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研究成果の概要（和文）：　本研究の目的は、ポリイミド（PI）とポリグリコール酸生分解性プラスチックフィ
ラメント（PGAF）とのPI混合体を用いて超低温冷却を高効率化する熱交換器の創出と多孔質体と超流動ヘリウム
4とのKapitza熱輸送メカニズムの解明である。これらは、超伝導回路量子コンピュータに不可欠な希釈冷凍機の
高性能化に資する。PI混合体の焼結体からPGAFのみを除去し熱交換経路の作成に成功した。50 mKから0.7 Kにお
いて、銀焼結体と超流動ヘリウム4間のKapitza抵抗を調べた。表面が粗い多孔質体にもかかわらず、異常
Kapitza抵抗は観測されず、抵抗は温度のべき乗の温度依存性を示す新奇な結果を得た。

研究成果の概要（英文）：This study aimed to create a heat exchanger with high efficiency for 
ultra-low temperature cooling using properties of a polyimide (PI) mixture of PI and polyglycolic 
acid biodegradable plastic filaments (PGAF), and also to elucidate the Kapitza heat transport 
mechanism between porous materials and superfluid helium-4. These results will lead to innovative 
high-performance dilution refrigerators, which are indispensable for stable operation of 
superconducting circuit quantum computers. 
　Only PGAF could be removed from the sintered PI mixture to create a heat exchange pathway. Kapitza
 resistance between sinters made of fine silver particles having different particle sizes and 
superfluid helium-4 was investigated in the temperature range of 50 mK to 0.7 K. Despite the rough 
surface of porous material, no anomalous Kapitza resistance was observed, and the resistance showed 
a novel temperature dependence　on a power law of temperature.

研究分野： 低温物理・工学

キーワード： 熱交換器　Kapitza抵抗　希釈冷凍機　ポリイミド微粒子　ポリグリコール酸生分解性プラスチック　銀
微粒子　多孔質体　高温圧縮法

  ３版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
　超伝導回路量子コンピュータには、希釈冷凍機が生成する10 mKの超低温度が不可欠である。表面積の大きな
銀焼結体熱交換器は、極低温下において大きな温度差を生むKapitza抵抗を低減し、希釈冷凍機性能を左右する
キーデバイスである。本研究では、Kapitza抵抗と熱容量が小さいPIとPGAFを混合したPI混合体の焼結体を用い
ることで、従来の熱交換器性能を超えるPI多孔質体熱交換器（Piphex）の創出を目指した。量子ビットの大集積
化に伴う熱負荷の増大に耐えうる大きな冷凍能力をもつ希釈冷凍機の開発は重要課題である。本研究の成果は、
超低温冷却を高効率化し、量子コンピュータの発展に資すると期待される。

※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 

量⼦コンピュータの実現は、⼈々の⽣活に⼤きな変⾰をもたらすと期待されている。
その候補のひとつ、超伝導量⼦ビットを⽤いた超伝導回路量⼦コンピュータの安定動作
には、ヘリウムを冷媒とする「希釈冷凍機」[1]が連続的に⽣成する 10 mK の超低温度が
不可⽋である。超伝導量⼦ビットの⼤集積化に伴い熱負荷が増⼤するため、⼤きな冷凍
能⼒を持つ⾼性能希釈冷凍機の開発が重要な課題である。⽐表⾯積の⼤きな銀微粒⼦を
⽤いた銀焼結体熱交換器は、極低温下において液体ヘリウムと固体間に⼤きな温度差を
⽣む Kapitza 抵抗を低減し、希釈冷凍機性能を左右するキーデバイスである。 

本研究では、⼩さな Kapitza 抵抗・熱容量で、超低温下でも冷え残りにくく熱放出源に
ならないポリイミド（PI）に注⽬した。これにポリグルコール酸⽣分解性プラスチックフ
ィラメント（PGAF）を混合した PI 混合体の焼結体を作成、焼結後 PGAF を取り除いて
残る空洞が熱交換に適切な経路を与える。従来の銀焼結体熱交換器の性能を超える「PI

多孔質体熱交換器（Piphex）」を創出することを⽬指した。また PI 多孔質体とヘリウム間
の熱伝達は、⾳響不整合理論 [2]で定性的に説明できるバルク PI と異なり表⾯効果など
のため、熱伝達メカニズムは⾃明ではない。本研究では、PI 多孔質体との Kapitza 抵抗を
調べ、熱伝達メカニズムを解明することも⽬的とした。この熱交換器は、⾰新的に冷凍
能⼒が増強された希釈冷凍機を創出し、量⼦コンピュータの実現に資することが期待さ
れる。 

 
２．研究の⽬的 

 本研究の⽬的は、Kapitza 抵抗と熱容量が⼩さな PI と PGAF との PI 混合体を焼結、
その内外に熱交換経路を備えた PI 多孔質体を⽤いて希釈冷凍機による超低温冷却を⾼効
率化する熱交換器、Piphex の創出および多孔質体とヘリウム間の熱伝達メカニズムの解
明である。 

 
３．研究の⽅法 
数µmから 10 µm程度の公称粒径をもつ２種類の PI 微粒⼦を⽤意し、温度 200 ℃、圧
縮なしの焼結前後の粒度分布をレーザー回折・散乱法を⽤いて調べた。２つの微粒⼦と
も、顕著に粒度分布が変化しないことが分かった。 PI 微粒⼦の多孔質化に取り組んだ。
焼結条件（焼結温度、焼結時間、圧縮圧⼒値など）を変えて、⾼温圧縮法により、PI 微
粒⼦単体での焼結体サンプルを作成、光学顕微鏡カメラ・⾛査型電⼦顕微鏡を⽤いて表
⾯の微細構造を分析した。また焼結温度が 200 ℃程度と低い銀微粒⼦が PI 微粒⼦間の接
着剤的な役割を果たすことを期待し、PI 微粒⼦と銀微粒⼦との混合⽐を変えた焼結体サ
ンプルを作成、同様に表⾯微細構造の分析を⾏った。 

径の異なる⼿術⽤縫合⽷から適当なサイズになるように加⼯して PGAF を作成して、PI

微粒⼦と混合し⾼温圧縮法にて焼結する。PGAF は、環境負荷の⼩さな⼆酸化炭素と⽔に
加⽔分解し、⽣体内では通常数か⽉で分解・吸収される。⽤いた PGAF は温度 250 ℃程
度以下で融解することを実験的に確認した。その融点以下の温度で PI 混合体を焼結した
後に加⽔分解により PGAF のみを取り除く⽅法を実験的に探索した。 

研究を進めた結果、準備した設備の仕様範囲内で PI 微粒⼦単体または銀微粒⼦との混
合体に関して銀焼結体のような多孔質化が困難であることが判明し、当初の計画を変更



した。これまでガス吸着特性測定、熱拡散係数測定などの室温評価技術により銀焼結体
熱交換器材の性能を評価した[3]。粒径 0.13 µm 銀微粒⼦の焼結体は、従来から極低温熱
交換器材としてよく利⽤されている粒径 0.07 µm の銀微粒⼦の焼結体に⽐べ、焼結温度が
⾼く、⽐表⾯積が４倍⼤きいなど熱交換器材として優れていることを明らかにした[3]。
固体との Kapitza 抵抗は、定性的には⾳響不整合理論[2]により説明され、温度依存性は温
度のマイナス 3乗に従い、温度の低下とともに増⼤する。およそ 100 mKから 1 K におい
ては、ヘリウムの統計性、固体・液体状態に関わらず理論予想から数桁⼩さな「異常
Kapitza 抵抗」が観測されている。これは表⾯の散漫散乱により⾼周波フォノンが異常に
透過し、熱伝達が増強されているなどの説明があるが、いまだ未解決である[4]。また異
常 Kapitza 抵抗は、固体表⾯が粗いと顕著になることが報告されている。鏡⾯的な表⾯を
持つクォーツと超流動ヘリウム 4 との Kapitza 抵抗が実験的に調べられ、表⾯粗さとの関
係が議論されている[5]。 

研究では、銀焼結体熱交換器材の室
温評価技術の検証および異常 Kapitza 抵
抗の謎に迫るため、0.7 K以下 50 mK ま
で超流動ヘリウム 4 の温度を変えて銀焼
結体と超流動ヘリウム 4 との Kapitza 抵
抗を調べることにした。異なる公称粒径
（0.07 µm、0.13 µm、10.6 µm）の銀微粒
⼦から薄い銀板上に銀焼結体を作成し
た。図１に既存の無冷媒希釈冷凍機シス
テムに構築した Kapitza 抵抗測定システ
ムと実験セルの模式図を⽰す。室温部の貯蔵タンクから注⼊したヘリウム 4ガスを、希
釈冷凍機の混合室に設置した低熱伝導のプラスチック製気密性実験セル内で液化する。
超流動ヘリウム 4 ⾃⾝はその実験セル内の表⾯積 100 m2程度の銀焼結体熱交換器によ
り、20 mK程度以下まで冷却可能である。上部の袋ナット構造の容器に取り付けたサン
プルは、実験セル壁の⼀部をなし、グリースを塗布した嵌めあい構造により気密性を保
つ。サンプル交換時はその容器ごと交換する。液温度を測定する温度センサおよび銀焼
結体は超流動ヘリウム 4 に浸漬されている。真空側の銀板裏⾯にサンプル温度を測定す
る温度センサ、既知の熱流⼊を注⼊するためのヒーターが取り付けてある。これらの温
度センサは、カーボン抵抗体を加⼯したもので、予め、別の実験セルにおいて、値付さ
れた RuO2温度センサとともに超流動ヘリウム 4 に浸漬して 40 mK まで⽐較校正した。熱
抵抗は既知の熱流⼊とそれにより⽣じる温度差との⽐で定義される。熱流⼊を変えて⽣
じる温度差を測定、その勾配は全熱抵抗を与える。全熱抵抗は、先述した Kapitza 抵抗以
外に、温度センサの接触抵抗、銀板の熱伝導などの効果が含まれている。 

 
４．研究成果 
図２に銀焼結体と PI 焼結体の⾛査型電⼦顕微鏡写真を⽰す。PI 微粒⼦単体を 温度を

250 ℃以上に設定し、100時間以上焼結することで、微粒⼦間のネック成⻑の兆候が観測

本 

図１ Kapitza 抵抗測定システムと実験セル 



された。銀焼結体[3]でみられるような、気孔容積
をある程度もって PI 微粒⼦が⼗分な数珠つなぎの
ネットワーク構造を形成するには⾄らなかった。
また銀微粒⼦と混合した場合においても同様に⼗
分な多孔質化には⾄らなかった。バルク銀の融点
がおよそ 962 ℃に対し、銀微粒⼦の焼結温度は
200 ℃程度まで低下する[3]。PI の場合、この事実
から期待した焼結温度の低下がないことを明らか
にした。PI が明確な融点を持たないことが⾼温圧
縮法による多孔質化を難しくしている原因である
と考えている。PGAF の融点以上の焼結温度が PI

多孔質化には必要であり、当初計画していた、⾼
温圧縮法による PI 混合体の多孔質化は困難である
ことが明らかになった。 

PGAF の融点以下の温度で PI 混合体を焼結さ
せ、その焼結体から、PGAF のみを取り除く実験を
⾏った。PI 混合体を精製⽔に浸漬して⽔温を変え
る、超⾳波洗浄を⾏うなどしたが、短時間で PGAF を取り除くことができなかった。超
⾳波洗浄器内で環境負荷の⼩さな家庭⽤洗剤に浸漬することで加⽔分解が促進されるこ
とを突き⽌めた。PGAF のみを PI 混合体の焼結体から短時間で除去、焼結体の内外にサ
ブ mmサイズの熱交換経路の作成に成功した。これは、PGAF の融点以下で多孔質化で
き、Kapitza 抵抗の⼩さな材料との組み合わせを⾒出すことで、⼤きな表⾯積かつ微細な
熱交換経路を有する熱交換器を容易に作成可能であることを⽰した重要な成果である。
現在、PGAF に最適な材料の探索を進めている。 

銀焼結体と超流動ヘリウム 4 との Kapitza 抵抗を調べた。0.07 µm、0.13 µm および 10.6 

µm の銀微粒⼦から作成した厚さが 1 mm以下の薄い銀焼結体サンプルで実験を⾏った。
図３は、圧⼒ 173 kPa の超流動ヘリウム 4 における粒径 0.13 µm の銀微粒⼦から作成した
厚み 0.7 mm 焼結体の全熱抵抗の予備的測定
結果である。⾼温側で異常 Kapitza 抵抗の効
果が観測されず、全熱抵抗は温度のべき乗
に従う温度依存性を⽰す新奇な結果を得
た。現在、超流動ヘリウム 4 の圧⼒や熱侵
⼊⻑、平均⾃由⼯程などとの関係、異常
Kapitza 抵抗消失の謎を解明するため、全熱
抵抗から、正味の Kapitza 抵抗を導出する⼿
法の検討、測定不確かさの⾒積りを進めて
いる。さらに銀焼結体の厚みを変えて、極
低温下における Kapitza 抵抗の温度依存性を
系統的に調べている。これらの結果につい
て、前記の実験と並⾏して学会での成果報
告および論⽂出版の準備を進めている。 

 

図２ 0.13 µm 銀焼結体と PI 焼結体 

の⾛査型電⼦顕微鏡写真 

図３ 0.13 µm 銀焼結体と超流動ヘリウム 4

との全熱抵抗。破線は温度のマイナス３乗
の温度依存性を⽰している。 
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