温度における電気抵抗 

 

(2) VO2バルク体の熱物性 

 VO2バルク体の熱物性を評価するために示差走査熱量測定(DSC)を行った．図 3に VO2の DSC

カーブを示す．60〜80℃で現れるピークは相変化による吸熱反応である．吸熱ピークの頂点を相
変化温度と定義する．VO2の相転移温度は 68.0℃であった． 潜熱は相変化ピークの面積から計
算でき，VO2の潜熱量は 255.2 J/cm3であった．また，相変化前の VO2 の比熱は 0.49 kJ/kgK であ
った． 

 VO2バルク体の熱伝導率をレーザーフラッシュ法により測定した．レーザーフラッシュ法では
相転移中の熱伝導率を測定できないため，相転移温度を含まない範囲で熱伝導率を測定した．図
4 に測定した熱伝導率を示す．以上の結果から，VO2バルク体単相の基本的な熱物性が明らかに
なった． 

 

図 3 VO2バルク体の DSCカーブ        図 4 VO2バルク体の熱伝導率 
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