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研究成果の概要（和文）：近年、電子機器等の低温廃熱が貴重なエネルギー資源の一つとして認められるように
なった。これらの熱を効率良く回収・再利用するために、新たな熱輸送材料・構造が求められている。本研究で
は、高速熱輸送を可能にするスピン熱伝導結晶と、ファイバー化などの形態性制御に優れるガラス、結晶化ガラ
ス、またはナノ結晶膜の組み合わせに着目し、新規熱マネジメント材料の開発をおこなった。その結果、結晶化
ガラスとしては最高の熱伝導率を示す材料の開発、及び、レーザー光によるスピン秩序化を利用した熱輸送路の
形成に成功した。

研究成果の概要（英文）：Recently, low-temperature, scattered waste heat in electronic devices has 
been regarded as a novel energy resource. To scavenge and reuse the thermal energy effectively, 
novel heat transport materials and structures are required. In this study, focusing on spin thermal 
conductivity materials possessing fast heat transport due to spin ordering, and glass and 
glass-ceramics, being of high shapeability, and additionally nano-crystalline film, we develop the 
novel thermal management materials. Consequently, we have developed the glass-ceramics having the 
highest thermal conductivity reported to date and have succeeded in fabrication of the heat 
transport paths by means of the laser patterning. 

研究分野：無機材料

キーワード： 熱マネジメント　スピン熱伝導　結晶化ガラス　スパッタ膜　熱流制御

  １版
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１．研究開始当初の背景 
 熱エネルギーは、太陽熱・温泉・工場や

電気機器からの廃熱など、非常に身近にあり

ながらも、有効利用することが難しいエネル

ギーの一つである。その理由は、温度差があ

れば熱エネルギーが拡散してしまうこと、そ

して拡散後の熱エネルギーを他のエネルギ

ーに変換することが困難なため（いずれも熱

力学第二法則の要請による）である。 

 熱エネルギーを有効利用するためには、熱

抵抗の小さい材料を用いて散逸した熱を集

約することが重要である。例えば、熱電変換

素子を用いた発電において、その発電効率は

高温側と低温側の温度差に伴い大きくなる。

つまり広範囲に散逸した熱を高温側に集約

し、低温側から効率よく排熱することにより

高効率の熱・電気エネルギー変換システムが

構築できる。 
 
２．研究の目的 
次世代の高熱伝導性材料（スピン熱伝導性

結晶）を用いて散逸した熱エネルギーを効率

よく収集し排出する熱伝導回路を創製する。

不均質構造を持つ酸化物材料に対し位置選

択的な結晶化処理を施し、高熱伝導性パスを

形成することにより熱伝導素子を作製する。

電子機器の省エネルギー化・熱電発電の高効

率化へ貢献し、熱エネルギー循環社会の基盤

デバイスとすることを目指す。 
 
３．研究の方法 
 既に申請者の研究室では、融液急冷法で作

製した SrO–CuO–Li2O–Ga2O3–Al2O3系ガラス

を熱処理またレーザー光照射することによ

り目的結晶であるスピン熱伝導性結晶

SrCuO2の析出に成功している。平成２７年度

は、この結晶化機構を明らかにすることで、

続く組成・光照射条件探索の基礎を築く。具

体的には、透過型・走査型顕微鏡（TEM、SEM）

を用いたミクロ構造観察と、Raman散乱測定

による結晶化挙動の観察である。 

（１）① SEM、TEMによる顕微鏡観察 

熱処理による結晶化の場合、ガラス内の 100 

nmの不均質構造が SrCuO2形成に重要な要素

であると予想される。レーザー結晶化におい

ても、顕微鏡的観察でミクロ構造を詳細に調

べることにより、結晶化過程におけるそれぞ

れのドメインの役割を明らかにする。 

 

② Raman 散乱測定系を用いた光結晶化過程

その場観察 

 レーザー光照射によるミクロ構造変化の

解明のため、光結晶化過程のその場観察を計

画し、既に予備実験をおこなっている。プロ

ーブ光は532 nmのLD励起固体レーザーであ

る。一度目の測定後に結晶化に必要な強度ま

でプローブ光強度を増大させ、結晶化を誘起

した。その後再び、初期光強度でスペクトル

を測定する。結晶化誘起時の光強度および照

射時間をコントロールすることで、ミクロ描

写をともなった結晶化過程をリアルタイム

でその場観察することが可能になる。これは、

SEMや TEMなどの顕微鏡観察では困難なこ

とであり、本研究の工夫の一つである。申請

者が利用している Raman 散乱装置は所属機

関の共同利用設備であるが比較的自由に利

用でき、プローブ光も 532 nm 以外に赤外光

レーザーを利用可能である。 

 

（２）① 光による結晶化ライン書き込み 

レーザー光による結晶化ライン書き込み

をおこなう。試料は可動ステージに配置し、

光源にはHe-Neレーザーや可視～赤外光レー

ザー等を使用する。構造観察には SEM およ

び TEM を使用し、スピン熱伝導結晶の析出

を確かめる。 

 

平成２８年度 

（２）② 高熱伝導性結晶の異方的析出 

 平成２７年度に確立した結晶化ライン書

き込み技術と熱物性評価をもとにして、高熱

伝導性結晶の異方性析出（c 軸方向への配向



結晶成長）を目指す。出発材料としては融液

急冷ガラスに限らず、スパッタ（非晶質）膜

も使用する。スパッタ膜は、試料の大面積化、

容易な組成マネジメント性、多層膜化、他デ

バイスとのアタッチメント性など、バルクガ

ラスを出発材料した場合にはない利点が数

多い。なお、高周波スパッタ装置は申請者の

研究室所有のものを使用する。 

 

③ 新規スピン熱伝導性結晶の探索 

 現時点では SrO–CuO–Li2O–Ga2O3–Al2O3系

ガラスにおいてスピン熱伝導性結晶 SrCuO2

の析出を確認しているが、なぜこの組成が優

位なのか、その理由については不明点も多い。

裏を返せば、当組成以外でも高効率にスピン

熱伝導性結晶を析出できる可能性がある。ス

ピン熱伝導性結晶はSrCuO2以外にもSr2CuO3

や Sr–Cu–P–O系など報告例があるため、母材

料ガラスや目的結晶を絞らずに材料設計を

行う。その過程において、平成２７年度の項

で説明した Raman 散乱を用いたミクロ構造

変化のその場観察もおこなう。 

 

４．研究成果 

次世代の高熱伝導材料であるスピン熱伝

導性結晶（SrCuO2）を用いて、散逸した熱エ

ネルギーを効率良く・高速に収集・排出する

熱輸送回路を創製することを目標とした。 

 初年度は、SrCuO2が高濃度に析出した多成

分系結晶化ガラスを作製し、X線回折及び電

子顕微鏡観察等を用いた構造調査により特

異な SrCuO2析出機構を明らかにした（図 1,2）。

定常熱流法により熱伝導率の温度依存性を

調査した。室温においては、結晶化ガラスの

報告値としては最大となる 5 W/(m·K)の熱伝

導率を得た（図 3）。この高熱伝導性、SrCuO2

の析出による熱輸送キャリアの増大及び結

晶化による熱輸送キャリアの平均自由行程

の増大によるものと解釈される。また、上記

材料の形態制御と熱伝導の可視化を試みた。

Sr–Cu–O系結晶化ガラスファイバーを作製し、

赤外線カメラを利用した熱拡散の時空間マ

ッピングに成功した。 

 

図 1. 熱処理前後における試料の TEM像（上

段）及び電子線回折像（下段）Terakado et al. Appl. Phys. 

Lett. (2015). 

 

図 2. スピン熱伝導性結晶の形成機構 Terakado et 

al., J. Amer. Ceram. Soc. (2016). 

 

 
図 3. 熱処理前後における試料の熱伝導率の

温度依存性。熱処理すなわち SrCuO2 の析出

により熱伝導率が上昇する。Terakado et al. Appl. Phys. 

Lett. (2015). 



 最終年度は、高周波マグネトロンスパッタ

法により製膜した SrCuO2 準安定（非晶質・

微結晶）膜を用いて高熱伝導性ラインの形成

を試みた。SrCuO2準安定膜上に波長 532 nm

の偏光レーザー光を走査（このとき電場方向

と走査方向は垂直）することにより、1 次元

的な高熱伝導が期待されるスピン鎖構造を

レーザー光走査方向に沿って異方的に合成

できることがわかった（図 4）。レーザー光走

査部の顕微 Raman散乱を調査し、スピン鎖構

造の形成機構を調べた（図 5）。その結果、

SrCuO2 が持つ構造異方性に起因する光吸収

の異方性がスピン鎖の形成を支配すること

を明らかにした。この高速熱輸送ラインの形

成は熱輸送回路の実現において重要なテク

ニックとなりうると考える。 

 
図 4. スピン鎖構造のレーザーパターニング
Terakado et al. Appl. Phys. Lett. (2017). 

 

 
図 5. 顕微 Raman散乱スペクトル Terakado et al. 

Appl. Phys. Lett. (2017). 
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