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概略 
本書では 1960 年代から 2020年代にかけての太陽熱利用システムの研究開発に関する内容を扱った。  

Chapter 1 では、太陽エネルギーの特徴を踏まえた熱利用技術の重要性について述べ、名工試・名工研
におけるサンシャイン計画（ＳＳ計画）に基づく研究意義と内容・成果に加えて、ＳＳ計画以後の発展に
ついて秘話として紹介した。また、IEA の『太陽冷暖房国際共同研究』を中心に、参加した国際共同研究
を紹介した。 

Chapter 2 においては、名工試の設立当時から実施されてきた太陽エネルギー利用の基礎研究、特に高
温利用に関する研究と具体的な成果について述べ、加えて国際的な共同研究体制について概観した。 

Chapter 3 以降は SS計画における材料研究に関する研究内容である。Chapter 3 では、熱調光（サーモク
ロミック）材料に焦点を当て、試作、エネルギー効果に関する評価に加え、相転移現象について基礎科学
的追及について紹介した。Chapter 4 では、スマートウィンドウ用材料として開発され新調光デバイスな
ど、研究途上の話題について述べた。Chapter 5 においては様々な材料の太陽光領域と熱放射領域での評
価や熱放射材料開発について、所感を交えつつ紹介した。 
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執筆の動機、及び目的 

 

1）2024 年は「サンシャイン計画（以降 SS 計画と略）」発足から 50 年目となり、公式の「サンシャ
イン計画 10年の歩み（1984 年刊、工業技術院サンシャイン計画推進本部編）」[1a - c] 以来、標題研究開
発の innovativeな outputs を sub-theme毎に、体系的、総括的、かつ簡潔に”物語風”に纏めた Archiveは工
技院あるいは名工研（産総研中部センター）（1978年発刊の「名古屋工業技術試験所 25年史」、2003 年発
刊の「名古屋工業技術研究所 50 年史」、及び 2017 年発刊の「産総研中部センター15 年史」はあるもの
の）から発刊されていない。従って、標題に関与した我々が有志でこの種の archive を今纏めておく事は
有意義と考えた 

2) 名工研の前身名工試では、創設直後(1953年）から高温太陽炉の設計・建設と得られた高温を用いて
の高融点セラミックス（特に、単元、二元、三元系のランタニドを主として）の研究を行っていた（Chapter 
2 で山田博士からもう少し詳しい説明がある）背景から、1974年の SS 計画発足に際して、中項目『太陽
冷暖房給湯システムの R & D』（以下 SCHDhw と略）及び『太陽 energy新利用システムの R & D』（以下
NSE と略) の中で後述のいくつかの sub-theme に参加した。その記録を何等かの形で纏めるのは、記憶
が未だ残っている今しかないと考えた。 

3) こうした sub-themeの立ち上げとそれらの研究推進に携わった先駆member達（野口哲男博士、小坂
峯男博士、水野正雄博士）さらに途中参加者達（藤井篤研究員、早川浄博士、山北尋巳博士、清水博主任
研究員）は既に鬼籍に入られ、残された我我も 60代～80 代に達し、研究に携わった当時の記憶は曖昧と
なりつつある。更に当時の資料も散逸しつつある。かかる状況で、本稿を残す事が先人から我々に託され
た”宿題”（責務）を果たす事のように思われた。 

4）公式の SS計画終了は工技院組織が産総研組織に移行した 2000年であるが、産総研組織に移行後も、
いくつかの sub-theme は NEDO 委託研究「エネルギー有効利用基盤技術先導研究開発」の一環として、
個々の研究者によって産総研中部センター（名工研の後継組織）で継続研究（例えば「環境応答型ヒート
ミラーの研究開発」等）がされたり、担当研究者が他の affiliation に移動して研究を継続発展させた事例
もあるので、本稿では 1974 年～2010 年代頃までの関連の標題研究を、可能な範囲で執筆者の判断で記述
することとした。その結果、一部 theme は 2020年代までの研究 outputs の記述となった。これは下記 5 項
とも矛盾しない。  

5）本稿は、「AIST研究秘話」の編集方針とも合致するべく、以下を執筆目的とした： 

現在、”グリーン transformation”（GX)、あるいは”Carbon neutral” や”Zero emission” といった政策提言
への具体的取り組みが、日本のみならず世界的にも必要かつ重要となっている時代において、新たな
innovation 創出を伴う『次世代太陽熱利用技術研究開発（Adv. STE R & D)』（読者の理解のため、そのい
くつかの具体例を、後述の選択基準に基づいて Ch. 1-7 に記述した）も、世界規模で活発化している今、
本 archive に記載した多彩な innovative outputs を単なる｢技術史｣の oral history として語るのでは無く、
現在行われている AdvSE R&Dに直接繋がる”先駈け・先行(旧世代）研究”として、今一度”光を当てる”
ことは充分正当性のあることと思った次第である。 

6）上述の執筆目的を果たす為に、名工研（その前身の名工試、及び後継の産総研中部 Cも含む)で標題
の R＆D に携わった 4 名の研究者（田澤真人博士、吉村和記博士、山田豊章博士、及び種村榮）がそれぞ
れ担当の研究対象（＝得意専門分野）を単独執筆することを企画した。それぞれの担当者名は目次に付記
した。 

7）本 Archive 出版に当たっては、編集作業で記述の書式を統一することは半ば常識ではあるが、今回
は執筆者個々の本稿執筆への思い（“研究への思い”と言っても良い）と個性を尊重することを優先し、敢
えてその常識を外すこととした。また、原稿脱稿に一年以上かかった Chapter もあるので、書式の乱れの
修正は難しいところも有った。そのため、読者には一部 “読み難い”との印象を与えるかもしれないが、
このような理由であるのでご容赦いただきたい。 

8) 諄いようだが、既に上述 4) 項でも触れたように、個々の研究者が標題の期間を超えて（産総研のみ
ならず他の academic affiliation においても）、それぞれの研究 theme を発展させて 2010 年以降に得た
innovative outputs についても、必要とあれば著者の責任において言及することとした。何故なら、研究は
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継続性のある知的活動であり、期間をある範囲に限定した outputs に矮小化することは本稿の目的に必ず
しも一致しないように思われるからである。別の観点から言えば、研究管理上設定された期間を超えての
こうした新 innovative outputs は、その基となったそれ以前の研究の ”out come”と位置付けても良いと考
えられるからである。 

9) ここにつらつら述べた本文の趣旨から、構成は目次の通りとする。即ち、Chapter 1で名工研全体の
1960-2020年代の研究全貌、特筆すべき関連研究、及び次世代研究への展望を紹介、及び、Chapter 2 では
名工研の太陽熱利用研究の歴史的基盤である 1960年代からの太陽炉による超高温熱利用の研究について
説明する。次に、Chapter 3 以下は各論として、1980 年代～現在まで世界的な R & D が継続している、熱
クロミック薄膜による窓材料の研究(Chapter 3）、省 energy性能に優れた smart window用材料(Chapter 4）、
及び、smart窓材料それぞれの特異な光学特性（分光反射率、分光透過率、さらには分光放射率（吸収率））
の精密測定法、材料の光学特性、及び独創的な dual 機能付与による新しい素子（Chapter 5）について記
述する。 

 

[1]サンシャイン計画 10 周年記念事業工業技術院実行委員会編，“サンシャイン計画 10 年の歩み”、1984、産業技術振興協
会刊行, a) 第 I 章「サンシャイン計画の沿革と回顧」pp 1-50, b) 第 II 章「新エネルギー技術研究開発の展望」第 1 節 「太
陽エネルギー」, pp 51- 260, c) 同、第 4 項「太陽ソーラーシステム」, pp207-260. 
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Chapter 1 名工研の太陽熱利用 system の R ＆ D 、1960－2020年代 

1-1 太陽 energyの特徴 

太陽 energy は人類（ホモサピエンスのみならずホモエレクトウス等の古人類を含め）発生以来、日常
生活における衣類・食品乾燥や手を翳して暖を取るといった低温利用に供する最も身近な energy であっ
た。人類だけでなく動物でも、寒さや身体の濡れた場合に、太陽熱を利用する行動は一般に良く知られて
いる。 

その特徴は、低 energy 密度、しかも夜間や雨天・曇天のよう
な間欠性である。従って、それを break through して大々的に利
用するには、a)いかにして効率よく集めるか？及びｂ）いかにし
て集めた energy を効率よく蓄えるか？といった要素技術と、さ
らには、ｃ）その要素技術を最適化した利用 system にまで組み
上げる system化技術が必須となる。 

以下に太陽 energy の本質を理解するための最小限の物理的特
性を簡単に説明する。この節の一般的参考文献として、Kreith & 
Kreider の教科書 [1]と日本太陽 energy 学会 (JSES) からの Hand 
book [2]を挙げておく： 

 

1) 太陽光が地表に対して垂直に入射する場合の太陽光分
光放射輝度は、図 1( 地表水平面上の太陽光スペクトル:図 1
中のエアーマス( = airmass) 1 に相当） に示す分布を有し、
Entropyの低い紫外から近赤外の波長範囲にある光 energyと
なる[3]。一方、図 1 に示した大気圏外の太陽光は太陽の表
面温度 5762K (一般的には 6,000Kと近似する）とした Planck
式による放射分布とその形状が非常によく一致する（図では
peak 値の縦軸をほぼ合わせてある）。尤も、地表では空気中
の CO2、H2O、O3等の吸収ガス（その分光吸収率は図 2 [4]に
示した）により図 1の様 に peak-trough挙動を繰り返し、近
赤外領域の 2.5μm でほぼ減衰する分光分布と
なる。結局、0.38μmから 0,77μm の可視領域と
それ以上1.5／ 2.5 μmまでの近赤外領域に全体
の 90％以上の energy が集中する。図 2 から分か
るように、8－13μm の波長領域は所謂”大気の
窓”と名付けられる領域で大気吸収が低い。本稿
においてもこれを積極的に利用するソーラー技
術が Chapter 5-2 で田澤博士（前産総研中部セン
ター所長）から紹介される。0.38μm以下の紫外
光、及び 13 μm 以上の中赤外／赤外光はほぼ大
気で吸収される。 

さて、図 1の T = 5762K の太陽表面に模した Planck 式の最大分光放射輝度を与える波長λmax (μm）
は、Wienの変位則 (λmaxT = 2897.8) からλmax= 0.503μmとなる。この波長は色名でいえば緑色である。
植物の葉が一般に緑色であることとの間には、生物学的な関連性が存在する。それは、「太陽光を最も効
率的に利用して光合成を行う」とする植物の進化戦略といわれている（植物の光合成を葉の表面で担う
クロロフィル（葉緑体）は緑の光は吸収せず赤や青の光を吸収して光合成を行い、緑色の光は結局葉の奥
深くまで浸透して、表面だけでなく内部のクロロプラストでも光合成が行われるようにして、葉全体が
効率的に光エネルギーを利用できるようにする）。 

この法則は熱放射の分光放射輝度の最大値を与える波長を簡単に算出できるので、(熱）放射の絡む熱
工学分野においては重要である。例えば、『0℃の氷の熱放射輝度の最大値は 10.6μm の赤外線領域にあ
る』といったような数値算出の基本式となる。 

https://www.u-tokyo.ac.jp/focus/en/features/z1304_00243.html
https://www.u-tokyo.ac.jp/focus/en/features/z1304_00243.html
https://www.u-tokyo.ac.jp/focus/en/features/z1304_00243.html
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2) Air mass 0の条件下では、地球の大気圏の上端で単位面積・
単位時間あたりの太陽放射のエネルギー密度は約 1.37kW/m² 
（「太陽定数」と呼ばれる。現在提唱されている詳細な値は
1367W/m2（WMO, 1981)、及び、NASAによる宇宙からの平均観
測値 1366W/m2 [5] )となる。しかし、大気を通過する過程で一部
の光がレーリー散乱や大気吸収されるため、地表に届くエネルギ
ー密度は約 1.11kW/m²に減ずる。この値は天候、季節、観測地点、
及び受光面方位と角度で変わり、実際の密度は上記 1.11kW/m² 
以下となる。従って、太陽 energy 利用技術においては energy 密
度や、前述の分光分布特性の考慮が必須となる。分光特性におい
ては、例えば図 3 [1]の様な利用技術が代表的となる。この内、熱
利用技術は全波長領域に跨がる。温度別の熱利用技術は、野口博
士がよく用いた 図 4 [6]の中核技術と類縁あるいは関連応用分野
に区別して示される。 

低温度から超高温までの利用技術が
ある事が分かる。しかも、図 1の分光放
射輝度から、それぞれの技術での太陽光
-熱変換効率と system 利用効率を高める
ことにより、大きな energy量をそれぞれ
の技術分野で得られる期待が持てる。特
に産業用プロセス熱源としては、食品工
業、染色工業、及び繊維工業 等、100℃ 
level 迄の温水・蒸気の大量利用分野が最
適分野であり、一方、200℃程度までの温
水・蒸気を大量利用するアルミニウム関
連の金属工業、自動車産業、木材及びそ
の製品、ゴム産業、及び石膏・ガラス・
コンクリート・ブロック等製造のセラッ
ミクス産業が適用可能といわれている
[6, p16]。それより高い温度の熱水・蒸気
を要求される、セメント産業、石炭産業、
紙・パルプ産業、石油精製産業、プラス
チック・高分子産業、及び製鉄・製鋼産
業等は不向きとなる[6, p16]。 

尚、色々な種類の solar cell（ 太陽光発
電）の外部量子効率と波長との関係を図
5 に示した[7 -11]。用いる材料は半導体
なので、光電気変換効率を上げるために
band gap 値を創意工夫によって調整し、
感応範囲を短波長側は 300nm程度の紫外
から、長波長側は近赤外から赤外領域
（1300nm程度まで）の波長領域をできる
限り拡げ、かつ低価格化を実現するとい
うのが、最初期から現在に至る PV の R 
& D の戦略になっている。 

尚、本稿で取り上げない図 3 の 3 番目
の Photobiologyに関しては、 その基礎概
念から詳細内容に至るまで、学術界で評
価の高い Lars Olof Björnの教科書 [12]を
参照されたい。 

3) 今後人類が使用できる、化石燃料、
核 energy、及び自然循環 energyの推定値、
さらに人類が有史以来 1970 年迄に使用
した全 energy の推定値、一年間の energy

https://www.eonet.ne.jp/%7Eapollonsorakel/s4-ps-p.pdf
https://www.eonet.ne.jp/%7Eapollonsorakel/s4-ps-p.pdf
https://www.eonet.ne.jp/%7Eapollonsorakel/s4-ps-p.pdf
https://www.eonet.ne.jp/%7Eapollonsorakel/s4-ps-p.pdf
https://www.eonet.ne.jp/%7Eapollonsorakel/s4-ps-p.pdf
https://www.eonet.ne.jp/%7Eapollonsorakel/s4-ps-p.pdf
https://www.lapsys.co.jp/column/aboutMonitoring/topics02.html
https://www.lapsys.co.jp/column/aboutMonitoring/topics02.html
https://www.lapsys.co.jp/column/aboutMonitoring/topics02.html
https://link.springer.com/book/10.1007/978-0-387-72655-7#author-1-0
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消費の実績値(1970，2000, 2019, 2020, 2021, 及び 2023）及び推定値 （2030,及び 2050）を図 6 [after 13]に
与える。尚、文献[13]に無い年間の消費 energy量（2019 ～2030）は文献 [14] を、2030 及び 2050年の予
測使用量は文献 [15]を使用した (尚、1970 年の使用実績値の文献 [13] と[15] の一致は良い。但し 2050
年見込値の文献 [13]の値は文献[15] の 8 倍となっており、文献[13]の書かれた 1970 年代の年間 energy 消
費の増加速度予測が、2020 年代の今より大きく見積もられていたことを示す。これは、異常気象が引き
起こす大規模災害の発生頻度が上昇し、地球温暖化がその主原因との世界的認識が深まることによって、
総 energy 使用量の限りない増加に歯止めをかけ、更なる地球温暖化を抑制するための tool として、技術
進歩による energy使用効率の向上、あるいは energy recycle 利用（省エネ指向、省エネ機器導入促進）等
が各国の主要な 対策・政策の一つとして導入・実践されてきた結果を反映しており、当に、1970 年代か
ら 50 年を経て、こうした toolが着実に浸透してきたことを立証するものと言えよう。 

図 6 中の energy 消費数値は文献[16]も参照し、精度を担保した。図中の単位は[PWh]を用いた。図から
分かるように、陸地での太陽 energy 賦存量は人類の将来の年間使用量の 1,000 倍強（2050 年比）で、自
然循環 energy資源の中で量的に優位であることは間違いない。勿論、先に指摘した様に、太陽 energy の
利用は昼間や晴天（日射量・日照時間が確保できる）時に限定され、間欠性 energy との欠点もあり、技
術的な創意と工夫が利用に当たって必須である。後の Chapter で紹介される我々の R & D によって得ら
れた個々の outputs は、その様な創意工夫の集積体と言っても過言では無かろう。 

1-2 太陽熱 energy技術の重要性 

世界規模及び日本での本技術の重要性は、たとえ太陽光発電技術が完成したとしても、過去から未来に
わたって変わるもので無い理由を、熱力学、及び幾つかの energy data を引用して以下に諄いようだが説
明しておく： 

1）先ず熱力学から以下が導かれる：エントロピーが最低（最高品位）（entropy：エネルギーの「乱雑さ」
や「無秩序さ」を表す物理指標で、エネルギー変換の不可逆性を示す（示量性の状態量））の光エネルギ
ーを、低エントロピーの電気エネルギーに変換する際には、何割かの変換ロスが生じる。その後、その電
気エネルギーを図 4 に list up した類縁技術とその応用分野、あるいは文中に述べた産業プロセスにある
様な温度 level の熱 energy（高 entropyで低品位）として再転換して利用するのは、カルノーサイクル（理
想的な熱機関のモデルで、2 つの等温過程と 2 つの断熱過程から成り、最大効率で熱エネルギーを仕事に
変換する）の原理に基づくと、熱力学の第二法則（孤立系のエントロピーは自然に増大し、エネルギーは
一方向にのみ変換されるため、完全なエネルギー変換は不可能であるとする）に逆らう最も効率の悪い
利用法となる。何故ならば、熱力学の第二法則から、電気エネルギーを熱エネルギーに再変換する際にエ
ントロピーが増大し、不可逆的なエネルギー損失が避けられず、エネルギー効率が著しく低下するため
である。結局、熱利用には太陽光から必要な温度レベルの熱エネルギーを直接変換することが物理法則
に適った利用法となる。 

2) IEA の 2023 年の report [17 a] には
2010 から 2050 年迄の、世界の energy 最
終消費(lossを除いた純正な消費）に占め
る電力の割合が図 7 として示されてい
る。図中のシナリオの詳細は[17 a]にある
が , 簡単にその概要を記す。 STEPS
（ Stated Policies Scenario ，公表政策
scenario）は、現行の政策に基づいた温暖
化抑制には甘めの予測（2100 年の気温上
昇を 2.4℃（50％の確率）に抑制する）。
APS（Announced Pledges Scenario：発表誓
約 scenario）は、2050 年までに CO2排出
のネットゼロを達成するための各国の
主要な発表、2030 年の目標、そして長期
的なネットゼロまたはカーボンニュー
トラルへ各国が commit する対策を織り
込んだ”温暖化抑制を少し厳しめに行う”
予測（2100 年の気温上昇を 1.7℃に抑制
する（50%の確率））。各国政府が、長期
的なネットゼロエミッション目標や
NDC（国が決定する貢献、Nationally 
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Determined Contribution）の誓約、エネルギー・アクセスなどの関連分野でのコミットメントなど、発表し
たすべての気候関連のコミットメントを完全かつ期限内に達成することを想定しているが、ほとんどの
政府は公約や誓約を完全に実現するための政策の発表や実施にはほど遠いため、このシナリオの実現性
は高くないと言われている。最後に NZE（Net Zero Emissions by 2050 Scenario）は、2050 年までに全世界
のエネルギーセクターがネットゼロ CO2 排出を達成し、気候変動に対する国際的な取り組みの一環とし
ての地球温暖化を 1.5℃以下に抑えることを実現するために、各国の取り得る measures を総動員する最も
厳しい scenarioと言える。 

いずれのシナリオにおいても世界の電力需要は、人口増加や所得の増加、global south と呼ばれる国や
Africa での急速な経済発展、最終需要の各セクター（産業部門、 家庭・事業所・商業・公共施設部門（文
献では”Building 部門”としている）、輸送部門、及びその他部門（農業・水産業・林業・畜産業等））での
最終用途での電化の増加 ・促進 (IT や AI 等の新興技術の急速普及もあって. この部分の電力消費増加
は NZE scenario で全体の 10-15％と推定されている）などから、2050 年までに現在のレベルから増大す
る。 

風力や PVなどの再生可能 energyの台頭・成長、及び、電気自動車、ヒートポンプなどの技術の急速進
展による、energy 効率改善や低排出燃料化が、電力需要の増加に伴う化石燃料需要増加を抑制するばかり
でなく、むしろ削減を進め、電力供給システムが再構築されると予測している。結局、再生可能 energy 依
存が scenario 全体で強調されている（後出の図 10 も参照）。余談ではあるが、EU 域内の PV 発電の電力
供給割合が 2023年に 55％に達し、化石燃料分を初めて越えたとの EMBER ENERGY (Think tank comp.)の
報告[18] もある。この原因は Ukraine 戦争に関連した対ロシア経済制裁により、ロシア産天然ガスの供給
が大きく減少したためと分析されている。 

図 7 からは全 energy 消費の中で電力が増えても 100％依存するもので無い事が見て取れる。結局、電
力以外の他の energy 形態（大別すれば、最終的には熱 energy (電気 energy の再転換分を除いた、石油製
品、天然ガス、石炭, バイオ・waste 燃料等の燃焼により冷暖房空調、調理・給湯、工業プロセス熱に変
換される）、輸送用燃料（ 航空、海運、長距離輸送などで使用される石油製品、液体燃料等）、及びその
他の energy (水素など）（これは現在も、さらに 2050 年に到っても、その寄与は少ない見込み））の割合
は世界規模で約 80％（2010）～ 約 77％ (2022)～ 約 48% (2050 年, NZE scenario) と高水準にある。尚、
上記の energy形態は、文献 [17a]だけでは明確で無いので、文献[17b]も併せて参考とした。  

最終 energy 消費の sector 別量を提供する IEA の文献[17 b, c, d]には最終的な熱 energy 需要がどれほど
に達するかの ( 前述の部分＋電気 energy から空調機等の使用で冷暖房等の熱 energy に再転換される部
分）数値は直接掲載されていない。電気 energy からの再転換部分の推定は文献[17 b,c] を精査すれば可能
であるが、ここでは簡単に最終的な熱 energy 需要量の最低値を与えるために、1) 再転換部分を omit、
（2050 年の場合は化石 energy 分が 2020 年より低減して、電力 energy 量が増えるので、相当乱暴な仮定
である事は承知の上で）及び 2) 前述の形態別の “ その他 energy" は、最終的に熱 energy としての利用
が多いとみてそこに繰り込む、として文献 [17a, b, c] の数値から推定してみる (現在の 2022年と未来の
2050 年（NZR scenario ) ベースで）。その結果、 ① 2022 年と 2050 年の最終的な energy 消費量は 122 
PWh、及び約 134.6 PWh、② 2022 年と 2050 年の消費電力 energyは 28 PWh、及び約 70 PWh、③2022年
と 2050年の運輸輸送燃料量は約 11.3 PWh （2021年の data 約 11 PWh から統計的推定）、及び約 20 PWh、
④ 結局、2022 年と 2050年の熱 energy 消費量の最低値は 82PWh , 及び 44.6 PWh と見積もられる。実際
には電力 energy から熱 energy への再転換分（全消費電力の中でどの程度の割合を占めるかはシナリオや
地域によって異なるが、現在一般的には、産業プロセス熱は産業 sector の電力消費の約 20-30%、一方家
庭・事業所・商業施設・産業の冷暖房や給湯等の熱 energy 転換はその sector の:電力消費の約 40-50%と言
われている [17b, c] 。但し、2050 年にこの比率がそのまま通用するかどうかははなはだ疑問で、むしろ
drastic ではないものの低下するとの見方もある [17a] 。）が加わるので、熱 energy 需要は相当大きいと見
込まれる。 

結局、過去－現在－未来に渡って、世界を俯瞰的に捉えれば、人類社会での熱 energy の大きな需要は
確実に存在する。その中でも図 4 に関連して述べた太陽熱 energy技術の得意とする温度 levelへの需要も
決して小さくないと考えられるので、本節 1 項に述べた物理原則から、太陽熱 energy が世界の熱 energy
需要に対して重要な供給源の役割を担うことは、あってしかるべきことと考えられる。 

 

3) 先項では世界規模(IEA 加盟国 31 ヶ国）での考察をしたので、ここで日本について同様の考察を図
8－9（資源 energy庁の”energy 白書” [19a] による）から試みる： 

https://www.iea.org/reports/global-energy-and-climate-model/net-zero-emissions-by-2050-scenario-nze
https://www.iea.org/reports/global-energy-and-climate-model/net-zero-emissions-by-2050-scenario-nze
https://www.iea.org/reports/global-energy-and-climate-model/net-zero-emissions-by-2050-scenario-nze
https://www.iea.org/reports/global-energy-and-climate-model/net-zero-emissions-by-2050-scenario-nze
https://origin.iea.org/reports/world-energy-outlook-2023
https://origin.iea.org/reports/world-energy-outlook-2023


 

9 
 

我が国においては、図 8に示す様に部門別のエネルギー消費の 1973年度から 2021年度までの伸びは、
企業・事業所他部門が 0.9 倍（産業部門 0.8 倍、業務他部門 2.0 倍）、家庭部門が 1.8 倍、運輸部門が 1.5
倍である。前者は図中に既述の通り、製造業を中心に省エネが進んだことによる。2番目と最後の部門で
はエネルギー利用機器や自動車等の普及が進んだ結果、大きく増加した。結局、日本の最終エネルギー消
費に占める企業・事業所他、家庭、運輸の各部門のシェアは、1973 年（第一次石油危機）の 74.7％、8.9％、
及び 16.4％から、2022 年には 63.5％、14.6％、及び 21.9％へと変化した。 

日本のエネルギー効率（GDP1 単位を生み出すために必要な一次エネルギー供給量）は、その推移(1973
年度の 70PJ/兆円(単位[PJ]は 2.78x10-4 
[PWh]、0.278 [TWh]) から、2021 年度に
は 35PJ/兆円に半減）から見れば、この 50
年間で大きく改善している。図 8 の説明
中に記述した省エネ推進や開発された省
エネ機器導入による成果と考えられる。
結果として、日本のこの値は IEA 世界平
均の energy 効率の 64%程度（EU、OECD
諸国と同程度）で効率の良い energy 最終
消費をしている事に間違いない。 

次に、日本の 2050 年迄の長期的電力需
要等の予想についても紹介しておこう。
例えば、電力広域的運営推進機関が 2024
年 1 月に公表（文献 [19 a] 概要版参照）
した日本の今後 10 年の電力需要の想定
(2033 年）では、 人口減少や節電・省エ
ネ等により家庭部門の電力需要は減少が
予測される（一方、文献[20]に政策の詳細
が明示された、経済安保からも契急な半導体産業の国際競争力再構築（国内製造基盤の強化（熊本への台
湾の TSMC誘致）と、線幅 2nm 半導体素子 R & D innovation (恵庭を拠点とする産官学+ 海外コンソー
シアム、Rapidus (株)設立）
と、AI の急速な普及、及び IT
の高度化に伴う高度情報通
信インフラ整備に伴って産
業部門の電力需要の大幅な
増加が見込まれ、全体で
2023 年の約 80 [TWh]から約
84 [TWh]（[PWh]への換算係
数は上述した様に 1000 分の
1）の押し上げが予測された。
１年前の 2022 年想定では電
力需要の減少が予測されて
いたが、今回の想定で電力需
要を取り巻く状況が変わっ
た。 

最終的に 2050 年迄の総発
電電力量の見通しについて
は、総合 energy統計、第 6次
energy 基本計画(2023 年）と
第 43 回基本政策分科会で示
された RITE による推計 
(2050 年）では, 約 1 PWh か
ら約 1.35 ～1.5 [PWh] と示
された（文献 [19 a] 概要版
参照）。こうした傾向は IEA
の report[17 a] と符合する。
このような将来の電力
energy の大幅な増加に備え
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るためにも、今まで縷々述べてきた様に、最終形態が熱 energy の分野（図 4に例示された）に於いては、
極力電気 energy を熱 energy に再転換すること無く、太陽 energy等の熱源から直接変換した利用を進める
のが賢い選択となる。従って、太陽熱利用技術の重要性は将来も不変と結論づけられよう。 

最終的な熱 energy 需要量の数値はどの文献にも明らかでないので、先項に倣って、資源エネ庁から公
表された Energy flow 図（文献[19 a] の 2022 年版にあるが、比較的理解が難しい）を簡潔に編集した図
9 [21] を利用して算出してみる。ここでは、そこに示された各セクターの最終 energy 消費に必要な２次
energy の供給形態から、熱 energy需要の大きいセクターは家庭用と企業・商業施設の 2 セクターとし（図
9 の「運輸旅客部門」では駅舎、使用するビークルの冷暖房給湯などの熱需要もあるが、依拠する信頼度
の高い数値が出されていないので omit する）、以下の熱 energy需要推定数値（① 家庭 sector では、2022
年ベースで 64％[19 b, 22, 23] ( 冷暖房給湯＋厨房利用）、次に、② 企業セクターに対して：i) 石油消費の
内、全消費の 30%が自動車等燃料消費で、その残りが熱 energy 消費 [24]、及び ii) 電力消費のほぼ 40%
が空調関連で熱 energyに再転換される [20c, 24]）を用いる時、最終熱 energy 消費は最低でも 1.08 [PWh] 
(32.7%) と推定される。よって、熱 energy需要がこれらのセクターでは大きく、前項で指摘した如く、日
本でも太陽熱 energy 技術がこれらのセクターで果たすべき役割への期待が衰えることは無い。 

1-3 サンシャイン計画の意義は現在も通用する 

1974 年からの同計画の企画・発足の詳細な政策上の経緯は、経産官僚諸氏それぞれによる考えが文献
[25 a]にあるので繰り返す必要は無かろう。以下に SS 計画の背景となった当時の世界世論を簡単に俯瞰
しておこう;  

1970 年代に入り「社会の諸活動が自然環境に影響を及ぼし、その結果生態系に大きな damage を残す。
だからこそ我々は今それを回避するべき行動を起こす必要が有る」との Rachel Carson による先駆的啓蒙
書『Silent Spring (沈黙の春）』[ 26] 』が環境科学者を中心に共感を呼び、さらに、気象・気候科学者を中
心に『温室効果ガスによる地球温暖化』ヘの警鐘が広く・強く人々の関心をひくようになった。こうした
世情の中、地球規模の諸問題（経済科学と経済成長、長期的な鉱物資源問題、長期的な energy問題、global
システムデザインとその限界、生物学的バランスと熱汚染など）の議論も様々な level で活発化した。特
に、1972 年にローマクラブの委託研究 report「人類の危機 report--成長の限界」[27]が刊行されて以降、引
き続き欧米の有力シンクタンク・国際問題研究機関、大学・学術団体、さらにはそれぞれの分野の専門家
集団等によるこれらの議論は深化し、その動きは現在に致る迄止むこと無く、種々の reportが刊行されて
きた。 

筆者が野口哲男博士の代理として太陽 energy 利用の専門研究者の立場で、1975 年に出席したオランダ
の Nobel 経済学賞受賞者の Jan Timbergen 教授が、ローマクラブへの第 3 report を提出する目的で開催し
た専門家会議での「長期的な energy 問題」に対して纏めた、我々の提言を簡潔に紹介しておこう（これ
以降必要なら Timbergen Report (T.R.) [28]と呼ぶ、尚、TRは他の問題に対しても別の専門家会議において
提言を纏めている）: 

『2000年まで（短・中期的見通し）は、化石燃料を中心として核分裂 energy（原発）、地熱、燃料電池、
MHD 発電等各種 Energy 資源や利用技術が用いられようが、21 世紀では太陽 energy を中心とする再生可
能 energy と核融合 energy になろう。さら
に、人類社会が排出する廃熱 energy の
recycle が重要となろう』。 

上記の提言から約 50年経った現在、『今
も TR に盛られた将来展望は通用するの
か』を検証してみる。大げさに言えば『人
類史における SS 計画の意義』にも繋がる
からでもある。このために、再び 2023年の
IEA による report [ 17 a] 中の電力需要と電
力構成の 2010-2050年の trend（図 10）を考
察する。 

TR にある「核融合 energy の実用化」は
確かに未だ遠く（現在 2050 年頃に実証核
融合炉が稼働し始め、世界的普及は2100年
頃と大方の専門家に言われている）、来世
紀に向けての課題となる。 
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一方、前節の繰り返しになるが、図 10からは、どのシナリオ（意味は前節で説明）においても世界の
電力需要は、人口増加や所得の増加、global south と呼ばれる国々や Africa での急速な経済発展、最終用
途の電化の増加などから、STEPS では 80％以上、APS では 120％、及び、NZE では 150％急増する。こ
のための追加需要は、主に低排出電源（再生可能エネルギー、原子力、炭素回収付の化石燃料、水素、ア
ンモニア）が賄い、各シナリオで電力供給に占める割合が高まる。排出削減対策なしの化石燃料のシェア
は急激に低下し、2022 年から 2050 年にかけて、STEPS では 3 分の 1 以上、APS では 4 分の 3、NZE シ
ナリオではほぼ 100%低下する。この内、再生可能 energy は NZE scenario では 30％から 89％の増加を目
論む（2030 年では 60％）。特に太陽光発電と風力がそれぞれ、4％から 41％、及び 7％から 31％に達する
と期待している（(本 Chapter 1-2-2) 述べた様に、EU域内に限れば PV発電の全供給電力量に対する割合
は 55％に 2023 年に達している）。廃熱の reuse/ recycle による energy 節約に関して、図 10 はそれ程明確
に示しているわけではないが、前節で考察した evidenceから前述の TR reportの予測は、少なくとも 2050
年程度までは”概ね妥当”と言えよう。 

ちなみに、文献 [19a]では日本が脱炭素化の選択肢として位置づけている原子力は、2022年の 9％から
2050 年 8％程度への僅かな減少と予想している。これは、 福島第一原発事故後の停滞を経て、政策の変
化により原子力発電の導入が再び進む”原子力の復活”でもある。日本のそれは 2022 年に 5.5% (2010 年
25.1%) [20 b], 一方、2050年の具体的な割合については明確な数値は示されていないが、再生可能エネル
ギーとともに原子力発電は引き続き重要な役割を果たすとされている [19 c]。また、原子力発電は現状の
1.5倍程度の設備容量になると予測している [19 c ] 。予想する電力 energy の増加は 1,36倍（14,707TWh）
[ 19 c]で、前記の設備容量増加の程度と比べると、原子力は 6.1 % に僅か上昇するのかもしれない。因み
に電力の 3.2%  (471 TW)は水素製造と見込んでいる。このように、日本の電源構成で原子力への依存度
は、mass media がドイツや EC等を例として強調する程国際的には高くない。こうした fact の国民理解を
進めるためにも、 ”NZE scenario の様な「温暖化を 1.5℃以下に抑える｣脱炭素化の政策を受け入れるかど
うか”を国内で幅広く活発に議論することが肝要となろう。特に 2025 年 1 月から米国の統治が Trump 大
統領に変わった今、国際協調の大きな効果が不確実になることは必定で、我が国独自の視点を持って
energy 政策を推し進める事が一層求められよう。 

もう一つの懸念は、前節でも述べた新興技術（ディスラプティブ技術、あるいは革新技術とも呼ばれる）
のもたらす電力需要の問題である。現在 2024 年に我々は AI 革命の入り口に立っているが、これが世界
的に本格的普及に進めば、前述増加の見通しよりも需要は大幅に増えることが予想される。実例を挙げれ
ば、AI は現行半導体技術では人間の脳を模擬した複雑な network を使い、かつ性能を上げるためには計
算量を多くする必要性から、消費電力が通常の PC による単純検索利用に要する値の 10 倍強と言われて
いる[29]。さらに極めて最近の IEA report [30] によれば、AIのみならず暗号資産、そして、この双方に必
須な”データセンター”の消費する電力量は増大し、2022 年の 460 TWh から 2026 年にはおよそ 1,000TWh
と 2.2 倍になると予想している。この数値は 2020年の日本の最終消費電力量（IEAによると 986.95TWh）
とほぼ等しい。地球上で温暖化が原因とみられる異常気象による災害が頻発し、多くの国が「脱炭素」に
向けて取り組みを強化する中で、逆に電力使用量増加をもたらすこうした新興技術の存在は、今我々が予
想している日本や世界のエネルギー事情を（電力供給構成も含めて）、そっくり変えることになるのかも
しれない。従って、傑出した energy 消費増加要因の問題には、継続的な今後の注意と監視を必要とする。 

さて前述したように IEA においても、将来の電力需要増への対策として再生可能 energy への依存度を
強化する政策提言をしていることは明らかである。この再生可能 energy には SS 計画で取り上げられた
theme が総べて含まれており、当に、50 年前に開始された SS 計画で網羅された個々の技術 R & D (太陽
energy、地熱 energy、石炭のガス化・液化技術、水素 energy）は、将来の日本のみならず世界の energy供
給の多様性を確実にする目的を持った先見性に優れた政策・計画として大いに評価されるべきものと考
えられる。今、静かに振り返ってみても、このような R & D に名工研も参加でき、参加者全員が多々寄
与できた事を誇りたいと思う。 

1-4 名工研における太陽熱利用 systemの研究の flow chart（流れ） 

1-4-1研究 flow 

さて本秘話の核心に繋がる標題に進もう。名工研での SS 計画傘下の研究 flow chart 図を図 11 に示し
た。以下に、読者の理解促進を計るために、本稿 Chapter 1～5 の前書きともなる図 11の各 flow に関して
背景、目標などを以下に説明する。 

 

i) ”趣意文”で既に言及したが、名工研の太陽熱利用の研究は、山田博士が Chapter 2 冒頭で記述するよ
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うに、名工試が設立された(1952 年)当初
から行なわれてきた研究課題の１つで、
特に高融点セラミックスに適用する超高
温発生を可能とする『太陽炉の研究』が、
サンシャイン計画への参加以前から行わ
れ、関連を含めて多くの研究成果を発表
してきた。その概要は「名古屋工業技術
試験所 25 年史」とその後に発行された
「名古屋工業技術研究所最近の 15 年の
歩み」にあるので、本稿で詳細を採録す
る必要も無く、山田博士が執筆する
Chapter 2に大部を任せよう。  

要は、名工研の太陽熱利用 system の研
究は、太陽炉による 1,000-3,000 ℃の超
高温熱利用の R & Dにその roots を持つ
ことである（名工研の”太陽熱利用の研
究の一丁目一番地”）。かかる経緯で、SS
計画の『太陽 energy 技術の R & D』 (大
項目)の『NSE』(中項目）の sub theme『太
陽炉の高温利用研究』は 1989 年の終了
後もセラミックス研究の中で、名工研の
志段味サイエンスパークへの移転に伴
い、太陽炉の移転が困難と判断された 2,000 年迄山田博士が継続した。尚、SS 計画の実施計画では『太
陽炉等の実用化を促進するために必要な基礎技術と太陽 energy の新しい利用方式の基礎的研究』が目標
とされた [ 25a]。 

 

ii) 参考文献[25a, b]にあるように SS計画の『太陽 energy 技術の R & D』での mainの中項目は、趣意書
で紹介した『SCHDhw』と『太陽 enegy発電 systemの R & D』であった。後者は、さらに「太陽熱発電
systemの R & D」、「太陽光発電 ( PV) system の R & D」、及び太陽熱電子発電や宇宙発電などを対象とす
る「その他の発電 systemの R & D」の 3つの sub theme に分けられた。『SCHDhw』が主要 R & D に取
り上げられた理由は、本 Chapter 1-2 及び 1-3で言及した様に、これらの熱需要が大きいからである。 

 

iii) 「太陽 energy発電 systemの R & D」では、当時の電子技術総合研究所が国研として責任を果たし
た。前述の経緯から、SS 計画発足直後に両所での研究内容の重複を避ける目的で、名工研に電総研から
関係者に来ていただいて、半日程度の調整会議を持った。その結果、名工研の研究対象は図 4 の温度 scale
でいえば、常温から 250℃程度（太陽冷暖房給湯 system に利用する真空管式平板集熱器の集熱板到達温
度程度）、及び太陽炉利用研究の超高温度 level とすることで落ち着いた（議事録は消失しており、会議に
参加した私の記憶による）。 

 

iv) 名工研が『SCHDhw』に関わる事になった理由には以下の秘話がある：当時の日本太陽 energy学会
（JSES)の会員・理事であった故野口哲男博士と JSES 副会長の早稲田大学建築学科でソーラーハウスの
先駆的研究を主導されていた木村健一教授（現、国際人間環境研究所代表。NPO 環境住宅名誉理事長）
（お二人は共に JSES会長を、それぞれ 1986－1987年、及び 1984-1985年に務められた）とは昵懇の間柄
で（「太陽 energy を本格的に利用しようとする人達ということで、ある新聞社の座談会に呼ばれた時に、
その新聞が「昭和の”3 奇人”太陽 energy を大いに語る」と見出しを付けて記事を配信した（もう一人の”
奇人”は当時上智大学教授で JSES 会長の押田勇雄先生（故野口博士からの口伝）。）、木村教授から是非
「SCHDhw を成功させる為に、単に民間にだけ任せるのでは無く、経験のある国研もその民間の R & D
を学理の面から support することが不可欠」との強い励まし（提言）が impactとなった。 

『経験のある国研』の意味は、1974 年以前の早い時期に既に終了していたが、名工研の機械部研究
group(野口博士の所属したセラッミクス部、あるいは小坂博士の在籍した金属鋳造 groupとは別）が、極
めて簡単な構造の集熱 panel（風防ガラスの無い galvanized metal を用いた）を実験棟の屋上に設置して、
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そこからの温水を地下の貯湯槽に溜めて、部屋の暖房に利用する、太陽熱暖房の先駆的研究を行ったこ
とを指している。私が入所したときには、勿論 system は既に解体され、集熱 panelの残骸が雨ざらしにな
っているのと、コンクリートの貯湯槽が棄てられていたのを目撃できた。今回の執筆 groupでは、この先
駆的研究の技術資料を探すことは残念ながら出来なかった。私が、微かに覚えていることは、実験棟の主
であった野口博士が、『湿度が高くて、大変だった（快適性は必ずしも良くない）』と、語ったことのみで
ある。 

 

v) 名工研の SCHDhw project 関与は、民間の委託研究で行われた「ソーラーハウス R & D / 4プロジェ
クト（新築個人住宅、既存個人住宅、集合住宅、大型ビル）」、及び「集熱器材料 R & D /3 プロジェクト
（金属系材料、合成樹脂系材料、ガラス系材料）」[25a, c] を back up するための「材料の研究：集熱材料
及び蓄熱材料の研究」と「評価 systemの研究：集熱器試験評価法の研究」の 2 sub theme が 1974 年から
始まった。 

 

vi) 上記民間委託研究の進捗と目的達成がほぼ計られた
1981 年頃に（極一部は 1983 年頃まで継続したが）、我々の
backup すべき次の民間委託の研究開発は、「産業用ソーラー
システム R & D / 2プロジェクト ( カスケーディング・プロ
セスヒート方式、フィックスド・プロセスヒート方式）」及び、
「長期蓄熱の R & D / 3プロジェクト ( 土中蓄熱方式、化学
反応方式, 温度差方式）」に移った。それに応じて、名工研の
sub theme「材料の研究」と「評価 systemの研究」の名称はそ
のままで、主たる研究内容は後述のように若干変化した。ま
た研究体制の大きな変化として、1980 年の SS 計画推進機関
として NEDO の設立により、大部分の研究予算が工技院の一
般会計予算から NEDO の特別会計予算に行政上移行したこ
とである。 

 

vii) SS 計画は 1978 年から始まった省エネネルギ技術開発”
ムーンライト計画”を 1990年に統合して“ニューSS計画”と名
称が変わったが、本稿ではそれも含めて”SS 計画”で一貫す
る。 

それに期を合わせて、名工研の研究は省エネの側面も有す
る sub-theme「材料の研究：パッシブソーラー素子[ 31 a-i] ｣
に一本化された。説明の前に読者の image形成のため、我々
が当初考えたその対象材料一覧を図 12に与えた。但し、名工
研で取り挙げられたのは、energy効果と快適性効果の両立を
図るに欠かせないと考えられた極一部の、窓材料（エレクト
ロクロミック (EC) 調光材、サーモクロミック (TC) 調光
材、低放射率材料、シリカエアロゲル透明断熱材）、及び外壁
材（選択放射素子）等、主に可視-近赤外ｰ中赤外領域の分光
学的特性（放射特性）に特徴を有する光学機能材料であった。
これ以前に同様の特徴を持つ光選択吸収膜を、集熱材料研究
対象の一つに選んでいたので、名工研研究者にとってこの材
料選択は自然な流れと私自身は思っている。 

尚、耳慣れない 『造語｢パッシブソーラー素子｣とは? 』、及び図 12 中の非クロモジェニック系調光窓
材について、参考論文[31 a-i]に依拠して本 Chapter 4-3 で補足するが、先ずこの研究を推進した（できた）
背景について語っておく： 

この研究 themeは IEAの Task 10：Solar Materials R & D (材料の研究開発）(1985-1991) [32 a, b]へ参加
の outcomeでもある。SS計画の中の『SCHDhw』が一段落した 1987 年頃と期を同じくして、日本を含む
Task 10参加国が、その後継の材料研究国際共同研究で行う最適な themeについて議論を重ね、『SCHDhw
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の経済性をもっと高め本格的普及に繋げるには、建
築物外皮の熱損失（暖房時）・熱流入(冷房時）の大
きい部位（窓、壁、屋根・天井、床など）[33] (図 13
参照）からの熱貫流率を低減させ（遮熱）、室内の光
温熱環境の快適性をも確保できる新たな材料 R & D
を最新の研究 tool を用いて実施することではない
か』との共通認識を持つに至った。 

さらに、欧米やオーストラリアを中心として、様々
な太陽エネルギー利用技術を中心として、他の循環
エネルギーや省エネルギー技術、さらには新しいラ
イフスタイルを都市機能に組み込んだ“Solar City 
(ソーラー都市)”（= 循環型都市）と呼ばれる基本概
念の構築を国際共同研究として進めようとする研究
者達（Task 10 参加の一部の材料科学者、都市工学
者、建築家、energy 経済学者など）の動きも活発化
した（後述のように、Task 10の後継 themeには、こ
れを反映した Task 18 Advanced Glazing Materials for 
Solar Applications (1992-1997)が選ばれ、後者は Task 
28 Solar Sustainable Housing (2000- 2005) として start
し、その後最近まで Task 51 Solar Energy in Urban 
Planning (2013-2017), 及び Task 66: Solar Energy 
Buildings ( 2019- 2024)と続いた [32 a, b]）時期で、建物に要する冷暖房負荷を低減し、かつ同時に室内の
光（照明）温熱環境を快適化する材料を”Solar city 実現させるための切り札的な材料”として重要視する
国際環境と歩調を合わせたものである。 

この名工研の sub theme が back upする民間の委託研究は、上記の目的を持った先進窓の R & D と、そ
れを普及させるに必要な耐久性の向上、及び、それと同時に経済性を高めるための生産技術の最適化を
計るとする、両面をカバーする「調光ガラスの研究開発」（1990～1997)が選択された。パッシブソーラー
素子の一つである｢調光ガラス｣とは、外部の光の強さに応じてガラスの透過率を調整し、室内の照度・温
度調整やエネルギー効率の向上を目指す遮熱効果に優れた窓ガラス材料である。とりわけ調光ガラスの
中でもエレクトロ・クロミック調光（ECと略)ガラスが取り上げられた。この材料とそれをもっと深掘り
した『省 energy効果に優れた smart窓材料』に関しては Chapter 4 で吉村博士（現、東海大学機構・岐阜
大学特任教授）が詳しく取り上げよう。 

何故 ECが対象になったかについては以下による：上記プロジェクトの中で、最初 2年間に我々の提案
により『調光材等の研究開発：冷暖房等代替エネルギー量シミュレーション』が宿谷昌則教授（現東京都
市大学名誉教授）のご協力の下に行われ [35]、図 14 に与えたような simulation結果が得られた。そして、
今後の buildingでの光温熱環境の省エネと快適性の両立重視を見込む中で、 特に、冷房負荷の energy 低
減効果が顕著な EC が委託先の意向玩味と世界的関心の高まりを反映して選ばれた。尚、残念なことは、
このプロジェクトで開発された EC ガラスを実際のビル事務室に装着して、予見の energy 効果の実証研
究が行われなかったことである。これに関しては吉村博士から Chapter 4 で補足されよう。 

図 14 の EC グラスの省エネ効果について、読者の皆さんが『？』と早合点することを避けるために、
もう少し詳細に図 14 の暖房、冷房及び照明のエネルギー負荷を個別に見て、EC ガラス窓を応援してお
く：① 標準窓の暖房負荷（61.4MJ/m2Yr）に比較し、5)、7)、8)、及び 9)の窓で負荷の低減効果が見ら
れる。EC 窓のみでは暖房負荷低減効果が現れないが、これは用いた EC 窓が室内外側ともガラス面で、
住環境の温度領域でのその半球熱放射率が、0.86-0.9 と高く、熱線反射効果が極めて小さいことに起因す
る。もし EC窓単独で暖房負荷の低減を実現するためには、ＥＣ材料自身を近赤外～赤外領域で反射型に
する等の窓に熱線反射機能を持たせる工夫が必要となる、② 標準窓の冷房負荷(116 MJ/m2 Yr) に比較し
エネルギー効果の有効性は 1)、3)、2)、6)、7)、及び 5)の順位となる。いずれも日射熱取得係数が標準窓
のそれ（ブラインドを完全に下ろした場合 0.50程度、上げた場合 0.86程度）に比べて小さいからである、
③ 標準窓の照明電力（92.1MJ/m2Yr）と比較し、エネルギー効果は、5）、1）、3）、7、及び 9）の順とな
る。 

このように、1990 年代の技術で得られる EC 窓及びそれを組み合わせた窓はどちらかと言えば冷房負
荷低減機能を発揮する。全負荷でみれば、窓 7)は冷暖房及び照明総てにエネルギー効果を有し、気候を

https://task66.iea-shc.org/
https://task66.iea-shc.org/
https://task66.iea-shc.org/
https://task66.iea-shc.org/
https://task66.iea-shc.org/
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選ばず、日本のどこで用いてもそのエネルギー効
果が大きい。この窓を、太平洋気候帯にある太平
洋岸、近畿、四国、中国及び九州の一部の 1,746万
戸の住宅・ビルの半分の 873 万件の 4.9[m2]の南窓
に用いれば、年間 41.8 億リットル（ドラム缶約
366 万本）の石油を節約できることになる。特筆
すべきは、こうした窓の使用により、夏期の１日
の冷房負荷を最大 60%程度まで減じ、その結果電
力消費を最大 40%にそれぞれ低減でき、しばしば
現在問題となっている夏場のピーク電力カット
に大変有効となる。更に、ビルの全点灯の場合の
照明電力消費に比べ、EC 窓は太陽自然採光を一
部可能とすることによりそれを 29%、EC ガラス
と低放射率ガラスから成る複層窓の利用では
36%低減可能となり、制御点灯と併用すれば 60-
70%の消費電力低減が見込まれる。さらに、商業
ビルで取り入れられている高速換気空調システ
ムのサイズを小さくできる等の効果も期待でき
る。 

 

1-4-2 国際共同研究 

発足当初からのもう一つ大きな sub theme に
「SCHDhwに関わる国際共同研究」がある。この
中に 2本の小項目がある。一つは、先にも触れた
IEAの研究開発委員会所管の『太陽冷暖房プログ
ラム  (SHCP) 』 [32a]傘下のいくつかの Tasks 
[32b]、他の一つは『日豪高給平板型集熱器試験法』
への参加であった。但し、ここに記載されていな
い名工研にとって大事な『日仏太陽炉研究共同研
究』は Chapter 2 で山田博士によって簡単に紹介
される。 

i) IEA SHCP [32 a, b]は太陽熱エネルギーの利
用を促進し、持続可能なエネルギーソリューショ
ンを提供することを目的として、太陽冷暖房技術
の R & D を通じて、エネルギー効率の向上と環
境負荷の軽減を目指す国際活動の
platform。その意義は、①技術開発の加速: 
国際的な協力を通じて、技術開発のペー
スを加速させる、②標準化の推進: 太陽熱
技術の標準化を促進し、各国の R & Dプ
ログラムを強化する、③コスト削減: 国際
的な協力により、時間とコストを節約、④
持続可能なエネルギー: 太陽熱エネルギ
ーの利用促進を通じて、持続可能なエネ
ルギー供給を実現、にある。これにより、
IEA SHCPは、グローバルなエネルギー転
換を支援し、持続可能な未来に向けた重
要な役割を果たす platform になる。 

名工研は図 15に示した 5つの Tasks に
参加した (図 11 を拡大 )。図 15 から再録
す る と 、 Task 1: Investigation of the 
Performance of Solar Heating and Cooling 
Systems (Denmark), Task 2: Coordination of 

https://iea-shc.org/who-we-are
https://iea-shc.org/who-we-are
https://iea-shc.org/who-we-are
https://iea-shc.org/who-we-are
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https://iea-shc.org/who-we-are
https://iea-shc.org/who-we-are
https://iea-shc.org/who-we-are
https://iea-shc.org/who-we-are
https://iea-shc.org/who-we-are
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Solar Heating and Cooling R&D (Japan), Task 3: 
Performance Testing of Solar Collectors (Germany), Task 
10: Solar Materials R and D (Japan), 及び , Task 18: 
Advanced Glazing Materials for Solar Applications 
(UK)。尚、Task 2と Task 10 の総括責任者は、それ
ぞれ故野口博士、及び私が務めた。余談ではあるが、
私は5年余に及ぶ欧米多国の参加者との議論を通し
て, 日本人の私と彼等との思考方法の違いについて
理解出来るようになり、彼等との communication 能
力を高めることができたのは、極めて有意義な経験
であった。また、国際協力の”真の意味”を理解する
こともできた。これらの研究内容と得られた成果概
要を図 15 に簡単にまとめた。 

IEA の共同研究からの知見は、名工研での R & D
のみならず、我が国全体の STE  R & Dにも多くの
feed back をもたらした。その一端のいくつかは既に
述べられたり、この後取り上げられるが、私自身が
参加した Task 3,及び Task 10、及び吉村博士が参加
した Task 18 の個別の成果の詳細を纏めて成果記述するには、多大の頁数を割かねばならないので、本
archiveの中では極一部の成果の outputsに言及するのみで、詳細は別の機会に譲りたい。 

 

ii) 日豪平板型集熱器評価法の研究においては、日本側が豪州に提案・供給できたのは、当時新築個人
住宅用の SHCPDhw を装備したソーラーハウスプロジェクト [1b]のために、三洋電機が開発した真空管
の中に fin-on -tube 式の平板型集熱板を封着した真空管型平板集熱器[41][42 a, b]であった（図 16 参照）。
そして豪州側が提案・供給したのは、Sydney 大学物理学科を主体とする solar energy team (1974 年から Dr. 
B.Window, Dr. G. Harding, 及び、Dr. D.Mackenzie) により、先ず金属（Cu）基板上に光学屈折率勾配を付
けた金属炭化物サーメットの光選択吸収膜（SAC と略、太陽集熱用）を持った真空管 systemの R & D [43 
a- o] が行われ、次に当時多くの商業ユニットに見られる特徴を持つ ETSCのデザインをテストし、最終
的に真空二重管（魔法瓶の機能を有する）内に円筒の集熱 fin-tube（熱媒流路となる U 字管を fin 内側に
溶接固定させる形が選ばれた [43 p -w ] (”Platypus 型二重 ETSC（= Sydney ETS）” 。余談であるが、“Platypus”
とは豪州 Tasmania島の清流に棲息する単孔類の｢カモノハシ｣であるが、Sydney Univの solar energy team 
の R. E. Collins 教授や彼の研究同僚達が親しみを込めて、渾名として名付けた。従って、Wikipedia を見
てもこの名称は出てこない。一般的に正式には ｢Sydney ETSC｣）と呼ばれ、その模式図は図 17 [43ｗ, 44]）
に示した。 

これらの試供された ETSC の集熱特性を双方で試験し、信頼性の高い ETSC の集熱特性評価法を議論
した。豪州は安定した気象条件が容易に得られる locationに恵まれており、集熱器の暴露試験には申し分
の無い site で、そ
こで得られる data
と名工研で得た
data とを比較する
ことによって、集
熱特性評価法の深
部まで議論でき
た。この成果は IEA 
Task3の成果、及び
名工研の “集熱器
試験評価法の研究
outputs “と共に、日
本の太陽集熱器の
集熱特性試験の
JIS 制定（ JIS A 
4112、制定1984年、
最新改定 2020 年 
[45]) (対象集熱器
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は、集熱媒体を強制循環する平板形,真空ガラス管形などの非追尾式の太陽集熱器及び太陽光発電機能付
き集熱器）に大いに寄与できた。 

もう一つ余談になるが、Sydney ETSCの商業化は、日本の maker（日東工器)が Sydney Univ.と Licencee 
契約を 1981 年に結び、その翌年に世界に先駈けて行われた [46 a,b]。勿論、この集熱器は当時のソーラ
ーシステム振興協会の機器認定を得て、国内で設置販売された。その集熱特性の優秀さと高い温度耐熱・
耐久性から、現在も欧州の Microtherm Co. によって販売されている。さらに、シロキ工業が日東工機の
結んだ license 契約を Sydney Univ.の了解で得て、この ETSC を組み込んだ太陽熱温水器（強制循環式で
は無く thermo-syphon を利用して温水を屋根の上の貯湯槽にいったん貯留し、必要な時に重力を利用して
温水を下方に流す方式。主に給湯の目的に限定される）を｢ニューシロキソーラー”ひまわり II"｣として
1995 年に発売した [47]。 

 

1-4-3 ”パッシブソーラー素子”命名秘話と日本における 2つの商業化例 

i) 図 12 に例示した材料を、単に「先端省エネ材料（太陽冷暖房 system の”お助け材料”」と呼ぶことは、
その有する機能が複合化していて充分に説明仕切れない。そこで、そうした複合機能を有する新材料の
総称を吉村博士の提案を受け、我々は「パッシブソーラー素子」(=smart 材料＝賢材）と名付けることに
した（窓材の場合、世界的に”smart windows” と呼ばれて一般化している）。その名称は JSESで先ず認知
され、最終的には広く社会で市民権を得るようになった。窓材料のみならず、図 12 に例示した他の建築
物外皮に適用できる、複合機能材料もその対象に含まれると我々は考えた [31 d-e ] 。窓材料が多いのは、
図 13 [32]に示す様に建築物外皮の中で開口部（窓）は冬期の室内から外気への熱損失、及び夏期の室外
から室内への熱流入の一番大きい部位で、室内温熱環境負荷の低減のための対策が是非必要となること
に大半の理由は帰す。後の半分は、開口部からの太陽光を室内照明に利用する際に、開口部からの遮光も
室内の快適光温熱環境確保に必須となることに依る。既に本 Chapter 1-4-1 節で指摘した様に（図 15 参
照)、名工研では熱損失低減に有効と考えられる遮熱・断熱窓材料 5 つと, 壁材に使用できる選択放射材
料等に先ず限った。 

ii) 前項の energy効果の simulation 結果から、室内の光温熱環境制御に図 12中の調光窓材が、どうやら
非常に有効・有望である事が示唆されたので、もう少し調光窓材料について以下補足しておく： 

調光（遮熱）時に色変化を伴うクロモジェニック系については、今後縷々関連箇所で詳述されるし、文
献[31g, h] にもあるので、図 12 中の色変化をもたらさない非クロモジェニック系 2種（図 12中の黄色破
線で囲まれた材料）について、特に若干の説明と take note すべきことを加える。尚、サーモトロピック
材（ThT)については次項 iii)-b) に詳述される。 

先ず、分散型液晶デバイス（Polymer-Dispersed Liquid Crystals, PDLC（文献[31 i, j] 参照）について述べ
よう。本材料は、そもそも 1981 年 に”液晶の父 J.I. Fergason”が高分子分散型液晶素子 NCAP（Nematic 
Curvilinear Aligned Phase）を発見したことによる。彼はその中で、液晶分子が湾局面に配列すると光の散
乱が増加することから、液晶を球状のカプセルに閉じ込めるとカプセルを通る光は散乱し乳白色になる
が、液晶分子は電圧がかかると整列する特性があり、液晶カプセルに電圧がかかると平行に光を通すよ
うになる事を報告した（この発見に関して現在 available な参考文献は、少し時間が経過してからの、
“Polymer-dispersed liquid crystal films for light control”. Ch.8 in: Mathematics in Industrial Problems.(The IMA 
Volumes in Mathematics and its Applications, vol 31. pp62-79,1990, Springer, New York, 
https://doi.org/10.1007/978-1-4613-9098-5, 或いは、SID (Society for Information & Display)'85 Dig. p. 68 (1985)）。
直ぐさまネマチック液晶をポリマーマトリックス に分散させて、マイクロカプセル化（約 3μm 径）す
ることにより大面積調光技術として Taliq 社 (USA) から実用化された（Fargason 教授の基本特許は米国
Raycheｍ社が有し、その子会社の Taliq社が NCAPフィルムを開発・製造）。液晶 Capsuleの製法としては
いくつかの方法が提案されているが、 彼等はネマチック液晶を水溶性ポリマー(たとえばポリビニルア
ルコール)溶液中にカプセル状に懸濁させ、透明電極の間に挟んで作製した。matrix の構造はスポンジ状
の空孔組織を有し、液晶は空孔中に充填された状態で存在する。空孔を球状と見なした場合の平均的な
大きさが、約 3μm(径)であり、調光特性との関係でほぼ球状と見なした数学的な取り扱いができると報
告されている。NCAPの動作原理は上記の通り、matrix polymer と液晶の分光屈折率の一致/不一致による
散乱・透過に基づいており、偏光膜を使用しないことを特徴とする。透明電極間に電界が印加されていな
い状態では、液晶分子はカプセル中で任意の配向を取るので、入射光は液晶 capsule 内で散乱されて”曇
りガラス”状を呈し、一方、電荷が印加されれば液晶の方位は電極に垂直な方向に平行に揃うので、入射
光は平行透過する。 

https://doi.org/10.1007/978-1-4613-9098-5,
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さて、1980 年代後半から調光窓ガラスの R & D を行っていた日本板硝子(株)中央研究所の故河原秀夫
博士（調光窓開発首席、筆者と懇意で、後述の真空断熱窓を含めて色々な技術相談も受けた）が、一早く
上記 Fargason 教授の NCAP 技術に注目して、1986 年に Raycheｍ社から NCAP の日本及びアジアでの独
占的造・販売権を取得し、その後 Taliq 社の協力を得ながら、NCAP フィルムを 2 枚のガラスと中間膜
（PET film）で挟んだ合わせガラスとしての製品化に取り組み、1987 年に瞬間調光窓”UMU”(size: 1m x 2
ｍ, UMU の名称は、電圧の ON・OFFによる調光状態の「有り」、或いは「無し」に由来）として発売し、
現在に到っている（現在は NSG 子会社”日本板硝子ビルディングプロダクツ㈱、UMU 事業部" 
https://umu.jp/）。この商業化に至る諸問題の解決を記した”UMU 開発秘話”は文献[31 j] 参照。本製品は特
に “office の部屋の partition”や ”office 室内側窓の目隠し”として利用が当初から主力（理由は後述）で
あった。 

さて、NCAP（UMU も含め) の場合、電圧 on 状態で入射光の平行透過率が高くても、電圧 off 状態で
の液晶 capsule による光の散乱角はπ/2 ラジアン以下となるので、出射光量と入射光量の比（窓 system の
透過率）を調光前後で大幅に変化させるのは難しい（故河原博士等 [31- i] によれば、波長 450～2,100 nm
範囲でほぼ調光幅 6％）。室内の光環境は兎も角、『遮熱効果』( “遮熱”の意味は、材料の熱伝導率を低下
させる” 断熱 “ とは異なる以下の概念：「室内温熱環境を左右する、熱流束の流入・流出に密接に関わる
近赤外～赤外領域の光学特性 ( 熱放射特性といってもよい ) を、外的刺激の on-off により大幅に変化さ
せることにより達成すること」）が希薄で、温熱環境制御には利用し難い最大の理由と言えよう（川原博
士もそのことは認識）。今後、NCAP (UMU）フィルムに遮熱効果を付加するには、液晶 capsule のさらな
る double 高次構造化による熱放射特性の抜本的改善とか、他材料との機能複合化により総合的に望まし
い熱放射特性を獲得する等に絞った R & Dが求められよう。こうしたことから、省エネ性に関する限り、
図 12 の NCAPは研究開発段階止まり（＊印無し）に今も分類されよう（UMUの出現から図 12 中では＊
＊に分類されたが）。 

次に DPSガラスは、針状や板状微粒子懸濁液の電気光学特性を応用したもので、古く 1934年に、Edwin. 
H. Land ( U. S. Patent, 1, 955, 923 (1934). ) によって考案された。 DPSガラスは、異方性微粒子を分散さ
せた懸濁液 2 枚の透明電極間に挟んだもので、 電界による微粒子の配向変化を調光原理とする。電界が
印加されていない状態において、 微粒子はブラウン運動を行っており、ランダムな状態で存在し入射光
の大部分は,吸収される。一方、透明電極間に電界が印加されると、微粒子は電界と平行方向に配向して、
入射光は透過する状態となる。このような調光原理は上記の PDLC（NCAP)と似る。 

DPS に使用される微粒子は、形状異方性や誘電異方性,光吸収性が必要とされ、アルカロイド酸塩の過
ハロゲン化物（ヘラパサイト(重硫酸キニン過ヨウ化物)が代表例) では、着色時において青色を呈し、可
視域を中心に 20－30％の大きな透過率変化が得られている[ 31 -i]。無機微粒子についても、耐候性に優
れていることから、さまざまな材料が提案されており、河原博士等 [31-i] は TiOxNy(酸窒化チタン)微粒
子（ 針状の TiO2微粒子を, NH3などの雰囲気で還元して作製）を選択し、着色時にグレーの外観を呈し、
太陽光スペクトルのほぼ全領域にわたって強い吸収を示すなど、調光材料に適した特徴（調光幅 40%) を
有することを確認した [31-i]。また、TiOxNy微粒子を使用した DPS の電圧印加時の光学変化が、単なる
微粒子の配向のみによるものでなく, 電界印加時に微粒子は集合・配列して電界と平行方向に鎖状体を形
成する（電気粘性効果）ことも上記の調光幅の増加に寄与することを見出した。 

DPS に関する研究の歴史は古いものの、現在に至っても実用例は殆どみられない。これは,微粒子の凝
集・沈降を原因とする、経時的な性能劣化の問題によるところが大きい。大面積化に関しても、電界駆動
型であるために,原理的には可能であって、スぺースギャップを厳密に均一にする必要があるなど、技術
面での課題が指摘もされている [31-i] 。こうしたことから、DPSは省エネ性はあるものの、図 12に示さ
れた”＊の無印”材料に今も分類される。 

iii) ここでは、日本の民間独自で開発・商品化された（図 12中で**印）重要な窓材料で、我々と関係の
深い素子 2つ紹介する； 

a ) 真空ガラス窓 

Super windows に属する日本板硝子（NSG)による「真空ガラス窓 ( 商標名：スペーシア) 」[ 48 a-e, 49 
a- e] である。そもそも、この R & D は Sydney大学物理学科の R.Collins教授の参考文献 [ 48 a- e]から出
発している。彼とは本 Chapter 1-5-2で説明した国際共同研究 ”日豪高級平板型集熱器試験法”以来昵懇で、
1995 年頃に彼が商業化するために日本企業との matching を依頼されたので、super windows に感心が高
かった NSG を紹介した。その結果、同社は日本市場に適応した断熱複層真空ガラスの商品設計を行い、
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1997 年 10 月に世界で始めて
「スペーシア○Ｒ」[49 a-e]とし
て商用化に成功した。ガラス
の真空槽形成模式図、商品写
真、及び energy 効果を図 18 に
示した。計算に当たっては外
気温には気象庁の平均外気温
を用いた。 

このガラスの熱貫流率は
1.4 [kcal/m2 hr℃ ] で通常の
3mm 並板ガラスのそれの
27％程度に低減できた。日本
国内の地域を問わず , 冷房
energy は比較する他のガラス
とそれ程変わらないが、暖房
energy は相当低減でき、結局、
年間の冷暖房総使用エネルギ
ーを大きく低減でき、本製品
の有効性は後述するように証
明された。 

冷房の energy に関しては、
その負荷を増加させるのは窓
外から室内への熱の流入である。この流入は窓の熱貫流率の温度依存性が低ければ、外気温が高まれば流
入熱量は増大するので、2023 年や 2024 年の様な冷房期（夏期）の外気温が 30 年間の平均温度から異常
に高い場合には、対象の真空窓ガラスの冷房 energy 低減効果は図 18-c) に示したものより、もっと顕著
に表れると予想できることを take note しておきたい。 

建物外皮・内皮を高断熱化して真空断熱ガラス窓を実装した個人住宅の一室の省エネ効果を以下に実
証しておく。私の家は 1998 年に省・新エネ住宅（“ST ソーラーハウス”：強制循環・熱交換式太陽給湯
system（開口面積 2m2の光選択吸収膜平板集熱器 3 枚+ 300L 貯湯槽）＋ 総電池容量 3.10kWの系統連携
式 PV system ( 最大出力電圧 209.6 V, 最大出力電流 14.73A, セル効率 17%の太陽電池 module 24 枚
(23.1m2) と系統連携のための最大電力変換効率 94% の invertor ) + 各種高断熱窓（図 19 参照 : 部屋の
方位、用途、及び開口面積等に応じて) ＋他の建物外皮・内皮の高断熱化（外壁、床、内壁、天井、及び
屋根の熱貫流率 U 値は、それぞれ、0.281, 0.854 ( 0.680 ：床暖房設置の場合), 0.121, 0.299, 及び
0.209[W/m2K] ））に建て替えた。 

その詳しい仕様、初期の冷暖房
給湯 energy management実績、及
び経済性考察は文献 [50] にあ
る。建物外皮・内皮の U 値はヨ
ーロッパ等の寒冷地の省エネ住
宅での建物外皮の U値平均 0.20-
0.13 [W/m2K]と比較すれば [51], 
特に小さい値 では無いが、名古
屋のような非寒冷地では充分な
値である。真空断熱窓は床面積 
(16. 5 m2) x 天井高 ( 2.5 m) の, 
最も使用頻度の高い床暖房仕様
の床を持つ 1 階 living で、開口面
積 ( 4.68 m2) の南側と開口面積 
( 1.14 m2) の東側 2箇所である。
この部屋の年間空調使用電力は
全使用電力の 約 17 % （2023 年
7 月～2024 年 8 月、床暖房は運
転せず.。同一条件で年変動は±
1%前後）で、文献[17b, c] の世界



 

20 
 

標準（家庭・事業所・商業施設・産業の冷暖房や給湯等の熱 energy 転換はその sectorの:電力消費の約 40-
50%）,及び 文献 [19 b, 23, 24] の国内標準 (2022年ベースで家庭 sectorの 64％ (冷暖房給湯＋厨房利用)) 
から。真空断熱窓を実装した部屋の冷暖房への省エネ 効果は充分見込めると評価できる。また、comfort
としては、通常の窓でしばしば問題となる冬期のガラス窓の結露は全く発生しなかったことである。尚、
評価の対象外であるが、年間の照明使用電力は 10 % （年変動は同じく±1 %) である。尚、本真空ガラ
ス窓の、真空の劣化は空気中のごく僅かな He ガスのガラス透過による等を原因とするが、これに関して
は別の機会に考察したい。 

さらに付け加えれば、その後 2000 年代に名工大の私の研究室と NSG 中央研究所との共同研究で、こ
の窓の真空層へのガラス板に被覆した low-e 透明膜を介しての outgassing による性能劣化 mechanism を
NSG(株)所属の皆合博士の課程博士論文 theme として解明した事を思い出す[49 c-e]。 

b) サーモトロピック材料 (ThT: Thermotropic Materials）窓 

もう一つは、開発者 Affinity(株)の
渡邊晴男氏から技術相談を受けた
非クロモジェニック系の水和ゲル
の温度変化による高次構造変化を
伴う相転移を利用する調光“ThT”窓
である。 

有機 polymerには液晶以外にも構
造相転移を起こす物質が以下紹介
する様に色々有り、主に医療や材料
科学、電子 deviceの分野でインテリ
ジェント材料として注目を集めて
いる [52]：1）脂質（脂質の構造変
化は、温度、圧力、溶媒、塩濃度、
pH などの環境変化に応じて起こ
る。例えば、リン脂質二重膜はこれ
らの環境変化に鋭敏に応答し、膜の
構造変化（相転移）を引き起こす）、
2）スマートポリマー（温度、圧力、
光、pH、酸化還元などの刺激に応答
し、その中でもある種の高分子は低
温では水に溶解するが，特定の温度
（LCST）以上に加熱すると相分離
して白濁し，冷却すると再び溶解して透明に戻るという可逆的な溶解挙動を示す。このような高分子は
温度応答性高分子と呼ばれており，ポリ(Ｎ-置換(メタ)アクリルアミド)，ポリ(メタ)アクリル酸エステル，
ポリビニルエーテル)など）、及び 3）光誘起材（約 40℃で構造相転移するキラルサルチルデンアミン：紫
外光に対して光異性化を起こしエノール体（黄色）がトランスケート体（橙色）に変わる。紫外照射を停
止すれば元の黄色に戻る）。 

ここで話題とするのは温度応答性 polymer に分類される ThT 高分子である。この高分子は理想的に均
一に広がった網目の構造から、ある温度でゲルが相図の不安定領域に入りミクロ相分離を起こしたよう
な状態になり、網目鎖の濃度の揺らぎが出現して、光の波長程度の大きさの不均一性をもたらすような
構造と考えられる。その結果、光散乱により白濁する。不均質状態はゲル中に固定されることなく、相図
の安定領域に戻れば再び均一化する。熱クロミック材料とは異なって、温度相変化に対応して材料の色
自身の呈色変化はない。そのため、非クロモジェニック型の代表的調光材料と言える。本調光材料は制御
パラメータである外界温度に自動的に反応するセンサー機能を自ら持っているので、応用先によっては
ThC (熱クロミック材料）窓の代替の energy 節約効果の役割を担う可能性も当初期待された。 

上記の polymer 網目構造相転移の原理に基づいて、先ず 1988 年に米国のアルバカーキ所在の Suntech
社の高分子の水和ゲル[53 a, b]（クラウドゲル TM）によって幅広い波長領域で透過率変化を実現させた。
その結果、プラスチックやガラスの間にサンドイッチ状にうまく積層化し封じ込めた ThT 窓は、低価格
の加熱防止用の調光窓として普及化することが期待された。しかし、実装してみると紫外光による耐久
性や、調光の繰り返しによるゲルと水の分離・解合の可逆変化が確実でなくなる等の問題が深刻であっ
た。 
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こうした可逆性の問題を克服するために、渡辺博士[54]により、図 20 に示す様な水溶性のポリマー（ハ
イドロキシ・プロピル・セルロース（HPCと略））と水の双方に親媒性を持つ分子（ポリオキシプロピレ
ン２-エーテル-２ハイドロキシメチル１-１,３-プロパニドール）を第３の成分として加えた新しい液晶タ
イプの水和ゲル材料が開発された（"AIW" TM）。その模式的な相変化も図 20 に示す。相転移温度４０℃
程度のゲルを３ｍｍのガラスでサンドイッチした窓材料の透明（低温）状態及び不透明（高温）状態での
調光特性（分光透過率）も図 20 に示した。可視光領域の透過率の変化幅は 65％以上，反射率の変化幅は
44％以上に達する。従って、建築物窓として室内の温熱環境を直接制御する機能を有するが、視覚を重視
する観点から窓開口部への使用は心理的に抵抗感が強いかもしれない。そのため開発当初は、図 20に示
すような窓の“庇（ヒサシ）”に用い、室内への余剰な入射光遮蔽を automateに行う遮光 device としての
利用に施行された。本材料の普及商業化を進めるには、調光幅の拡大と言った性能向上、耐久性、製造技
術の簡単化などの課題の克服による経済性を高める必要性は、他の調光窓と同様である。渡邊博士から
の 2025年直近の情報では、『最近は再び外国からの問い合わせが急増している』とのこと。再びこの調光
窓に世界の関心が向いていることは喜ばしい。 

尚、余談に過ぎないが、最近の (ca 2010年代頃から）感熱調光材料研究分野において、TCと ThTを厳
密に区別して用いることは rare になっており、polymer の高次構造相転移に起因する感熱調光機能も TC
と呼ぶ傾向にある事は take noteしておきたい（本 Chapter 7-3で具体例が出現する）。こうした”易きに流
れる科学・技術用語の定義（使用）は、私としては少々腑に落ちないところである。即ち、chromogenic系
の材料”TC”はそれ自身が”色変化”を伴う"熱遮蔽”機能を有するものであって、遮熱機能は持っても、色変
化を伴わない材料の場合には”感熱性 smart polymer”とか”ThT (thermo tropic) “とするのが、本来適正では
ないかと考えている。 

 

1-5 太陽地球工学について 

1-7 節に進む前に、もう 2 節どうしても別途触れておきたい subject がある。 

先ずは SS計画開始時には全くの”夢物語”として、まともな R & D計画の議論から省略されたが、最近
注目を集めるようになった”solar”を冠するもう一つ"工学” についてである：近年｢二酸化炭素の排出量抑
制だけで、壊滅的な気候変動を防ぐのは、もう時間切れになりつつある｣との認識が拡がっている。その
ために地球の気候に直接介入して、地球をより迅速に冷却し、化石燃料から脱却するための時間をもう少
し稼ぐ方法として、物議をしばしば醸す『太陽地球工学（ Solar Geo-Engineering : SGE)（別名で｢Solar 
Radiation Management ( SRM) Geo-Engineering: 太陽放射 management ｣）』への関心が、特に米国・英国
等を中心に高まっている。これに関しては、J.Temple のMIT Tech. Reviewへの、SGEの歴史と経緯、state-
of-the-art（米国政府の関与、ヘリウムまたは水素を満たした巨大な気球によって成層圏に二酸化硫黄の散
布を目論んだ英国 Univ. Colledge London 等の初の科学実験の試み、Harvard Univ. 等の北アメリカでの同
様の計画とその最新の実験中止事例等、アンドリュー・エンが作った SGEの AI エミュレーター, 及び今
後の展望（SGE の feasibility、対地球温暖化の”切り札”として期待に応えられるか？）等の一連の解説記
事が役に立つ [55 a-f]。特に文献[55b]は歴史的経緯から問題点と展望までを俯瞰するのに役立つ。 

”SGEとは？”を理解するために、それらの report の resumeを以下に記述しておく。： 

① もともと『地球工学（Geo-Engineering：GE)』は、2つの要素（1つは、大気中から二酸化炭素を
回収することで大気中に蓄えられる熱の量を減らす（炭素回収、あるいは negative emission)、もう 1 つ
は、地球の気候へ積極的に介入することを意図する（多くの太陽光を地球から反射させたり、地表に透過
させないことで地球の熱の吸収を減らすとする）『太陽地球工学（SGE)』）が含まれた。 

② SGEが地球規模の technology（ = 国境を越えた) 故に多くの物議を醸していることから、negative 
emission の関係学者は地球工学という学問領域で一括りに呼ばれることを嫌った結果、現在は SGE が地
球工学の代名詞となった。 

③ SGEは広範囲の対象を包括する（例えば a) 宇宙空間に太陽光遮蔽板を設置、b) 海洋表面に反射粒
子を播いて太陽光反射を増強、c) 大気圏や成層圏へのエアロゾル(例えば，NaCl, 炭酸Ca, 二酸化硫黄等）
散布により、沿岸の雲の反射率を高めたり、熱を吸収する成層圏に発生する巻雲を消散させたり、成層圏
で太陽光を散乱させたりする）。 

④ このような地球規模の国境を越えた technologyは、地政学上の問題、南北問題（主に北半球に位置
する先進国と南半球に位置する発展途上国間の間に存在する経済格差や貧困、教育、政治などの問題。気
候変動への対応においても屡々大きな意見の相違を引き起こしていることと同様に、大規模な気候介入

https://www.technologyreview.com/climate-change/carbon-sequestration/
https://www.technologyreview.com/climate-change/carbon-sequestration/
https://www.sfgate.com/science/article/Looking-to-sky-to-fight-climate-change-4170475.php
https://www.technologyreview.jp/s/38168/the-growing-case-for-geoengineering/
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をいざ本当に実施するとなれば、SGEを進める先進国と SGEの恩恵を本当に受ける保障の無い発展途上
国との間でもっと severe な議論が勃発すると予想される）、及び意図せぬ広範囲の環境問題（例えば降水
量に介入すれば、有る地域は乾燥が加速し、他の地域は多雨傾向が勃発するといった意図せぬ結果をもた
らし農業・蓄産・林業などの一次産業に大きな影響（打撃と言ってよい程度の）を惹起し、その technology
の許容性・受容性に関して物議を醸すことになる。 

⑤ SGE は何も新しい技術提案でなく、b)に関しては既に 1965 年頃にアメリカ大統領府で温暖化防止
策として検討されたり、c)に関してはロシアの気候学者ブディコが火山現象を模倣することで気候変動を
弱められる可能性を 1974 年に提案し、この idea は 1991 年の Philippines のピナツボ火山大規模噴火で地
球の気温を数年に渡って 0.5℃押し下げた evidence から実証されたりしている。 

⑥ SGE はかつては科学的にタブー視されていたが、最近ではコンピューター・シミュレーションを
して大規模気候介入のもたらす地球規模の影響を評価したり、大小様々な規模の野外科学実験（成層圏、
大気圏、及び海洋を対象）を提案したりする研究者の数が増えている（具体例は⑧～⑩で紹介）。 

⑦ さらに、GE や SGE のテクノロジーが果たしうる役割についてアメリカの政治家達の中で議論が
活発化し、米国政府は 2022 年 3 月に、気候介入の実現可能性、利点、およびリスクに関するさらなる研
究と資金調達を促進するために、SGE研究に関する省庁間（NASA、NOAA（米国海洋大気庁）、DOE（Energy 
省）グループを立ち上げ、研究指針や基準の策定を始めた。 

⑧ 2022 年 9 月に、英国の Univ. Colledge London の A.Rockley 博士が、ある気球や宇宙機の推進機構
を R & D する企業の協力の下に、高高度気象観測気球を飛ばし数百グラムの二酸化硫黄を成層圏に放出
する（成層圏エアロゾル輸送・核生成（Stratospheric Aerosol Transport and Nucleation：SATAN）) 世界初の
SGEとしての科学実験を行ったことはほぼ間違いない。但し,表向きの目的は、小規模や分散型の SATAN
に利用出来る低コストで制御かつ回収が可能な気球システムの評価だった。尚、机上の評価は 2020 年の
彼の topical review paper [56a]に一部記載されているが、本実験結果についての学術誌上への発表は現在ま
で、論文査読者との間，及び著者側の何等かの事情から行われていない。尚、彼は 2022年に政治的およ
び地球システムの観点から広く実現可能と思われる 18のシナリオ（より戦略的に以下の 4つのグループ
に分類：a) グローバル管理; b) 地域の緊急事態; c) 協調が合意された地域介入; d) 反応を確認しながらの
グローバル介入）について、関連するモデル実験を提案している[56 b]。 

⑨ Harvard 大の Frank Keutsch ( フランク・コイチュ ) 教授率いる G は 2024 年 3 月 18日に、2014年
から計画されてきた『プロペラとセンサーを搭載した高高度気球を打ち上げ、数キログラムの炭酸カルシ
ウムや硫酸、その他の物質を地球上空に放出（成層圏制御摂動実験（SCoPEx：Stratospheric Controlled 
Perturbation Experiment）」し、その後、気球は旋回して噴煙の中を飛行し、粒子がどの程度拡散するかや
太陽光をどの程度反射するか等を測定する』の中止を発表した [55 e] [57]。SCoPEx計画を中止した理由
は、環境保護団体や実験を行う地元住民グループからの反対が大きな要因（特に、2021 年にスウェーデ
ンのエスレンジ宇宙センターでの初回打ち上げ計画に対して、環境保護団体や地元当局評議会の反対に
より中止）。また、プロジェクトが進むにつれて、予期せぬグローバルな影響やリスクに対する懸念が高
まったためとも言われている。尚、SCoPEx を進めるに当たって、成層圏でのエアロゾル注入（SAI）に
よる温室効果ガスの蓄積に伴う気候リスク評価をシミュレーション（成層圏での乱流の中でのエアロゾ
ルの生成をナノ物理modelを用いて）により研究していた、同大の物理学者 David Keith (デイビッド・キ
ース) 教授 [58] Group の他大学への転籍も関係すると言われている。しかし、透明性の高い方法で実験
プロジェクトを進めようとした姿勢は大いに評価される。 

⑩ AI の研究と教育の両方において非常に重要で, かつ、影響力の大きい CP科学者アンドリュー・エ
ン博士 ( Andrew Ng )が、シンプルな SGEのエミュレーター「Planet Parasol」を 2024年 8 月 23 日にリリ
ースした。このツールは、成層圏エアロゾル噴射（SAI）の影響をシミュレーションし、気候変動対策の
選択肢を探るために使用されるオンラインツール。SGE モデルのパラメータを調整し、各国が反射粒子
を大気中に散布して気候変動に対処しようとした場合に何が起こるかを試せるエミュレーター。2100 年
までの地球温暖化レベルをこれを用いてエミュレートすると、1) SGE の介入をしない場合の気温の着実
な上昇と、2) 選択したシナリオで温暖化がどの程度抑えられるかが表される。もっと重要な結果は、数
十年にわたるさまざまな介入の程度を、上昇、下降、または曲線で表示し、反射性エアロゾルが放出され
た場合に何が起こるかを確認することができることである。「終端ショック（termination shock）」と呼ば
れるシナリオを適用すると。世界が SGE を高いレベルで利用した後、何らかの理由で突然これを中止ま
たは縮小しなければならない場合、その後急激な温暖化がおきることを示唆する。また、各国がそもそも
このような介入をしなかった場合の曲線にまで完全に戻るには数十年かかる可能性も示している。これ
らは SGEのリスクの予言（将来展望）でもある。 
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紹介してきた SGEに関する様々な様相から、この地球規模の技術の”社会の acceptanceと tolerance”は、
依然として賛成派と反対派で異なっており、簡単に論争に決着の付くものでは無い（エミュレーションだ
けで無く control された科学実験の evidence も要るが、大規模な SRM や SCoPEx を強行できる状況では
なく evidence と risk が実証できない）ことが理解出来る。さすれば、SGE による大規模気候介入は、先
に本 Chapter 1-4 で記した”核融合”や本節で先述した GEの中の negative emission 等と同様に、現実では依
然として課題解決の必要な基礎研究段階にあり、feasibility が確立されたとは到底言えないもので、当面
の差し迫った地球温暖化の speedを抑制する対策の”切り札”になるには今後長い時間を要する。しからば、
我々人類は zero emission政策推進に専念し、本 archiveで取り上げた太陽熱利用を初めとし、太陽熱発電、
太陽光発電、地熱、風力、水素利用といった代替 energy R & Dと普及化に叡智を注力せねばならない（次
節で再び触れる）。 

1-6 太陽熱利用 R & Dを取り巻く現在の問題 

1-6-1 世界の 2023年の再生可能 energyの容量と実際の寄与 

IEA の最新文献[59]からもう一度首記をおさ
らいしておく。図 21 に 2023 年の太陽熱利用（S 
Th), 風力 ( Wind )、太陽電池 (PV)、地熱発電 
( G.Th. )、及び太陽熱発電 (SThPG)の世界の設備
容量（GWth単位（STh のみ）、あるいは GWel 単
位) と energy 供給量（TWhth 単位 (STh のみ)、
あるいは TWh el 単位）で与えた。太陽熱利用 
(S.Th）の供給熱 energy 量は（熱単位から電気単
位に換算）、PV の約 7.6%～10.1%程度、風力の 
約 16.0%～21.3% 程度で、地熱や太陽熱発電と比
較して再生可能 energy の中で充分その役割を果
たしている。 

同 report によれば、2023年現在で STh の設備
容量が傑出して多いのは地中海に面した諸国
（キプロス、ギリシャ、イスラエル、フランス領、
トルコ、レバノン、パレスチナ、スペイン等）、
続いてオーストラリア、中国、ヨーロッパ中西部
（日射の条件がそれ程良くない地域）、ブラジル
となる。またこの分野の市場成長が顕著な国として、英国(!!)、モザンビーク、インド、南アフリカ、ギ
リシャ、メキシコ等々が列挙されている。残念ながら、我が国はこの rankingには見当たらない（その理
由に関しては次節で触れる）。 

尚、集熱器市場に関しては、高性能真空管型集熱器が 58.47%、平板型高性能集熱器が 33.6%、pool 等
の温水用の平板型集熱器（unglazed collector: 集熱板表面に光選択吸収膜をつけない type や風防ガラスを
付けない type 等の総称）が 7.4% 、及びその他が 0.53%を占める。その他には、空気式集熱器(0.28%)、
PV複合平板型高性能集熱器(0.2%: 集熱と発電で全 energy供給量が普通の平板型高性能集熱器のほぼ 3-4
倍期待できるとして現在相当の勢いでR & Dが進められている)、及び集光式集熱器 (0.05%)が含まれる。
尚、全体として大きな市場では無いが、空気式集熱器の市場規模では日本は世界 2 位となっている。これ
はこの分野で 1970 年代から牽引してきた小泉尚夫博士（現（株）東洋ソーラーシステム研究所 COE）の
御功績と言える。 

世界の STh marketの中で、その利用が成長している分野として、① ヨーロッパを中心とする地域暖房
給湯 system（現在 336 の地域都市で 1,909 MWth、内訳はヨーロッパが 60%、その他 40%（その他の中で
中国 93%、日本も 1plant 0.9MWth寄与））、② SIPH（工業 process用太陽熱利用）分野。スペイン、フラン
ス, 及び中国で市場成長。その 42%は集光式高性能集熱器による大規模 system。適用分野は、化学プロセ
スや食品・農業プロセス（例えば、Al製造（ボーキサイトをアルカリ処理する初期段階 (250℃)と後半の
濾過乾燥過程 (100℃) において大量の熱 energy が要る）、麦芽製造等）が挙げられる。 

我が国の”carbon neutral”への 取り組みに際し、今後の更なる再生 energy 導入加速化は不可欠な施策で
あるが、その中で太陽熱利用は住宅・ビルの冷暖房給湯のみならず SIPH 分野でも、もっと考慮されて良
いのではないかと考えるが、如何であろうか？世界の潮流は図 21 と前記にあるのだから。 
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尚、”世界の潮流” に関しては、STh だけに限る話では無いが、ＩＥＡは 2025年 6月５日、世界エネル
ギー投資報告書（https://www.iea.org/reports/world-energy-investment-2025) を発表した。経済の不確実性や
地政学的緊張にもかかわらず、クリーンエネルギー分野への投資の急増により、2025 年の世界全体のエ
ネルギー投資額が過去最高の 3 兆 3,000 億ドル（2 兆 8,900 億ユーロ）に達するとの見通しを示した。そ
の中で、再生可能エネルギー、原子力、エネルギー貯蔵などのクリーンエネルギー技術には、化石燃料へ
の予想投資額の 2 倍に当たる 2 兆 2,000億ドルの投資が集まるとしている。特に、中国は世界の約 3分の
1 を占めるまでに成長し、太陽光発電、風力発電、水力発電、原子力、バッテリー、電気自動車（EV）な
ど幅広い技術に戦略的投資を進めている。クリーン energy 技術への大きな投資は、2025年時点の世界の
潮流がこの方向に向かっていることを顕著に示す。 

ついでに、もう少しこの reportを紹介すると、①投資動向は「電気の時代」が近づいていることを示す。
10 年前は化石燃料投資が発電や電力網、蓄電技術への投資を 30%上回っていたが、今年は電力関連投資
が化石燃料供給投資より 50%も多くなる見込み。②世界全体では、低排出電力技術への投資が過去 5 年
間でほぼ倍増し、特に太陽光発電やバッテリー貯蔵の投資が急増。バッテリー貯蔵投資は今年 650 億ド
ル以上に達すると予測されている。また、原子力への資金流入も過去 5 年間で 50%増加し、2025 年には
750億ドルに到達する見込み。③一方で、電力需要の急増により、特に中国とインドでは石炭供給への投
資も続いている。中国では約 100[GW]の新規石炭火力発電所の建設が開始され、世界全体の石炭火力発
電所の承認件数は 2015 年以来の最高水準に達する。④電力網への投資は年間 4,000 億ドルに達するもの
の、発電や電化投資の増加に追いついておらず、電力の安定供給に懸念が生じている。 

1-6-2太陽集熱器に関わる問題 

先ず、STh を今後とも進めるために最も重要な componentである太陽集熱器に関する現状・問題点を整
理しておく： 

a) 世界の現状と問題点： 

既に前項 1-6-1で現状については概観したが、以下ではもう少し SHCDhW systemの導入目標（capacity
の増加目標）に絞って付記する。 

① 2021 年の IEAレポート [60]では、地球温暖化を 1.5℃に抑えるための施策の一つとして、『すべての
利用可能なクリーンエネルギー技術の総動員、及び建物の脱炭素化のための技術と政策の急激かつ即時
のシフトの必要性』が既に挙げられている。また、Mercure 博士 は SHC＋Dhw system がこれらの sector
での完全な脱炭素化において主要な役割を果たすことに疑いの余地は無いとも述べている[61]。IEA SHC 
Vice Chairman の Hall 氏の見積もり [62 a]によれば、結局 IEA の上記温暖化抑制の施策に応えるために、
世界で SHC+Dhw system（給湯専用の太陽温水器含め）は 2030年までに少なくとも 4 億台、2050年まで
に 12 億台が稼働している必要があると指摘している。またこの目標達成には 2020 年代に少なくとも約
3 億台の太陽熱温水システムを展開する必要があることを示唆している (現状は、2000 年に 1900 万台、
2010 年に 1.2 億台、2020年に 2.56億台、2030年の予想 2.8億台、文献[ 62 b])。 

② 数値が非常に高い理由の一つは、2000 年代までに設置された多くの低コストの太陽温水器（特に、
農村部を中心に）が、運用寿命を迎え、2030 年頃までに廃止されるので、供給熱 energy 維持のためにそ
れを代替せねばならない事も含まれよう。また、SHC+Dhw system が 1990 年代から 2015 年頃迄に大き
く伸びた（2000 年にはせいぜい 2 千万台弱だったものが 2 億台迄達した）理由は、そもそも中国の農村
部での simple な太陽温水器の大規模な普及が反映している（日本でも 1950 年-1960 年代に似た状況があ
った）。その結果、2030 年には太陽熱の市場シェアが地球温暖化を 1.5℃に抑えるために必要な水準を大
幅に下回る事も予想できる（Kramer & Haigh [62]の言う”エネルギー技術展開の第二法則”の壁）。 

③ ②に述べた”壁”を乗り越えて、①の目標値を達成するためには、『技術的なブレークスルーにより新
たな形態の SHCDhw system や NSE systemの開発を進める』他無い。 

④ 即ち、いわゆる従来技術の復興による太陽温水器の製造を増産させ普及化させる方法だけに限定で
きない。理由は、これだと農村部への普及に限られるからで目標達成は覚束ない。従って、都市部での市
場拡大を進めねばならない。 

⑤ SHC+Dhw system を都市部で普及させるため何をすべきか？となれば、前節で説明した EGCの様な
高性能集熱器の R & D とその生産 system の強化、吸収式冷凍機のさらなる効率化や他の冷却技術の R & 
D と普及化、PV電池等との hybrid化（1-6-1 でも指摘した）、さらには現代の AI や IT技術と SHCDwhを
hybrid 化した smart化等々が必要な R & D target となる。 

https://www.iea.org/reports/world-energy-investment-2025
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⑥ このような背景から、2022年～2025 年の期間で IEA SHC Task 69 “Solar Hot water for 2030”が進行し
ている [63]。この中では 2つの sub task ( a) 太陽温水器 system、及び b)太陽光発電（PV）自家消費型太
陽温水器 system（PV と S太陽温水器 hybrid 化）が活動している。この task の OAは中国の He Tao 博士
と Australia の Robert Taylor 博士であり、日本は参加していない。 

 

b) 日本の現状と問題点 

ソ振協の資料[64]によれば強
制循環式太陽給湯（冷暖房も極
めて少ないが統計には count さ
れている）systemと太陽温水器
の設置実績（1973～2023 年）が
図 22 に示す様に与えられてい
る。この graph の評価は図中に
記した。 

同上文献の他 dataによれば、
前者の 1976 年～2020 年、及び
2009 年～2023 年の total（戸建
住宅、集合住宅、業務用を合わ
せた）集積設置件数は、それぞ
れ、6,671,313 件、及び 82, 123 
件。一方、後者の集積設置台数
（統計の開始が 1986年）は、そ
れぞれ 3,456,699台、及び 471,825台。参考文献[20 a]によれば、日本の 2020 年の全消費 energy量は石油
換算 0.265 億トン、全世界のそれは 133億トンで、日本の消費量は世界のそれの約 0.2％と見積もられる。
さすれば、荒っぽい言い方だが、本文に述べた Hall氏の見積り（2020年の全世界での設置目標台数 3億
台）の少なくとも 0.2%の太陽集熱機器台数分の寄与（597,000 台）が求められよう。この数字は前記の
2020 年迄の太陽温水器設置台数 (3,456,699 台；ソーラーシステムは太陽温水器に比較して図中に述べた
程度なので count しない）で評価すれば、日本の国際貢献目標値の約 5.8倍に達し、全世界の消費 energy
低減にそこそこ寄与していると言えよう。先に 1-7-1 中の文献[ 59 ]では、2010～2020 の太陽集熱器＋太
陽温水器の日本市場の”低調さ”が目立ったが、2010 年代以前の蓄積から積年台数では前述のような寄与
が導かれる。但し、本文中で Hall 氏の懸念として紹介した、systemの寿命とその交換・代替の問題の解
決が計られなければ、この数値（5,8 倍）はたちどころに”下振れ”し、日本の今までの貢献は”過去の栄光”
となる（集熱器の寿命は maintenance を小まめに行わなければ、甘く見積もっても 30 年程度との見方も、
現実 data からできるので）恐れがある。もう一つの懸念は、最近の日本市場の低調さである。今後も続
けば、2030 年は未だしも 2050 年代には世界貢献への list up はおぼつかなくなる。東京都の「熱と電気の
有効利用促進事業」(令和 7 年度分予算:702 億円）、経産省の「給湯省エネ 2025 事業」等の補助事業もあ
る現在、異業種参加を含めた元気あるmakers による日本市場の再活性化を期待したい。 

成熟した技術であるが故に、再興するには a)で紹介した Kramer & Haigh の結言『技術的なブレークス
ルーにより新たな形態の SHCDhw systemや NSE systemの innovationを進める』こと以外の処方箋は無い
ということだ。2024年現在、世界上位 10社（ドイツ 4 社、イタリア 1社、スペイン 1 社、及びアメリカ
4 社）に ranking される太陽熱給湯 system maker は、こうした新しい技術と innovationを推進する革新的
なプレーヤーの一例である（https//www.verifiedmarketreports.com/ja/blog/top-10-companies-in-solar-water-
heaters/)。 

 

1-6-3, 太陽熱発電 (Solar thermal power generation = STPG) の現状と問題（特に要素材料の観点から） 

本項は私の専門分野で無いので、まったくの他者の言の受け売りとなるが、太陽集熱技術のもう一本の
柱であるので、簡単に言及しておく。 

現在の太陽熱発電の energy供給量は 17TWh (図 21参照) 程度である。これはこの system の安定的で商
業 base に乗る稼働には desert 地帯の様な充分な日射量と日照時間が、どうしても不可欠であるからであ
る。実際に現在稼働している STPG plantsは Wikipedia [66 a, b]によれば、2020年統計で商業ベースで 61
件が稼働している。いずれも前記の条件を満たす地域：モッロコ、US、スペイン、インド、イスラエル、

https://www.verifiedmarketeports.com/download-sample/%EF%BC%9Frid=751756
https://www.verifiedmarketeports.com/download-sample/%EF%BC%9Frid=751756
https://www.verifiedmarketeports.com/download-sample/%EF%BC%9Frid=751756
https://www.verifiedmarketeports.com/download-sample/%EF%BC%9Frid=751756
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チリ、南 Africa、UAE、Kuwait、 Saudi-Arabia, 及び中国にある。また中国と南アで 6 件が建設中、モロ
ッコ、チリ、スペイン、イラン、クウェートで 14件が計画されている。しかし、新規計画ばかりでは無
く中止計画もいくつかある（アメリカ 7件、インド 2 件、オーストラリアとスペイン各 1 件）。事情は夫々
で異なるようだ[66b]。それぞれの plant の概要はここでは繰り返さない。稼働中、建設中、及び計画中の
STPG の type 別では Palab Tr が圧倒的に多い。技術と経済の両面考慮からの選択とみられる。尚、最新
の国別の plant 情報は文献[67] の database を参照されたい。IEA の 2019 年文献 [ 68] によると、2020 年
は STPG 総発電容量 27 GW の内約 64.6%が Palabola Tr, 約 30.3％が SPT, 残り 5.1%がフレネル型で、2023
年は総発電容量 33.5 GW の内、Pala Tr, SPT, 及びフレネル型の占める割合は、それぞれ, 49%, 44%, 及び
7 %と予想している。 

図 23 に STPG 仕様（使われた技術）別の最大容量 plant list を代表例として挙げておく[after 66b]。 

STPG の R & D 課題は今から 15年も前 2010年の IEA Report [69] に既に指摘されている様に、① 新
しい材料（耐熱性太陽光吸収材料、高温潜熱/顕熱蓄熱材、耐久性のある高反射 coating材等）や設計（そ
れらを用いる receiver、蓄熱槽、桶型双曲面反射鏡、追尾式平面反射鏡 ( Heliostat)等の component 設計等）
により、コストを削減し、商業化の可能性を高める技術の R & D, 及び ② 太陽光は日照時間に依存し、
夜間や曇りの日には発電ができないため、安定した電力供給のための、back up system としての熱エネ
ルギー貯蔵の改善（効率的な熱エネルギー貯蔵技術 R & D),及び Back up system innovation (高温集熱の
機能を活かした太
陽 fuel の製造と貯
蔵技術 R & D、太
陽 fuel との hybrid
化の system 技術 
R & D)、が依然と
して R & D theme 
と設定されてい
る。この内、太陽
fuelは通常以下の4
項目を指す：① 水
素の生成 (太陽炉
等の超高温発生を
使用して水を直
接、あるいは大規
模 PV system 利用
による電気分解で
製造する）、② 熱
化学反応 (CSP の
使用により、所定
の化学反応に必要
な高温を駆動し、
水素、アンモニア、
ヒドラジンなどの
燃料を生成）、③人工光合成（太陽光を利用して二酸化炭素を有機化合物に変換する人工光合成）、④ 貯
蔵と利用 (太陽 fuelを後で使用するために貯蔵し、化石燃料や電池の代替とする）。この内③は STPG/CSP
に殆ど関係ない。 

IEA は SHC以外の working party として、集光式 STPG/CSPの R & D ( 工業 processへの適用も含め） 
促進を計るために Solar `PACES （Solar Power and Chemical Energy Systems）国際共同研究 platform の活
動を 1977 年から start させている [70 a]。この platform は毎年 “Solar PACES (year) “ として 400～500人
強規模の国際学術会議を主催しているが、on-line Proceedings が閲覧できる直近 2022 年 [ 70 b]を参照す
ると、会議は上記の課題を含んだ session（Advanced Materials ( SPTや Dish用 receiverに用いる耐熱高性
能セラッミクス皮膜や耐高温性光選択吸収 coating 等の集熱 coating の theme 等）、Manufacturing and 
Components、Thermal Energy Storage Materials、Media and System ( 溶融塩や微細粒子利用の蓄熱/熱輸送の
theme が多い）、Solar Collector Systems (SPT や Dish 用の追尾平面鏡（heliostat)) 等の theme が多い）、
Emerging and Disruptive Concepts (次世代 theme；常圧空気式 receiver R & D等々の新しい試み）、Measurement 
Systems、Devices and Procedures、CSP Integration、Markets, and Policy、及び 運転計測・評価法、信頼性、
及び plant 保守等））から構成されている事が判る（主要 session 中で私が注目した発表 theme を（）中に
紹介した）。一方、2022年の国際会議主催者アメリカ DOEの A.Shultz 博士によれば [70c]、会議で発表さ
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れた技術 innovation resume は：① 最先端の商業展開や次世代の R & D におけるエキサイティングな進
展が強調された、② 新興商業市場に焦点を当て、電気や太陽熱を利用した長期間の費用対効果（CP)の
高い熱エネルギー貯蔵や、太陽 energy 利用により産業および化学プロセス熱供給に使用されている大量
の熱エネルギーの脱炭素化への取り組みが紹介された、③ サンディア国立研究所と米国 NSTTF ( 国立
太陽熱試験施設）傘下の第 3 世代（Gen3）CSP 試験施設（MW 規模、固体粒子熱輸送媒体を使用して
700°C以上の熱を収集、貯蔵、供給できる完全統合型熱輸送および貯蔵システムを実現）の見学を通し
て最先端 R & Dに触れた、④ 豊富で手頃な価格で信頼性のあるクリーンエネルギーソリューションのブ
レークスルーを加速するために、DOE が発表した Energy Earthshot Initiatives について紹介できた（この
中では、主に 3つの目標を設定： i) 10 時間以上の持続時間を提供するグリッド規模のエネルギー貯蔵シ
ステムのコストを 90％削減し、貯蔵から供給される電力のコスト目標値を$0.05/ KWhにする、ii) 2035年
までに少なくとも温室効果ガス排出量を 85％削減するコスト競争力のある脱炭素化産業熱供給技術の R 
& D を目指す、及び iii) 太陽 fuel 開発に於いて、水素製造コストを 80％削減し、$1/ Kg を目指す。） 

このように CSP の R & D では、住宅建物用の SCHDhW の R & D と違って、高温で利用出来る蓄熱
system R & D (材料、熱注出や運転 system（熱媒、太陽 fuel 含め）が重要な役割を果たすことが判る。結
局のところ、この役割を果たすための技術 innovation の基礎は、我々が名工研＋αで展開してきた集熱や
蓄熱材料の研究、集熱器評価 system の研究、さらには太陽炉の高温利用の研究の outputs（関連するもの
は該当箇所に太線で表示した）にあることは明らかである。 

 

1-7 次世代（先端）太陽熱利用技術研究開発（Adv. SE. R & D) 

本来なら本 theme については、最終 Chapter として別途記述するのが archive としての体裁なのかも知
れないが、”趣旨書き”に予告した通り、Chapter 1 で紹介出来た幾つかの材料の後継例として紹介してお
く。本 Chapterの後、Chapter 2～5 に展開される”物語”としての研究 outputs（各論）が、現在世界で隆盛
に取り組まれているAdv. STE. R & D（ 名工研での SS計画に関して述べた Ch.1-4-1 のNSEとは異なる、
現在の STE R & D) にとって基礎土壌の役割を担っていることを今一度 take note する。 

とはいっても、全部を網羅することは不可能なので、直近 3 年程度までの範囲に限って、以下を参照し
て得た topics を取り上げる：1） “Google scholar” から私のところにほぼ毎日送られてくる、①”自身の論
文（過去～2024 年に出版された国際学術誌）の引用”情報（但し、世情 notorious な（”ハゲタカ journal”と
呼ばれている雑誌：例えば、MDPI、Frontier 等）は除く）、② ”研究分野の関連新論文”、及び ③ ”（著者
が種村が特に読んで欲しいと希望している）新論文、の categoryの中から、1-7-1及び 1-7-2項では主に①
を参照して話題を絞る。その結果、名工研で start させた研究から、私の光選択吸収膜、及び ThC調光窓
を選び、次に、2006 年以降の中国の研究機関・大学の苗蕾博士（現広西大学物理科学与工程技術学院教
授、名工大博士後期課程で研究指導した。旧名工大プロジェクト准教授、旧ファインセラミックスセンタ
ー副主任嘱託研究員、旧中国科学院広州能源研究所教授、現在兼任桂林電子科技大学教授、旧芝浦工大特
任教授）との共同研究で展開した、新しい太陽熱利用技術(2 theme）を取り上げ、それぞれの現在の発展
した姿を紹介する。 

更に。今回残念ながら時間的制約から協力を得ることが難しかった、『蓄熱研究 group』に代わって、7
節 5 項（蓄熱技術）において、主に MIT Tech. Rev. (日本版）に直近 2-3年以内に紹介された、顕熱、及び
潜熱蓄熱材・system の R & D topicsの項目を順不同で挙げ、本 Chapterの執筆者としての責任を果たした
い（古酒を｢新しい革袋に盛る｣との印象もあろうが）。 

 

1-7-1 集熱材料（光選択吸収膜） 

さて集熱技術において最も重要な首記に関して最近の研究動向を述べておく： 

光選択吸収性とは太陽光の波長範囲のみ選択的に吸収し、温度 T に表面が加熱された時に、そこから
の熱放射を限りなく zero に近づく物性 (solar selective absorbing: SSA 特性と呼ぶ。また、これ以降 SSA 
coating: SSAC と略）を言う。SSACは、Israel のWeissman Lab. の H.Tabor [71 a, b] 教授によって,高性能
太陽温水器の集熱面に Ni-Cr black coating として先ず実現された。その SSAの発現原理は、metal compound
（半導体） と metal 粒子をサーメット膜として、その組成を金属基板から表面に向かって変化させ、各
層の光学屈折率をなだらかに変化させて実現されると考えられる。今後この原理による SSAC を cermet 
solar selective coating (CSSCと略）と呼ぶ。またこの方式による SSACは、この後今日迄、metal (compound) 
black coating 等、更には、ETSCやそれ以上の温度の Parabolic Trough 型 CSP（高温用）を含めて様々な
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variationの集熱膜を実現してきた。Sidney Univ. Group の考文献 [43]もその典型例だ。 

日本では、住宅・ビルの SHCDhw system用の太陽集熱や太陽温水器で使用される SSACについては、
既に成熟産業化していて R & D の必要度は減少していると考えている。しかし、世界に目を転ずれば
H.Z.Tabor 教授の 1950年代から今日まで 70 年間にわたって、太陽熱利用技術の対象とする温度（融雪や
pool 温水等の低温から熱発電あるいは太陽 fuel製造の 7-800Kの高温）別に光熱変換効率（後出）の高性
能化、高耐久性化（CSPの粒子受容器に用いる場合には機械的耐久性も求められる）、及び高い C.P. を求
める R & D 課題が厖大な研究者群によって展開されてきた。そして、今もその流れが衰えること無く続
いている。このことは、以下の最近の学術動向からも伺える。尚、説明は略すが、SSA を発現する物理
mechanism は CSSA 方式ばかりで無いことを、ここで指摘しておきたい（フラクタル度の高い表面テクス
チャリング制御による例は以下に記述。他に関しては文献 [4] の p72- 80 参照）。 

Googleの引用情報で、私が名工研-名工大退職後に、中国科学院広州能源研究所（CSA-GIEC)で行った
Xiao- 苗-種村の研究論文 [ 72] が息長く引用されている (2024年 9月迄に 150 編の論文、12年間の平均
で ca (約) 1 本/月）ことからも判る。この論文の骨子は： 

① SHCDhW用の高性能平板型・ETC集熱器に利用する SSACとしての酸化銅薄膜をワンステップ化
学変換法により簡便に作製。 

② X 線回折（XRD）、走査型電子顕微鏡（SEM）、UV-VIS-NIRスペクトル、フーリエ変換赤外（FTIR）
スペクトルを用いて、薄膜の組成、構造、光学特性を評価し、薄膜の組成、構造、光学特性は、反応温度、
時間、NaOH濃度に大きく影響されることを明らかにした。 

③ 反応温度を 40℃に固定した場合、作製した薄膜は純粋な立方晶 Cu2O から構成された。 

④ 薄膜の表面形態は、反応時間が長くなるにつれて、正方形状構造（反応時間≤25 分）から多孔質
帯状構造（反応時間≥30 分）へと変化した。 

⑤ 反応時間が 5 分を超えると CuO が出現し、反応時間の延長とともに CuO の含有量が増加。さら
に、反応温度の上昇に伴い、60℃/10分および 80℃/5 分ではベルト状構造が容易に形成される。 

⑥ NaOH の濃度を下げると、CuO と多孔質ベルト状構造が形成される。同時に、膜厚は反応時間、
温度、濃度の増加とともに増加する。 

⑦ ベルト状構造を有する CuOを含むフィルムは高い吸光度（>0.9）を示し、フィルムの放射率は反
応時間の延長とともに増加した。組成、構造、光学特性の組み合わせから、光のトラップのような多孔質
ベルト状構造（これは後述する、当に”テクスチャード表面”と言える集熱膜の表面形状）は吸光度（α）
を大きく向上させ、薄膜の組成、厚さ、粗さは放射率（ɛ）に大きく影響することが推論される。 

⑧ 最も高い光熱変換効率 (通常、光選択吸収膜の太陽光吸収率 (αs )と使用温度 Tでの全球全波長放
射率 (εT) の比で簡易的に評価する）は、80℃/5 分で作製した薄膜で 11.75 (（αs/εT)=0.94/0.08）を有し、
CuO x薄膜が高性能な光選択吸収体として機能することを明らかにした、であった。引用した論文を分析
すると、①に記述したワンステップ化学変換で化学組成を様々に変えて光選択吸収性を controll できるこ
と、⑦のテクスチャー構造生成が関心を惹き、SHCDhw 用の SSAC と言えども、前述の高性能、高耐久
性、及び高 CP性を追及する R & D が依然多く実施されていることが判る。また、本論文は Chapter 1-7-
3 に述べる、最近急速に R & D が進展している DSSG の吸収体に用いる SSAC nano 粒子としての高い注
目度を持たれていることを付記しておく。 

次に SSACの R & Dの現状と将来展望の論考のために、先ず、過去から最新の報告の encyclopediaとし
て評価できる review paper のいくつか[73a,b,c]を読者の便宜のために紹介し、その後に innovation 性の高
い文献[73b] により、特に CSP (STPG＋solar fuel) 等高温用の SSAC事例、更に、1-7-2節で述べた Gen 3 
CSPの receiver 面の事例 [74] を紹介しておく： 

前者は、600℃で光熱変換効率が 0.83 以上で耐熱性を発揮出来る SSACの候補は CSSA を二重層にした
セラッミクス系の材料（組成）を挙げている。尚、用いるセラミックス材料の組成は酸化物系と窒化物系
とし、その構造は多層膜型を採る。具体的には： ① 酸化物系多層 coatingでは例えば、WNi-Al2O3、WNi-
YSZ、WTi-Al2O3は、長期的な熱安定性に優れている、② 遷移金属窒化物多層 coating では、優れた機械
的特性と熱安定性がその構成層から期待でき、特に MoN または HfN ベースのコーティング ( AlMoN、
AlHfN、HfMoN）が、より高温に適している可能性がある（SS計画の初期に、我々は HfCで実験したが、
評価機器が十分でなく、論文化を見送った）、③ シリコンおよび炭素元素の導入も、遷移金属窒化物吸収
体の熱安定性を向上させる方法となる。 
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後者の Gen3 CSPは、750 [oC] 以上の動作温度で receiverのセラミックス材料の太陽吸収率を向上させ
る方法として、世界でも初めての革新的アプローチ、 即ち receiver 吸収体表面にフラクタル構造を持っ
た表面凹凸を形成する[ 74]（彼等はテクスチャリングと記述している。”テクスチャード面”も同義語）を
採用しているので、以下に簡単にこの innovation の概要を紹介しておく：① 吸収体表面は、表面プロフ
ァイル測定から独自に決定されるフラクタルパラメータに基づいて記述できる、②フラクタル表面と太
陽入射光の相互作用は、磁波伝播のためのマクスウェル方程式を解くことで数値的に simulation できる、
③ そ の 結 果 か ら 、 太 陽 光 吸 収 率 は フ ラ ク タ ル 次 元 と 表 面 テ ク ス チ ャ リ ン グ の 
“multiscale asperity height of the surface” (訳語は『表面の多スケール凸部の高さ』：物理的意味は、表面の微
細な凸部（asperities）の高さ (表面の粗さや凹凸の程度を示す parameter の一つ) を複数のスケールで測定
したもの。異なるスケールでの凸部の高さを考慮することで、より詳細な表面の特性を理解することが可
能となる）の”高さ”の増加に伴って増加することが示される、④この理論モデルで、電着された銅（Cu）、
一酸化銅（CuO）、および銅マンガン酸化物（CuMnO）表面のスペクトル吸収率の実験測定と密接に一致
することが示された、⑤フラクタル表面のテクスチャリングにより、反射率が一桁以上減少し、CuMnO
の吸収率は 0.98 以上となった、⑥初めて、太陽吸収率を大幅に向上させる効果的な手段として、基礎的
な物理学の理論的記述の有効性が示せた。 

さて、SSACの主流が今後とも CSSA やフラクタル度の高いテクスチャード構造面とし、SSACの R & 
D の未来を展望しておく。先ず、SSA を光と物質の相互作用によって生ずる物性と捉えれば、SSA の分
光特性は以下の手順で simulation可能となる [75]: 

① 各層の境界の形状（テクスチャー構造記述パラメータ（フラクタル度、凹凸の周期性、凹凸のアス
ペランス、凹凸間の平均 size、入射波長とその size 比等）、層内の粒子形状と組成比、及び構成粒子の光
学的複素屈折率等の data、及び、不均一物質中での効果的な媒質の特性（誘電率や透磁率）を決定するた
め）の物理的 model（Maxwell-Garnet 理論 [76 a,b ]、あるいは Bruggeman 理論 [77]）、更には電磁波の振
る舞いを正確に予測するための回折理論 [78]、等を総動員して、各層の複素屈折率を決める。 

②入射光の波動方程式（Maxwell の電磁方程式）を設定し、SSAC構成の諸層の境界面の幾何学的形状
を考慮し、各層の境界での反射・透過を計算する。 

③各層の反射率と透過率を合算し、全体の反射率と透過率を求める。 

 

このような simulation で最も重要、かつ厄介なのは、①の手順である。このため、もし物質の様々な現
実条件（形状、size、組成、等）を網羅した厖大な材料の複素屈折率 data が蓄積されれば、生成 AI の助
けを借りて、所謂 material informative により、使用温度条件に応じた、耐熱性や CPの良さを持った最適
な材料設計を可能にする期待が持てる。現在簡単な積層 system で各層の光学複素屈折率を与えれば、分
光特性を無料で計算出来る on-line resourcesも既に稼働している[79]。 

 

1-7-2 次世代型調光窓の R & D 

a) 従来型 TCの新規 R & D 

本材料に関しては、Chapter 3-2 で、金平実博士（（現,中国長三角先進材料研究院海外招聘特別研究員、
前中国科学院上海珪酸塩研究所 (CSA-SCI)教授、元名工研主任研究官）を実行中心に、反応性 DCスパッ
タリング法により V1-xMxO2 (M: 遷移金属、転移温度を 67℃から下げるために、主に 6価の金属導入）膜
に関して、その『相転移前後での太陽光波長域透過率変化幅（＝ΔTsol、以降、”太陽光透過調光能”或い
は”太陽光調光能”という）』拡大、及び可視光全波長域透過率（= Tlum, 以降、可視透過率という）拡大、
及び調光温度（相転移温度、MIT温度）の低温化の基礎研究の outputs を簡単に紹介する。しかし、後述
する厄介な問題から日本ではこの膜を coatingしたガラス窓は、現在迄に商業化に到らなかった。 

一方、中国では 2000 年代後半からこの材料の R&D は猛烈な勢いで進み、一部 2010 年代に商業化もさ
れた。現在その marketは一旦 shrinkした（当初からその欠点と言われていた調光時の色調, 調光の speed
と調光温度幅の存在（調光が想定した温度と synchro しないで”だらだら”進行する）（これに関しては
Chapter 3-4 節で詳述）、膜自身の低温相及び高温相の両相での太陽光吸収率の大きさ（Chapter 3-3節で説
明）、及び耐久性の問題から、省エネを目的とした市場需要が今は無い：金平博士私信）。そのため、こう
した欠点を克服して次の stageへ進むための学術 levelでの V-O系材料の R & D活動が今も活発に行われ
ているので、関連する課題について、私や金平博士が独立に直近まで進めてきた”EC と TC 機能複合化”
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の流れを言及する。 

上記の R & Dの活発なことは、Google scholarの引用報告からも確認出来る：即ち、金平博士を含む名
工研 G による約 30年前の初期の論文 [ 80 a,b,c, d]は引用総数（月平均引用数）がそれぞれ、154 ( 0.4), 159 
( 0.5), 283 (1), 及び 137 (0.5)を数え、2024 年迄連続で引用されている。また，私が中国の学生-研究者と
CSA-GIEC で行った研究論文 [ 81 a, b] が息長く現在も引用されている状況もある (前者は 10 年で 120
編 (1）), 後者は 9 年で 73 編 (0.7)。尚、金平博士の superviseによる CSA-SCI（中国科学院上海陶瓷研究
所）研究 G も、精力的に 2000 年代から今日まで多数の論文を学術誌に発表している（例えば review 文
献[82] (12年間の引用数：695編（5 )等。またこれ以後もその業績については言及する）。以下に｢次の stage
とは?｣に進むために我々の論文[81 a, b]の内容と意義を纏めておく： 

先ず、これらの論文の対象である Thermochromic (熱調光,= TC）材料の特性を Chapter 3-3 に先駈けて簡
単に紹介しておく： 

① 熱により相変化を起こす固体状態や液体状態に有る無機物や多くの有機物（smart polymer、本
Chapter 5-3-b) は知られている [83][84]。 

② その中で、遷移金属酸化物/硫化物（transition metal oxide: TMO, transition metal sulfide: TMS) はいわ
ゆる強相関電子系（金属中の d 軌道電子と酸素中の p電子軌道は混成して波動性を獲得するが、d軌道電
子は金属内に止まろうとする。その鬩ぎ（せめぎ）合いの結果、電子間の相互作用が無視できないほど強
く、電子の運動や状態が互いに大きく影響し合う現象を指す。このため、単純な独立電子のモデルでは説
明できない、複雑な以下に例示する物性が現れる）で、様々な外的刺激（温度(熱）、圧力、電場、光）に
よって、結晶構造変化を伴う金属/絶縁体（あるいは半導体）相転移（metal-insulator phase transition: MIT
とこれ以降略記）が出現し、1966～1967年くらいから光学特性変化が詳しく測定され、多数 ( TMOでは、
VO2, V2O3, Ti2O3, Ti4O7, Ti5O9, NiO2, Fe3O4, Ni2O3等、TMSでは NiS, FeS12等）知られるようになった [85-
87]。 

③ 論文[86]から、住宅やビルの室内温熱環境コントロールのための調光窓に使用が可能な物質は、ca 
340K (68-67℃)で MITを起こし、太陽光調光能、や可視透過率も比較的大きい VO2が候補と考えられる。 

④ VO2は低温側で band gapの小さい半導体で単斜晶（monoclinic) (=M 相（特に、M1 相）)、一方高温
相は導電体（金属）で正方晶（tetragonal ) -Rutile 型 (ルチル型)となる。 

⑤ 酸素の化学量論比の変動によって、V-O系は異なる結晶構造や物理的性質を持つ多形を示す。酸素
の濃度が高いときには、V2O5や V2O3等、逆に酸素の濃度が低いときには、VO や V2O 等が形成される。
よって、VO2を形成するためには非常に狭い範囲（精密）に酸素濃度を調整制御する必要が有る。 

⑥ VO2のMIT転移温度は応用先で必要とされるMIT温度に金属元素（M) の添加によって調整 (MxV1-

xO2) せねばならない。そのために添加する金属の価数については、MIT温度減少には高価数（5 価以上）
の、温度上昇には低価数（3 価以下）の金属が使用される。例えば、5 価の Sr や Br、6 価のW やMo、7
価の Re 等は MIT 温度を低下させ、3 価の Mn 等は上昇させる効果がある (M1 単一相からなる W6+添加
ナノ rod WxV1-xO2 (0≦ x≦0.02) 集合体のMIT温度がｘと共に減少する物理的mechanismはMott-Hubbard 
model で説明出来る[88]（強相関電子の相関性が弱まる）事は Chapter 3-4で詳述する。 

⑦ 尚、文献[ 89 a-d ]（用いられた試料： [89a]は nano や micron 結晶、[89c]は nano wire 結晶、及び
[89d[は amorphous膜を annealing した薄膜） によれば、6価金属(M)を doping した M6+xV1-xO2では、VO₂
の低温相（non-conductive、半導体・絶縁体）に M2 相 (M1 相とはやや異なった原子配置を取る)や T 相
（tetragonal =三斜晶系）が現れることがある（この他に、B (正方晶)、A (斜方晶 )、C (（Charge-ordered phase）、
立方晶。この相は、特定の温度範囲で酸素イオンの配置が特定のパターンになることで特徴づけられ、電
荷秩序が関与するため、電気伝導性や磁性において興味深い性質を示す)の競合相の報告もある[90 a,b]）。
ドーピングにより、内部ひずみが引き起こされ、それが M2 相や T 相の安定化を促進するからと言われ
ている。通常の M1 相は低温側の安定相で、V-V 原子間距離の変化により形成されるペアリングが特徴。
一方 M2 相:は M1 相と似た構造であるが、V 原子のペアリングが不完全な部分があるとしている (尚、3
価以下、及び 5 価や 7 価の金属 doping による内部歪みが、競合する M2 相や T相の安定化をもたらすか
どうかは未だ不明で、今後の基礎研究が要る)。また M1 相の競合相の出現も⑥で説明した V-O系の”多形
(polymorphism)”に関連する。尚、文献[89 b]は M2相がMIT転移温度を減ずるとしているが、これも未だ
議論の余地がある。現在の知見では VO₂(M1/R)のみが室温近くで完全に可逆的な MITを示し、熱調光窓
やセンサー等への応用に適していると認識されている。 

⑧ 前記⑥及び⑦より、M1 単相の MxV1-xO2 の作製には酸素濃度の調整始め、annealing 温度と時間調
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整、更には、ナノ粒子の作製過程の精密管理等、念入りな”実験条件の特定”が必須となる。 

⑨ 上記の物性を有する VO2ベースの材料を熱調光窓として実装するためには以下の特性（基準）を満
たす必要がある：a)  MIT温度（Tt）が環境温度に近い（<25°C）、b) 可視光透過率（Tlum）> 40%、およ
び c) 太陽光調光能（ΔTsol）> 10%  [91 a, b]。さらに、分光学的特性として、ｂ）に加えて、V-O 系自
身の太陽光吸収率を増加させる、本質的問題も実は有る。この中で、先ず b) の VO2膜の低い Tlumは、短
波長側での強い band内および band 間吸収に起因すると考えられている [92 a,b]。温度 Ttを室温まで低下
させる効果的な方法は上記⑥の通りであるが、特性 b) と c) は通常相反するので、TlumとΔTsolの要件を
バランスさせることは難しくなる [93]。従って、経済的方法で TlumとΔTsolの両方を同時にかつ大幅に向
上させるには、さらに厳しい課題が発生する。この課題を解決すべく、多くの研究者が現在まで長年努力
している。 

先に挙げた論文 [81 a,b] はこのような背景で生まれた成果である。先ず、趙博士筆頭の我々の論文 
[81a] から解説しておこう: 

この論文の目的は TlumとΔTsol両特性の向上を目指して、VO2-SiO2複合フィルムを再現性のある経済的
な溶液処理法で作製する戦略を見つけることである。この論文に先立つ知見は： 

① 従来、金平博士等による Tlum向上のために高反射率の誘電体材料（SiO2、ZrO2、TiO2等）の単層/多
層の反射防止（AR）層を堆積させる方法 [94] [95]がある。 

② しかし、AR層形成のために追加の加熱プロセスを必要とするため、近赤外（NIR）調光性能を損な
う可能性が高いこと。さらに、AR層の膜厚およびその微細構造は、最終的には VO2系-AR層複合膜の光
学特性と調光性能に顕著な影響を与え、さまざまな厚さの VO2膜の透過スペクトルを診断すると、Tlumの
向上はΔTsolの向上をどうしても犠牲にする [96]。 

③ 論文[97]は前例のない高い可視光透過率（81%）を持つ新しい周期的多孔質構造を提案したが、太陽
光調光能は 2000 nm で約 23%に過ぎなかった。結局のところ、我々の知る限りにおいて、ここに述べた
いずれのアプローチでも、TlumとΔTsolの両方を向上させることは適わない。 

④ SiO2マトリックス中に分散した VO2ナノ結晶は、従
来の VO2薄膜と比較して、NIR波長域の調光能を損なうこ
となく、優れた Tlumを示す新しい経路として最初に実験的
に注目したのは文献 [98] 。 

⑤ VO2 ナノ粒子と高透明材料を複合化したナノコンポ
ジット材料の考え方が、その独自の特性から魅力的な関心
を集め。Uppsala 大学の Granqvist 教授の Group  [99] は 
光学計算により、誘電体マトリックスに分散された VO2ナ
ノ粒子は、純粋な VO2フィルムよりも高い Tlumおよび優れ
たΔTsol を示し、望ましい光学性能を達成するための新し
い視点を提供した。 

⑥ このコンセプトに触発され、VO2 ベースの複合粒子
を製造した後、それらをガラス或いは柔軟な基板上に流し
込んで、優れた ThC 特性を持つ film を作製する先駆的な
研究（金平博士等 CSA-SIC+上海科技大学 G, [100] [101] 
[102] ）が報告されている。それらの作製法や評価の詳細
は原論文を参照していただくこととして、関心の高い Tlum
とΔTsolの変化値（単なる VO2の場合との差異）を文献順
に参考までに記しておく( 文献[101] (22.2 --> 55.3 %, 13.6--
> 7.5%), 文献[102] (31.7 --> 36.0 %, 8.4% ) (括弧内 1 番目の
数値が Tlum、2番目がΔTsol、記号 --> は変化を意味する））。
及び、 

⑦ 前記の VO2ベースの複合構造に関するこれまでの研
究は、主に純粋な VO2 (M1)粒子を事前準備し、それに続く
composite の形成といった物理的な二段階プロセス（真空
中）で行われてきた。これは、とりもなおさず、VO2ベー
スの複合構造を直接製造することの難しさが、本項目前半
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の④で記した様に VO2 形成には真空中での焼成雰囲気を精密に制御する必要が有ることと密接に関連し
ている。 

等々である。このような理由から、複雑な真空プロセスを経ずに VO2-SiO2 composite film を直接製造す
るための化学法の開発は、非常に重要かつ挑戦的な意義がある。 

本論文の成果は： 

① 図 24 a) に示す様な溶液 reflux 方法を用いて、先ずガラス基板上に VO2-SiO2複合フィルムを直接合
成し、次に焼成に際しては窒素ガスの流量を変えるだけで、異なる Si/V モル比の純粋な VO2-SiO2 
composite film（M1 相）を得ることに成功した (得られた膜の V-O多形結晶系と窒素ガス流量、及び Si/V
モル比の関係（相図）は図 24 b) )。 

② VO2フィルムと比較して、Si/V のモル比が 0.8 に達したとき、Tlumは 18.9%（29.6%から 48.5%）の
改善が見られ、ΔTsolは 6.0%（9.7%から 15.7%）の増加が達成された。 

③ 有効媒質理論 [76] [77] [98]に基づいて composite film の光学スペクトルをシミュレートし、充填率
(filling factor)が 0.5 に達したときに最良の ThC特性が得られ、これは実験結果(f = 0.56)と一致する。 

④ 熱負荷試験によって酸化に対する化学的安定性の向上を確認した。及び、 

⑤ W を MIT 温度を環境温度に低下させるために導入できた等々、スマートウィンドウとしての応用
に必要な ThC特性を維持している。この点が『VO2ベースの ThC窓の実用化を促進する新しい道』とし
て多くの研究者に評価された innovation と考えている。 

 

次に陳-苗-種村の論文[81 b]について解説しておく。目的は、論文[81a]とも若干関係する（composite 膜
の出発物質についても用いられる）が、MIT温度以下では競合相の無い”M1 単一相からなる高結晶性を
有する WxV1-xO2 のナノ形態材料（粉体）”を水熱合成法で作製し、ThC 特性を高める戦略を見つける事
である。 

水熱合成法を用いるのは、ナノ形態生成に定評がある方法である事に加え、特性の再現性の高さと物理
法には無い flexibility, そこから派生する経済性等を担保できることを考慮したからである。 

本研究以前のナノ形態材料合成に関する知見は以下に纏められる： 

① 低温水熱反応は主に VO₂(B)ナノベルトやナノロッドを生成し、その後、熱処理を適用して VO₂(M/R)
に変換することが行われたが、形態はほぼ破壊された[103 a,b], 及び、 

②先行研究[104 a,b] （[104 b]は CAS-SCI の金平博士 G ）によって、高温で追加のアニーリングステッ
プなしで行う一段階の水熱合成法で純粋な相の VO₂(M/R)のナノ構造を得る可能性は示された。但し、ナ
ノ構造故に、僅かな W ドーピング量によって MIT 温度を大きく低下させ得た（ドーピング効率）が、
ThC特性（Tlum やΔTsol の増大）を悪化（deteriorate）させた。 

 

本研究での新しい知見を纏めると： 

① 高結晶性の純相 V1-xWxO2 (M1/R)ナノロッドを一段階水熱合成法により得る、水熱温度、時間、お
よび W ドーピング量 (原子%= at %) の間の強い相関が有り、W ドーピング量がある特定の範囲で純相
VO2(M/R)の生成を促進することを確認した。  

②その一例として、doping 量が 0.5at％、1.0 at%、及び 2.0at%での、純相を得る水熱温度と合成時間の
組み合わせは、それぞれ（280℃、72 時間）、（280℃、48時間）及び（280℃、12時間）であった。0 at％
の場合には,実験範囲（280℃、168 時間）で得るのは困難であった。更に、水熱温度 280℃で 4.0 から 10.0
原子%に増量すると、過剰な W ドーピングが純相 VO₂(R)の成長と形成を抑制し、VO₂(B)が VO₂(R)に完
全に変態するのを防ぎ、結果として競合相（副相）VO₂(B)または VO₂(A)が主相 VO₂(R)と共に観察され
る。 

③ 骨格となる VO2結晶成長を促進する特定のドーピングレベル（ 0.5 [at%] < x < 6 [at %])で、高アス
ペクト比の V1-xWxO2(M/R)ナノロッドが形成される（図 25参照）。 
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④ 調光特性を調べるための薄膜試料は以下の
方法で作製された； a) 得られた nano-rod粉体を
アクリル樹脂と混合し、先ず安定した懸濁液を得
る。b) 次に、スピンコーティング技術を使用して
先の懸濁液をポリエチレンテレフタレート
（PET）、或いはガラス基板に均一にキャストし
nano rod 複合膜を生成する。 

⑤ 図 26 に示す様に生成された V1-xWxO2 ナノ
ロッド複合薄膜の IMT（絶縁体から金属への相転
移）温度低下効果（d-eff）は doping 量（ｘ) が 1.0
から 2.0 at%への上昇に従って、最大 103 [K/ at %]
達した。 

⑥ nano 構造化により調光特性の改善が見られ
た。例えば、ｘ＝0.5 [ at%] の少 doping において
も、W0.005V9.995O2 nano-rod 複合フィルムは、IMT
温度 320K、Tlum:最大 60.6%、及びΔTsol:最大 10.3%
に達し、VO2ベースの材料を熱調光窓へ大規模導
入するために必要な、先述した基準をほぼ満足す
る。 

結局、本論文が評価されている innovation は、
nano 構造化と原子ドーピングの合成戦略を組み
合わせることが、VO2ベース材料の熱調光特性を
改善するための良いアプローチであることを示
したことと言えよう。 

 

b) Dual駆動型次世代調光窓（DRSW）--EC/TC
（あるいは ThT) dual responceを主として-- 

前項 a)では、VO2ベースの TC 材料を熱調光窓
として単体で用いるために熱調光特性の改善を図ること（欠点克服）に焦点を当てた R & D について、
AR層との複合化や nano化の実例を解説した。 

一方、EC や TC 単独での実装には先に述べた様々な問題が生じることから、smart winows のより高い
効率性、機能性、様々な温熱環境に適用できる自由度を促進する一つのブレークスルーとして、「自己適
応型」の調光 smart窓を Granqvist 教授等 [104 ]が最近（2018）示唆して以来、EC devise に別の外部熱刺
激光応答ユニット(例えば TC device)を統合し、
電気(電荷注入）および熱刺激の両方（dual）に
応答（駆動）する Dual responseスマートウィン
ドウ (DRSW) のR＆ Dは活発化して現在に到
っている[105 ]。この提案は、実は EC devise を
TC function では無く他の multifunction 化した
先行研究による前記諸問題の改善・解決の成功
に基づいている[106 a-f ]。日本では名工研吉村
博士達が、Granqvist 教授等に先立ち、2005 年
からの NEDO に採用された｢調光 mirror の R & 
D｣の中で TC+EC の組み合わせでは無いが、ガ
スクロミック調光薄膜と Pd 水素吸着膜を組み
合わせるなどの、ここに述べたのとは違う、極めて独創的な dual 機能型の調光 mirror 等の研究を行って
いた（Chapter 4 参照）。 

こうした調光窓は”次世代型調光窓”とも専門家の間では呼ばれている。諄いようだが、次世代型調光窓
の本質的特徴は、単なる複数の独立したデバイスの統合によってもたらされる低い光透過率と変換効率、
調光の speed と温度幅の問題を dual化により効果的に回避することができることにある。 

尚、EC deviceは調光には電荷注入を人為的に行う必要から”active（アクティブ）素子”と言われ、一方、
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TC device は外部周囲温度によって automate に調光されることから”passive（パッシブ）素子”とも言われ
ていることから、この dual 駆動型調光 smart window を”active-passive 調光窓”と呼ぶ場合があることを指
摘しておきたい（本稿で、我々が最初に定義した”passive 素子”では、EC、TC、他多くの smart 窓候補材
料を一括して含めたので、本稿読者の混乱を避けるために note した）。 

本項ではこうした DRSW R & D において、
再び、私と共同研究者の苗教授（先に紹介し
た）等、先に紹介した金平博士の研究 Gで極
最近行われた 2 事例を最新情報として記載す
る。 

 

i) EC/TC active-passive 調光 device（金平-
曹さん等（CSA-SCI 所属）による[107]）、 

彼等は従前から、応答速度やコントラスト
比などの EC 性能に大きな努力を払ってきた
が [例えば, 105, b]、太陽放射や外気温の影響
を軽減する試みは困難に直面していた。この
break throughとして、DRSW 構築を目指した。
勿論、彼等の研究履歴から熱駆動 function に
は VO2を選択し、中赤外線の放射冷却と可視
光および近赤外線の最大限の利用を組み合わ
せた VO2-WO3積層（tandem）型 smart 窓を設
計・製作し、幅広い気候（温熱）条件下での
energy 効果を確認した。その概略図、及び EC
層の mode 別の光学特性（可視(VIS)-近赤外
(NIR)域での分光透過率、及び NIR-中赤外 
( MIR)での分光放射率）を図 27 に与えた。こ
の device の新規性(innovation)は、エレクトロ
クロミックウィンドウに WO3/VO2 フィルム
構造を採用し、それぞれの層間への Li イオン
の挿入制御により、可視光および近赤外領域
の分光透過率を両膜で独立に制御するもの
で、その結果 3 つのアクティブな光学状態（図
27 b) 中の bright heating, bright cooling, 及び 
dark 状態）を実現出来ることにある。さらに、
大気側と室内側で優れた放射率を持つ電極を
使用することで、室外の大気及び大気の窓を通しての大気上層(天空）の冷熱源、及び室内の温熱環境と
の放射熱交換を最適化できることである（図 27 b)の右)。フィールド実験とシミュレーションから、本デ
バイスが世界中のほとんどの気候帯で商用の低放射ガラスよりも高いエネルギー節約を示すことが示さ
れた。 

上記は、innovativeな応用基礎研究(成果）であるが、以下の 2つを課題として指摘しておきたい： 

①『世界中のほとんどの気候帯で low-eガラス窓よりも高いエネルギー節約を示す』を普遍化するため
には、窓 system の屋内から外部への熱損失や屋外から屋内への熱流入を解析するに際し、外部窓面の温
度が窓周囲温度とほぼ等しい場合は何等問題ないが、そうで無い場合には、｢今回の彼等のシミュレーシ
ョンをより精密化する必要がある｣ との見解を私は持っている。その精密化の要素として、以下を挙げ
ておきたい。： a) 窓表面（外部大気と接する外側）と大気との熱放射交換に関しては、窓外側と対向す
る大気温熱源（天空温度 (Tsky)）と百葉箱中で計測した外気温度(Ta)とを関連付ける工学的経験則につい
て考慮が要る。この課題は古くから研究されており、太陽 energy 工学では、Swinbank（1963)の式（ Tsky= 
0.0552 ( Ta) 1.5) [K 単位] [108 a]、 あるいはもっと簡単化した Willier (1967) の式（ Tsky = Ta - 6 [oC] ( for 夏
期）、Tsky = Ta - 20 [oC] ( for 冬期）[108 a] を利用している。b) 上記 a)に関連して既に図 27 説明でも触れ
たように、”大気の窓”を通してのガラス外表面 (quartz/ITO 電極）から天空冷熱源への放射熱流の精密評
価の必要性である、及び c) 実際の窓外側は常に窓周囲の風によって表面は強制冷却 mode による熱移送
が生ずるので、窓全体の屋内外の熱移送評価では、窓外側外気（風）による熱移動係数 (hwind) を組み込
む必要がある。係数 hwind の評価には流体力学の層流あるいは乱流の理論を適用させる必要があり、いず
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れにしても窓の model と傾斜角を与えないと一筋縄では解析出来ない。水平から僅かな傾斜角におかれ
た場合は、平板式太陽集熱器の集熱特性評価において使われるMcAdams (1954) の工学的経験則（hwind = 
5.7 + 3.8 v [W/m2 oC] , v: 層流の風の風速 [m/sec]) [108 b]が利用出来そうではあるが、実際にそうではない
ので、簡易的な換算は難しく、もう少し精密な流体力学的 approach が要る。及び、 

② 図 27-a の構造で、用いられた VO2 膜の太陽光吸収率が依然として高いままと予想されるので、そ
れが dual 機能の発揮に障害とならないことを、dual 機能の示す各 mode において、構成要素が到達する
安定温度を示して貰いたいということだ。 

さて 、本論文に加えるべき考察（私見）を示したが、本論文は innovation性は高く、『無調光時/調光時
の窓が呈する色調、その調光 speed、温度追随性、さらに V-O 系膜の高い太陽光吸収率といった VO2 系
TC の欠点が解決されていることが確認出来、その dual 機能を評価する』として、市場で受け入れられ、
更に、実装できる窓も大きな size まで可能で、かつ、それを製造する生産技術の確立（Granqvist 教授等 
[104]によれば最も重要としている）、と耐久性を含め CP の向上、などが、今後図られることを期待した
い。 

 

2) Organic base EC/ smart Polymer (TC) 積層 smart window (SW) (趙-苗の論文[109]） 

論文[81 a]の筆頭著者趙教授（苗教授の指導で桂林電子科技大（GUET)において博士号取得後、現在東
莞理工大學教授、私も GUETで指導の一端を担った）の首題論文は innovation性も高く、解説の価値が有
ると思われるので以下に述べる（私は著者に加わっていないが）。 

本論文の背景を先ず説明しよう： 

i) 電気と熱駆動の DRSW 構築に於いて、温度変化に応じて光学特性を自律的に調整する能力が優れ、
余分なエネルギー入力を必要としない TC 材料は、外すことが出来ない functional materialとなっており、 
既に、VO2 TCが本節 1）項でも使用された。しかし、TC材料 VO2は固有の色（固体では金属相(高温相）：
金属的な金色から暗、絶縁層(低温相）：深い青からダーク Green、薄膜は膜厚と基板の組み合わせで変わ
るが、低温相での透過光は補色の関係から、黄色を帯びる）を持つため、色調の問題は”好みに適合する
か否か”に関わるので一先ず脇に置くとしても、低温相の無彩色状態と言えども smart windowの光透過率
に一定の影響を及ぼし、ひいてはデバイスの調光能力に影響する[110]。 また、VO2の相転移温度は 68℃
付近であり、5-6 価イオンドーピングによって応答温度を室温付近まで下げることができるが、dopingが
光変調能力の減衰（調光温度幅を広げる）をもたらすため、高い光変調を得るには工夫が要る[111]。しか
し、EC スマートウィンドウのイオン貯蔵層として使用すれば、DRSW構成要素として大きな merit も出
る [112] 、 

ii) 対照的に、Smart polymer である感温性 polymer のポリ・N-イソプロピルアクリルアミド（PNIPAM
と略記）は、最低臨界溶液温度（LCST）付近で親水性-疎水性相転移を示し、疎水性相の大きな巨視的な
水 rich domainが電磁波を散乱して光学的に不透明化する。 一方、LCST以下ではより小さな親水性相を
持つ巨視的な水 rich domainは透明で、光のほとんどを透過させる。こうした可視領域で顕著な調光が可
能であることから、polymer TC 材料として注目を集めている（但し、調光原理は本 Chapter 1-4-3-b)で説
明した、感熱 polymer の ThT のそれと似ていなくもない。PNIPAM は、あくまで Polymer の高次構造変
化を伴う相変化であることから、広義の ThT 材料として含めてよいのだが、先に 1-4 -3-b)述べた様に、
最近の本研究分野の風潮に従って”TC”とここでは呼んでおく) [113 a, b]、  

iii) PNIPAMの応答温度(LSCT)は約 32℃で、居住空間の温熱環境の変化に応じて自発的に光学制御を行
う SW の熱駆動に適していると考えられた[114]、 

iv) 強い自律的な DRの可能性を示す「all-in-one」device の作製を目的とした、PNIPAM と ECモノマー
（例えばビオロゲン）の共重合によりポリマー構造を綿密に設計する研究も広範囲に行われ [115 a - c] 
ているが、2 つの応答ユニットを単一の polymer chain に統合すると、相互干渉が発生し、全体の太陽光
調光機能が損なわれることがよくある [116] が、その代替として、PNIPAM hydro gel 溶液にリチウム塩
（例えば LiClO4）を組み込み、これを電解質として使用することにより DR 調光を達成する試みもある 
[117]。 

v) この構成の欠点は液体電解質には潜在的な漏洩リスクである。そのため、TC特性とイオン導電性を
併せ持つ PNIPAMベースの hydro gelの開発が急務となる [118 a, b]、  

vi) PNIPAM hydrogel にイオン導電性を与える一般的な方法は、水溶性塩をポリマーネットワークに組
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み込むことと言われている [119, a - d]。PNIPAM 自体は低極性だが、hydro gel 中の水の存在により、極性
の高いイオン添加物との互換性が向上し、均一で透明な hydro gel電解質を形成する可能性がある。 

vii) しかし、既存のイオン温度感応性 hydro gel の DRSWへの応用には以下の様な課題が残っている：
① PNIPAM hydro gel の相転移中の体積収縮によりイオンフィラーの漏洩が発生し、これによりイオン導
電性が低下し、電極の EC反応が妨げられる可能性があること、② 塩の組み込みは PNIPAMhydro gelの
機械的強度を損なう可能性があり、
実際の応用に際し、耐久性と安定性
に課題をもたらす[ 120], 最後に、③ 
塩析効果により相転移が引き起こさ
れ、LCSTが極めて低い温度にシフト
し、感熱調光性能が損なわれ、さらに
は TC 挙動を失う可能性がある
[121] 。その結果、大きな調光性能、
優れたイオン導電性、適切な LCST等
の主要な性能指標の間で調和のとれ
たバランスを達成することは、DRSW
の厳しい要求を満たすためには極め
て困難な課題となる、 

viii) 深部共晶混合物（Deep eutectic 
mixtures (DEMs) ）は、イオン液体に
匹敵する導電性、強い溶解性、良好な
安定性、更に、低い融点/凝固点を持
つ、低コストを備えた新しいタイプ
のグリーン（環境負荷の少ない）な擬
似イオン液体に属する物質であり、
機能性材料や device の研究テーマと
して注目されている[122]。通常、この物質は低温で液体状態を保つことができる混合物で、通常、2 つ以
上の成分が共晶混合物を形成する。具体的には、水素結合性ドナーと水素結合性アクセプターから構成
水素結合供与体（HBD）と水素結合受容体（HBA）で構成され、水素結合およびイオン結合の相互作用
に基づいて存在している [123 a, b] 。  

ix) 一般的なイオン液体と同様に、DEM は材料合成にも広く使用され、イオン導電性を与える [124] 。
さらに、アミド、カルボキシル、またはヒドロキシル基に富むモノマーは、NIPAM モノマーと共重合し
て、イオンの漏洩を効果的に緩和し、耐久性を大幅に向上させる hydrogel 形成の主要な候補となる [125 
a-c]。その結果、導電性イオンは hydro gel網目構造内に深く閉じ込められ、長期にわたる安定した性能が
保証される。 

x) Gachuz等[126] は、こうした特性を有する DES (Dual Eutectic Solvent) を用いて、電気伝導度が高い
（3.2 m/Scm）ポリ・イタコン酸とイヌリン多糖の半共晶 polymer network を調製し、これまでに報告され
ている深部共晶電解質の導電率 [127] に匹敵すること、及び、ゲルは良好な機械的特性を有することを
確認した。 

xi) 尚、EC 材料に関しては、単一応答モードでは、複雑で変動の激しい環境の変動や特定のカスタマ
イズされたニーズに対応するには不十分と考えられる。さらに、報告されている EC-SW は、可視スペク
トル全体でゼロ透過率を達成することがほとんどできず、絶対的なプライバシーが重要な環境での適用
が制限される [128] 。 

上述の先行研究及び考察に基づき、趙博士等
[127]は図 28a に示すような、EC に有機材料の
Perusian Blue (PB)（青から電荷注入により無色
（消色が正しい記述、分光学的には透明に近い））
を[127]、Polymer TC として、P(NIPAM) を深部
共晶イオン電解質（DEM）を組み合わせた
P(NIPAM co-DEM-x) (TC特性だけでなくイオン
導電性も備えた革新的な hydrogel が得られ、そ
れが温度応答性および電解質といった両機能を
持つとの考察から選択。ここに、DEM-x の x は
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DEM/NIPAM の質量比 ) を合成し、更に、電極にフッ素 dope ITP (FTO)を用いる等して、革新的な DRSW
を設計・製作し、それを dual 駆動させることによって、以下の知見を得た： 

i) ｘを色々変えて合成された P(NIPAM co-DEM-x)の温度 20℃と 60℃での可視光の透過率の差 (ΔTlum)、
及び太陽光波長範囲（0.4 ～ 2.5μm）での同様な透過率差 (ΔTsol) から、後者が最大になる x=3 を最適
な P(NIPAM)-co-Dem)とした (図 29 参照)。また、LSCT: 約 42.5 oCである。 

ii) 本 DRSW system により、電気、熱、またはその両方の相乗効果が利用でき、外部刺激（電気、熱）
により、省エネルギー、光および熱の制御、さらには、プライバシー保護といった、さまざまな要求を満
たす 4 つの可逆的な光学モードを達成できた（図 28 b）。 

iii) 図 30 a)-b)に本 DRSW
の動的調光 mode とその分光
特性を示した（図 28 bと重複
することは、敢えて承知の上
で、4 mode を明確化するため
に）。20°Cでは、デバイスは
「シェーディングモード」で
動作し、プルシアンブルー
（PB）の固有の吸収により約
600 nm で強い吸収を示す鮮
やかな青色を表示する（カー
ブ II）。バイアス電圧-2.2 Vを
印加すると、PB の可逆的な
還元反応により、デバイスは
高い透明状態に切り替わる
（カーブ I）。温度が 60°Cに
上昇すると、DRSW の透過率
は大幅に低下する。理由は、
相転移後に hydro gel が光を
散乱するため（カーブ III）。
さらに、電圧を 2.2 V に逆転
させると、PB 電極が色付き
状態に切り替わり、透過がさ
らに抑制される（カーブ IV）。 

iv) SWへの応用に必要な、調光能評価（性能指標）を分光測定値・計算から得た。結果は、DRSW が
「ブライトモード」で顕著な光透過率（Tlum = 67.80%、Tsol = 58.33%）を示し、十分な入射自然光を確保
できることが示された。逆に、他の 3つの操作モードでは、Tlum（0.11〜24.82%）および Tsol（2.37〜25.11%）
と、共に大幅な入射光の低減が示された。 

v) 電気(電荷）/熱・刺激前後の透過率変化幅（ΔT、EC または TC）、漂白/着色時間（tb/t）、および着
色効率（CE）(電気で色が変わる材料やデバイスが、どれだけ低い電力消費で有意な光学変化（例えば、
透明から濃色への変化）を実現できるかを示す性能指標。これには色変化の度合いと、投入された電力の
関係が含まれる) 等の評価指標に於いて、作製された DRSWは光変調 (ΔTlum = 87.47%、ΔTsol = 71.53%) 
を持続するだけでなく、PB 電極が高速応答速度 (9.5/6.0 秒)、大きな着色効率 (163.71 cm2⋅/C (Coulomb) )、
およびまずまずのサイクル安定性 (>200 サイクル) を有することが認められた。 

vi) DRSWの熱管理能力をさらに評価した。断熱フォーム材料で構築されたモデルハウスには、白色ガ
ラスまたは DRSW（寸法：4×4 cm2）が設備された。このセットアップで、光曝露を on-off（30 分オン、
30分オフ）で行い、室内温度のリアルタイム監視すると図 30ｃに示される結果が得られた。初期の照明
フェーズでは、「ブライトモード(mode)」の DRSW は、白色ガラスを装備したモデルハウスと同等の加熱
傾向を示す。DRSW が「シェーディング mode」に切り替わると、その初期加熱速度は大幅に遅くなる。
これは、色付き状態の PB 電極の効果的な光遮蔽能力に起因する。継続的な曝露により、mode 間の温度
差が徐々に顕在化する。白色ガラス modeハウスの場合、室内温度は急速に上昇し、その後約 51.2°Cで
安定する。 

vii) 指標値（EC の透過率変化幅（ΔTEC）、TC の透過率変化幅(ΔTTC) 、漂白/着色時間（tb/t）、および
着色効率（CE）を、本研究以前の他者の報告と比較し（ [112], [128], [129], [130], [131]）た（図 31参照）。
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その結果、趙博士等の DRSW が、全体的に（前記の評価指標のいずれも）優れた性能を示していること
を確認した。 

viii) 優れた温度管理能力 (temperature reduction : 11.9 ℃ & 18.4 ℃)を持つ DRSW は、革新的な energy
節約型 SWのみならず、室内照明、プライバシー保護、およびカラーディスプレイ等への限りない可能性
を示唆している。 

尚、温度管理能力が何故
11.9℃と 18.4℃の二つにな
るかを以下に説明してお
く： 

温度が LCST（約 42℃）に
達すると、DRSW は光散乱
状態に移行し、入射光を効
果的に遮断する。「シェーデ
ィングモード」では、DRSW
の PB 電極が着色状態にあ
る際の遮熱特性を活用し、
通常の白色ガラスと比較し
て 11.9°C の温度低下が実
現できる。DRSW が「プラ
イバシーモード」に切り替
わると、PB電極と電解質の
両方が着色状態になり、遮
熱性能が強化され、通常の
白色ガラスと比較して
18.4°C の温度低下を達成
する。 

今回の革新的な（innovative）アプローチにより、smartで効率的かつ適応範囲が広い DRSW を開発で
きた。これは前述 ( viii 参照) したように、SW 技術分野におけるパラダイムシフトをもたらす期待が高
まる。何故なら、DEMと共重合してイオン導電性を付与するという新しい戦略は、もっと適用範囲を広
げ、結果的に環境に優しい多機能材料の開発の促進につながり、結果的に、スマートエレクトロニクスの
分野の促進に貢献出来ると考えるからである。 

 

1-7-3 新利用方式（直接太陽熱蒸気発生簡易 system ( DSSG)と水処理応用） 

i) 概観 

世界規模での人口増加と経済発展から“真水資源”の確保は世界的課題と認識される。その際、海水淡水
化（desalination）、水浄化（purification）、あるいは水分を含んだ物体からの水回収（reuse）の三つの基本
技術において『効率的な水蒸気/湯気の発生法の確立』が必須で、それを太陽熱利用で達成しようとする
試みは既に 1970 年代から行われてきた [132a - f]。水浄化の方式は文献群[132 a-f] にあるように、膜蒸
留、逆浸透、多段フラッシュ蒸留などで、太陽集熱器、蒸発器、配管及び system 制御系等を適正に組み
合わせるなどした複雑な system 構成（可動部分も多く、かつ高圧操作が必要）を余儀なくされ、それが
適用対象や応用範囲の狭小化、かつ高額化を招いてきた。 

そこで、二つの良く知られた自然現象である“蒸発・沸騰”(“蒸発”: 沸点以下の温度で水から、低温水蒸
気（vapor)を発生させる。’沸騰”：沸点以上の温度で湯気（steam）を発生させる）を、太陽 energy を入力
energy 源として積極的に用い、簡単な装置構成とすることによって実現する技術（DSSG)が 2010年代か
ら注目され、現在も発展途上にある。即ち、DSSG system とは、太陽光を吸収して加熱されたた光集熱体
（photo-thermal material: PTM, 太陽集熱器の集熱 panel と同じような役割を担う）表面に、処理を必要と
する”作動流体, reservoir 水, 或いは、bulk水 = 体積水”から導いた (real あるいは virtual いずれでも、”
直接か、あるいは、何等かの仕組みを有する water path:水路”を使って導く）（例えば、もし、PTM に pore 
があればそれが水路となり、その径が充分小さければ毛細管現象で背面から表面に揚水される等）水分
子を、加熱された PTM 蒸発面（PTM の気相界面に殆どの場合なっている）に接触させ、蒸気を発生さ
せ、その蒸気を取り出し利用する装置と定義される。後で説明するが、PTM の蒸発面と水路は DSSG の
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運転機能にとっては極めて重要で、一体化していると見なし、”蒸発器、或いは、蒸発構造体”と呼ぶのが
一般的である。本稿では”蒸発器”で通す。尤も、PTM にはそれ自身が構造体となっている場合が多いの
で、加熱・蒸発面となる PTM表面と、裏面間では熱伝導による損失が発生する。そのためにこの熱損を
抑える方策が蒸発器には求められる（太陽集熱器の集熱 panelの裏面は通常断熱材を敷いて casingに収め
る方式と機能が似る）。 

尚、太陽入射光の集光度が大きくない場合、得られる蒸気温度は必ずしも充分高いものではないので、
電力変換するに当たっては更なる工夫が必要ではあるが、可能性が決して無いわけでは無い (例えば、後
出の文献[133 g][158] 等参照)。しかし、一般的には、低温蒸気であっても様々な適用技術が見込まれるこ
とから、特に発展途上地域にとって非常に魅力的な水処理・造水技術との評価が定着している。 

その様な DSSG の総べてを網羅して解説するのは難しいので、その参考として供せられる 2024 年迄の
総説報告（review articles）[133 a-g]、[134 a-c] を挙げる（[133]は我々以外の研究者による総説で, 一方、
[134]は我々groupによる）。 

DSSG の技術的理解にとって必要な項目を、私も共同執筆者である総説論文[134 a]と[134 c]に依拠し以
下で先ず説明する。その後で、提示された DSSG の課題解決に資する innovation 性が有ると自負してい
る、我々の個別 theme の論文 3 編 [(後出)] からの outputs に言及する。 

説明を start する前に、読者の便を図るために、上記の総説論文個別の粗筋を予め与えておきたい： 

① 先ず、[133 a] は異なる光熱効果に関する光吸収材料をレビューし、関連する応用を紹介。② 
[133b] は効率的な太陽駆動の水蒸発に対する光学的、熱的、湿潤特性の影響について議論し、異なる光
熱蒸発構成に基づいてシステムを分類。③ [133 c] は高性能蒸発を達成するための重要な要素を分析し、
DSSG の開発方針について述べ、DSSG システムの性能向上を、PTM、蒸発構造体 （水源の bulk 水を
PTM 上に揚水し、そこで蒸気発生させる component、"蒸発器水路"と言っても良い）、熱絶縁体および熱
集中装置の仕様から考察。④ [133d]は、DSSG の type 別蒸気生成メカニズムを提出。⑤ [133 e]は気孔の
ナノ構造に基づいて、エアロゲルおよび関連する 3Dマイクロポーラスアーキテクチャの開発について議
論。⑥ [133 f] は、材料の特性を活かす設計原則の考察を通して、水の挙動とその状態の影響が大きいと
指摘し、基礎材料科学および熱・化学工学の概念に基づいて、DSSGの発展を総括, 最後に, ⑦ [133 g]は、
開放された水面からの自然蒸発が、現在の風力や太陽光技術と同等の出力密度を提供しながら、蒸発損
失を約半分に減らすことができることを検証し、アメリカ合衆国において潜在的に最大 325GWの電力出
力が可能と見積もった。 

次に、我々の groupによる報告では、①  [134a] ( 320, 3.8/month)は、様々な NPs LSPRA type（後出）の
PTM を利用する DSG(体積型と界面型(後出）の両方）に関する、2017 年時点迄での多くの論文を分析・
考察し、使用材料の種類に基づいて、蒸気発生システムの基本概念と mechanism、適切な分類法、開発課
題、そしてこれらの新しいシステムに影響を与える要因を明らかにした。また、cost-efficient な NP s 
LSPRA typeの PTA の作製を強調した（後で、その分析・考察のいくつかを語る）。次に、② [134 b] (333, 
5.6/month)では、DSSG 特性評価 の評価 parameterである、太陽熱変換効率、蒸発率（発生蒸発水重量/規
格化された蒸発面面積)、およびエネルギー損失に関して、計算や計算方法を精査し、かつ、定量分析を
行って、PTM、蒸発器（その構造の次元性（後出）に着目して）、及び、対象システム全体を評価した。
蒸発器の構造の次元性とエネルギー効率の関係に焦点を当てたことにより、DSSG のあるべき将来シス
テムの設計、及び、商業化の chance への展望を得た, 最後に、私が共著者で直近の (2021年刊）の③ [134 
c] (61. 1.7/month) は分散型で最も重要な要素となる”蒸発器の水路”に焦点を当てて、環境 (水質浄化や悪
水再利用など) 課題への利用拡大、エネルギー効率の多段階利用などを目指す、energy 効率の高い DSSG
浄水器水路の次元を進化・多様化する手法をまとめた。更に、DSSG system の熱損失を抑制し、蒸発効率
を増大させるために必要な、” 蒸発エンタルピー低減”を数的評価するための計算式を整備し、理論的（計
算で求まる）蒸発速度の限界を突破する新たな蒸発戦略についても纏めると共に、DSSG 発展への問題点
を明らかにした（これも、後でその分析・考察の一端を紹介する） (尚、ここでの文献番号の後の（）中
に、出版から 2024 年 12月迄の総 citation数、及びその期間の 1 ヶ月当たりの citation 数を示した) 。 

 

ii) 初期の体積型及び界面型 DSSG 

DSSG の主要部である、PTM からの蒸気発生の基本的原理・装置構成（バルク水源から PTM を通し
て大気界面への蒸発水路を含め）を、当初の simple な 2 種類を例に先ず説明する（図 32a,b に概略図を
示す。現在は直ぐ後で説明するように、これらの単純な構造から、水蒸気発生効率を上げるために、蒸発
器水路を改良・改善した、多様な DSSG systemが出現している（図 34 参照））。 
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a) 体積型 (nano流体 type、PSSG type） 

最初の DSSGは、PTM に微粒子 (nano scale particle: NP)の局所表面プラズモン共鳴吸収(L-SPRA)を利
用するもので、水溶液中に分散・懸濁させた多量の NPs が、太陽光を水中で吸収して充分加熱され、そ
の周辺に既に存在する体積水の水分子（ca. 0.27nm)が、急速に沸騰し蒸気 nano bubble (泡)となり、水・空
気界面から気中に “湯気”として放出される。こうした蒸気発生 mechanism からはプラズモン太陽光駆動
蒸気生成（PSSG）システムと仮称される( 丁寧な呼称）。一方、蒸気発生とその水路の観点からは、懸濁
した NPｓに接触した周りの体積水を構成する水分子に、加熱された NPsから熱を素早く伝え加熱するこ
とから、” Volumetric system, 体積型 (ナノ流体 type) ”と呼ばれる。本稿では, 後出の DSSG にとって主
要な蒸発器（蒸発器水路）と直結する用語"Volumetric system (体積型) “で通す。 

この方式は Rice Univ. N.J. Halas 教授等の蒸気発生 [135 a]に始まる。彼女等は SiO2 (core) /Au nanoshells 
(ナノ粒子（NPs）)（論文から nano shellの大きさは 20 nm 程度、plasmon波長は ca. 800 nm）と、別途用
意した N-115 炭素 NPs との 2 つの吸収溶液（ “氷水” で冷却されたので、溶液温度は 0 oC相当）を使用
して、400–1300 nm の範囲で蒸気生成性能を比較した。彼女らがこの構造を用いたのは、core shell 構造
の吸収波長は、core と shell 材料の性質、および core と shell の相対的な厚さによって決まり、その厚さ
を変えることにより、PR領域を可視光～赤外領域全体にできることから選んだ。実際、SiO2 core/Au shell
を持つ core shell 材料の光学特性を理論的に計算し、前記の長波長帯域に跨がる PR を確認した。このよ
うな core shell 構造は、材料の性質、サイズ、形状、構造に加えて、周囲の誘電体媒体も PR に影響を与
える。太陽光を照射すると、SiO2/Au nanoshell溶液の蒸気生成は, 単味の炭素 NPs 溶液よりも早いことを
確認した。初期液体温度の上昇は、炭素 NPs の浮力が大きいため、nano shell 溶液の方が顕著であった。
Nano shell は、太陽光照射下での直接蒸気生成効率においても、大幅に向上した。太陽照射には Fresnel 
lenz 集光 (入射太陽 energyがほぼ 1 [kW/ m2] になる程度の低倍率）を採用し、蒸気温度 150℃、圧力 ca 
2 atm.を達成し、最適化された実験セットを使用しない場合、エネルギー効率はわずか 24％だった。しか
し、熱力学的な計算からは（一定の入射太陽エネルギーに対して、両方の流体の体積の温度上昇は 5 W
の消費電力に対応するが、質量損失によって測定される蒸気生成によるエネルギー消費率は 23.5 Wとな
る結果を使う）、NPsによって吸収された太陽エネルギーの 82％が蒸気生成に直接寄与したことを示した
(残り 20％は NPs 周辺の加熱に費やされた）。彼女達の実験 system は、水–エタノール混合物を蒸留する
ために使用され、非平衡相変化の過程で、最
終蒸留物として水–エタノール共沸混合物
の予測値よりも高いエタノール含量が含ま
れていた。その応用として二つの滅菌モデ
ルを提案した。最初のものは、closed loop-
system で、コンパクトで柔軟なため、遠隔
地での医療滅菌に使用できると考えられ
た。二つ目は、ヒトまたは動物の排泄物の滅
菌のための stand alone の open loop-system 
であった。 

このような華々しい成果があっても、彼
女自ら気付いている様に、この typeのDSSG
の最大の欠点は、体積水の高さが異なる懸
濁系では、nano bubble の形成位置から液体
-空気界面までの経路長が大きく異なり 
[135 a, b], 経路長が長い場合、nano bubble が
液体を通して界面まで輸送される間に、よ
り多くのエネルギーを浪費し、nano bubble が崩壊し、蒸気生成にかかる時間が明らかに長くなることで
あった 。 

尚、この type の太陽光熱変換材料(PTM) には、nano粒径の金、銀、等の貴金属、あるいは炭素等を液
中に分散したもの（NPｓ）等が利用される（本節 iii) -b で他の材料に言及）。金属 NPsは上述の LSPRを
原理とし、NPs 上での入射光散乱と NPs の局所電場の enhancement による吸収であり、後者は炭素 NPs
内部に形成された π-π bandによる、広帯域に広がる太陽分光放射の高い吸収率によるものである。 

この方式の蒸発プロセスでは図 32A に模式的に説明されているように、対象の体積水の水分子（ca 
0,275nm)は NPsの周りに常時分布し、さまざまな環境条件下で NPs に照明されると、選択的に加熱され、
わずか数秒で急速な水の蒸発を引き起こす。これは電子緩和による速いエネルギー放出のおかげで、旧
式の太陽光駆動蒸気生成システムよりも速く、かつ、光熱変換効率も高くなる（NPs 自身の L-SPRA の加
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熱と水分子への熱放散の物理的 mechanism は後出）。但し、この system では、入射光の光強度が同一条
件下では、懸濁液濃度が低い場合、濃度の増加に伴って光熱変換効率が向上するが、濃度が或る臨界値を
超えると、光がナノ流体の上層に閉じ込められるため、懸濁系が浮遊系に変わることになることに、先に
述べた nano bubble の界面への経路長の問題と共に、注意が要る。 結局、NPs材料の濃度が高すぎると、
資源の無駄やコストの増加が引き起こされることになる。 

 

b) 体積型 NPsに関する余談 2題 

①、筆者は 1975年当時、PTM として SAMの研究を行っており、その中で、黒（着）色流体を真空ガ
ラス管の中を循環させる、直接太陽集熱器の構想を持っていた。この背景は以下による：筆者のかって所
属した名古屋大学応用物理学研究科の X線回折結晶学の泰斗、故加藤範夫教授研究室は、電子顕微鏡学、
及び超微粒子学の研究で世界的に高名な故上田良二教授 [136 a-c] の研究室（名古屋大学理学部物理学科、
後に工学部応用物理学科。加藤先生の大学院理学研究科時代の師）と twin 研究室（両研究室は日常密な
交流をしていた）であったこともあり、着色液体には Silicone oil中に金属超微粒子（当時は nano粒子な
どという”ハイカラな”言葉は無く, Ultra Fine Particle (UFP) と呼んでいた。そして、後述する VEROS法に
より、平均粒径 10nm 以下の微粒子が安定して得られた。用いる金属は Au、Ag、 Cu、Pd、Ni、Fe、Co
等々）を分散させたものを用いる（この生成は、上田研の助教の八谷博士（現在米国在住、前米国 3M 社
研究者）が VEROS法 (vapour deposition on running oil substrate)として確立していた [137 a - d ] )ことを、
上田先生に相談させて頂いた折、上田先生 (当時先生は UFP の応用に興味を示されていた）から『面白
そうだし、originality もあるから、是非やってみては』と激励され、早速八谷博士の生成した超微粒子着
色液体（着色の原理は LPRA，懸濁された金属により色名は色々発現する。例えば、Au は濃い紫色であ
った)を持ち込んで、予備実験に取りかかった。実験は試験管中に着色液体を閉じ込め、当時名工研で設
計発注した最大放射強度 1kW/m2の solar simulator 照射の下に、液体温度上昇を計測するという、極めて
primitiveなものであった。勿論、この時の referenceには NPｓを含まない純正 Silicone oilが用いられた。
確かに温度上昇速度は Si-oilに比べ早く、かつ高い事が観察できた、予備実験は成功したと言っても良い。
そこで、大量の着色 Si-oil を利用する本格実験（高温を目指す為に照射に Ch2 で説明される、2号太陽炉
を用いる計画を立てた。しかし、八谷博士の米国転籍による着色液体の供給が難しくなった事や、私自身
が SS計画で開発された産業界の太陽集熱器の評価試験法等の評価法研究を加速する必要性から、殆どの
研究時間をそちらの半ば行政 theme に割くことになり( みっともない言い訳に過ぎませんが）、結局残念
ながら実現出来なかった。DSSG の現在の隆盛を見るにつけても、当時の『諦め』 が心残りで、今でも
悔悟の念が消えないが、名工研退職後、2010 年代後半から、中国科学院や大学での客員を務めてから、
共同研究者 苗教授とその多くの学生達と、DSSG の研究に関わることができて、大変良かったと思って
いる。 

尚、一言 UFP に加えることは、『UFP が沈下せず Si-oil 中で懸濁している理由は、UFP の重量は極め
て軽く、溶液の分子が持つｋTオーダーの熱運動エネルギーを受け取り、溶液分子と同様にブラウン運動
するため』である。 

② 興味深いことに、この type は、東京大学/堂免教授等 [138]の光触媒 nano 粒子を水中に懸濁させ、
直接 NPs表面から水素を発生させる、”人工光合成”の”微粒子光触媒系”の原理と似る( Halas [135]とほぼ
同じ時期の発表)。 

 

c) 界面型（浮遊型、floating type, 直接接触型）DSSG 

前記体積型から、できる限り simple な構成で蒸気収率を格段に向上させる目的で innovation された、
第 1.5 ( 2 ?) 世代とも呼ばれる DSSG について述べよう（図 32b参照）。但し、後出文献[142]の刊行年に
よれば、萌芽的研究は既に体積型より古く、前記の 一般に流布している”世代記述”は無意味かも知れな
い。 

本 typeの essenceは、体積水 (処理水 reservoir、作動流体）表面に”筏”の様に浮かせた PTM-Component
（例えば、炭素ベースの材料、金属ナノ粒子担持材、狭帯域ギャップ半導体、及びポリマー等（この使用
材料については、本節 iii- b)にもう少し詳しい list がある ）の、下面の体積水から、本節冒頭の DSSG 
system の定義の箇所で既に説明した様に、何等かの smart な仕組みで, 加熱 PTM-C 表面に、その背面か
ら揚水された水分子を接触させ“蒸発霧”を発生 (放出) させる方式で、PTM-C浮遊型（単に Floating type), 
あるいは、蒸発器水路の観点から”Direct contact type ：直接接触型，界面型”と呼ばれる ( a)の”体積型”
に対して”分散型”と呼ばれることもある）。 
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自然界で低温の水がそれより温度の高い外気と接すると出現する“湖沼・河川の蒸発霧”（steam fog）の
発生 mechanism を模倣した方式と言える（自然霧の濃度は、外気温度が高いほど、かつ湿度が低いほど
濃いが、本界面型の場合も同じ）。 

本 type は、PTMが界面に浮遊し界面局在加熱が実現されるので、PTM内の熱の閉じ込め、及び散逸熱
の体積水への拡散を回避できる条件が、前述の体積型に比べ揃っていることから、system の太陽熱利用
効率を高かめることが merit と考えられている。その理由から急速に台頭し、工夫をこらしながら様々な
多様性を蒸発器水路（後出）に出現させ、現在に到っている。但し、蒸発器水路を様々に改良した多様な
systemでは、夫々の名称で区別する方が便利で、界面型と一括りにするにはやや難が出てくる。そのため
本稿では、後出の vii) 項に PTM＋水路を一体的に考える蒸発器の type分類を与えている。多様な界面型
の類縁はその分類に従うのがより実体に近い。しかし、本項と vi) 項では、煩雑な名称をきらって”界面
型”(必要に応じて、xxx: 類縁を区別する語を添える )で通したい。 

もう一点 take note すべきは、PTM 機能を担う膜系材料を支える支持機能を持つ構造材料と重ね合わせ
る必要が有る事である。そのため加熱された PTM 表面から支持構造材料を通しての体積水への熱伝導損
失を抑える工夫が不可欠となる。さらに、支持材の存在で、体積水は直接 PTM 表面の加熱ゾーンに smooth
に絶え間なく輸送される保障は無いので、水輸送のために支持層には、水路の内面に水が広がりやすい
親水性材料（支持材としての候補は、親水性の発泡材、多孔質材、アエロゲル材等）が必要となる。 

本方式の最初の実験 group が誰かは、はっきりしていないところもあるが、異論は受け入れることとし
て、ここでは一先ず、2014 年に学術誌掲載された 2 つの論文（一つは Houston Univ. + MITの H. Gasemi 
教授の group [139] , 及び中国復胆大の鄧教授の group [140])としておく。特に後者の b) 論文は、NPs 体
積型 DSSG の蒸気発生効率を高める最も手早い方法として、体積水中に浮遊する光によって L-PRA した
NPs (実際の対象は Au ）が周囲の体積水のみを個別に加熱するのではなく、上部水層に集まった NPｓ
による熱を局在化させることに気付いて、 L-PRA Au NPs と純粋に散乱する nano 粒子（ポリスチレン
nano P）の混合物を使用して、溶液の上部に入射光を閉じ込めることに成功し、その混合物を PTM とし
て機能させた。実験で光吸収センターと光散乱センターが異なる濃度を有することを評価し、吸収セン
ターと散乱センターのバランスを取ることで蒸発性能の大幅向上を確認した。この研究の発見は、L-PRA 
NPs ベースの溶液における蒸発効率を向上させる新しい方法を提供するだけでなく、新しい太陽駆動型
の局所蒸発システムの設計にも光を当てており、体積型と境界面型 DSSG の当に中間 system とも言える
もので、個人的には高い評価を与えたいと思う。 

 論文[139] では、剥離 graphite層と carbon foamを使用して DSSGのための二重層構造（DLS）を形
成した。より大きな細孔サイズを持つ剥離グラファイト層が蒸気の排出のためのトップ層として使用さ
れ、より小さな細孔サイズを持つカーボンフォーム (Carbon Foam は、低密度で軽量な炭素材料で、炭
素原子が緩やかな三次元網目状に連なった構造を持つ。この構造は、エアロゲル（aerogel: 多孔質な材料）
に似ているが、密度はエアロゲルの 1%程度と極めて低いことから、断熱性は極めて高い）が液体供給の
ためのボトム層として使用された( 図 32 b はこの DLSを想定した）。10 kW/ m²の照明下で総熱損失は約
15％であった。Carbon foamを取り除くと、伝導熱損失が増加するため、蒸発速度は 17％低下した。体積
型と界面型の比較実験を同一照射条件下で行った結果、前者では、99％以上の太陽光吸収率を持つ carbon 
black nano fluid を PTMに使用したにもかかわらず、energy 効率は 75±3％に過ぎず、DLSの 85±3％を
下回った。 

論文[140] は、バイオロジカルシステムに触発され PTM に Au NPs が空気と水の界面で自己組織化し
た膜を用いた。この膜は、皮膚や植物の葉の機能模倣し、局所制御された蒸発表面を作り出す。その結果、
迅速かつ効率的な蒸発が界面で実現された。この PTM の size は 3 cm で、可視域全体で広い吸収スペク
トルを有した。この薄膜は液体-空気界面に配置され、熱対流によるエネルギー損失を抑制できた。523 nm
のレーザーを用いて照射し、10分の照射後で蒸気生成率(速度）が 0.4 [mg/s]となり、体積水への熱伝達に
よる熱損失を考慮しても、システム効率は 44%で、Au懸濁液システムの効率の 2倍以上を記録した。水
表面に移動する nano bubble の長さは、Au 薄膜が Au 懸濁液よりも速く定常状態に達したと判断された。 

尚、最後に他 groupによる Au の自己組織化に関しての先行研究 [141]、及び PTMに core:shell NPs を
利用する蒸気発生に関する萌芽的研究として文献[142]を参考までに挙げておこう。 

 

iii) L-SPRA 

詳細は高評価の参考文献 [143 a - d] を参照して貰う事とし、最小限の以下の説明に留める： 
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① LSPRA は、特に貴金属（例えば Au, Ag）でよく知られているが、遷移金属 (Ni) , 金属酸化物 ( CuO, 
Cu₂O, ZnO, Fe₂O₃）、及びそれらの NPs （Ptは bulk では出現しないが、NPで出現。CdTe 等や硫化物でも
出現する）で出現する（これらの物質は、特定の波長（SPR波長）の光を吸収し、局所的な電場を強める
ことができる）。約 10nm 径の場合の SPR波長は以下となる：Au約 520 nm ( 530nm) [144]、Ag 約 420 nm 
(440nm)[145]、Ni 約 350 nm [146]、Cu2O 約 600 nm (620nm) [147]、ZnO 約 370 nm、及び、Fe2O3約 300 
nm [148] (括弧の中に 100nm径の場合を与えた）。粒子のサイズが大きくなると、SPR peak が赤方偏移（波
長が長くなる）する傾向による。これは、粒子のサイズが nm size の小さい場合いには、電子閉じ込め効
果が顕著で、energy band の離散幅が大きいが、サイズが大きくなるに従って、閉じ込め効果が弱くなり
離散幅が小さくなる（吸収する光の波長が長波長側に偏移する：赤方偏移）からである。 

② L-SPRA によって懸濁された NPs が高温になり、周囲の水分子への熱散逸の物理的 mechanism を、
時系列的に記述すると以下となる [144], [149 a - b]：ⓐ光の周波数が NP sの共鳴周波数と一致すると、光
吸収が強く起こる、ⓑNPs内で hot electronの pulseが生成される、©非熱電子分布が緩和され、hot electron 
pulse は electron-electron 散乱によって急速に冷却される、 ⓓ金属 NP s の金属格子との衝突により、数
ピコ秒内に electron-phonon結合を介して格子の温度が上昇、 最後に、ⓔNP sの格子から周囲 ( 水分子 ) 
への熱伝達が、phonon-phonon相互作用を通して 100ピコ秒以内に発生する。 

では果たして、この様な energy 変換 process を経る NPs は、蒸気発生に充分な温度に達するか考えて
みる。Hot electron の電子温度は数 [eV]なので、それが全部 NPs を温める energyに使われると、単純仮定
すれば数 1,000 [K] に達する、しかし、hot electron だけでなく APs 全体を構成する electron energy 分布
(DOS)や物理特性、さらには NPs を取り巻く周囲の常温の水への放熱（急速冷却:NPsの phonon と水分子
の phonon の相互作用）が実際には絡むので、熱的非平衡に系はあっても、NPsが溶解しない程度の、数
100[K] order の温度には NPs の核心部は達すると言えよう [144]。 

 

i) DSSG system 高性能化の課題 

本節冒頭に述べたように、従来の太陽駆動の蒸気生成システムの構築には、光学装置や土地スペースが
含まれるため、大量の資本投資が必要なことから、近年、DSSG システムが提案され、研究者の努力によ
りいくつかの実験運転で成功が確認されているので、cost performance の良さもあって、造水・水処理に
対して有望な技術としての注目が高まってきた。その結果 Halas 教授等の報告[135]以降、わずか 5-6 年
で、上記②の方式に端を発した、system の構成を多様化させ energy 効率を向上させる試み（後述する様々
な要素技術の innovation, 改良・改善）により、DSSG system は急速に進歩し、結果的には、太陽照射 (1 
kW/ m2) の下で、蒸気発生に関わる energy効率がほぼ 100%に達するまでになった[150] ( energy効率に関
しての統一評価法の欠如の問題は後出）。 

DSSG system のさらなる高性能化を図り、商業化に到達するまでには,相互に密接に関連する以下の 5
つの重要課題が横たわる（supplementary document の補足図 S-0 に、我々の文献[134 a]で考察した、体積
型、及び界面型の DSSG の構成要素に関わる課題の一覧を示したので、併せて参照して欲しい）： 

① 先ず、どのような DSSG systemにとっても、省エネルギー性、簡便性、及び適用性に優れた soft 合
成プロセスを利用する高回収／高変換効率を持つ、各種機能材料の合成等の材料 process が重要となる。
具体的に要求される、後出の蒸発器を除く機能材には: 

a) photo-thermal材料 (PTM: 金属ナノ粒子、炭素系材料、狭バンドギャップ半導体、及びポリマー等）
には界面からの熱損失をおさえるための（必要性は後出の energy束の balanceの考察にある）、太陽集熱
panelと同じような光選択吸収性機能付与（特に熱放射をおさえるための、近赤外・中赤外。遠赤外領域
での放射率（吸収率）の低減を図る）が望まれる。尚、当初は、金属 NPs は構成材料が自由電子を多く
持つので、単純に赤外領域で反射率が高く、光選択吸収性の期待もあった。しかし、NPs の場合いにはバ
ンド内の energy 順位の離散的性質が粒径に反比例して顕著になるので、その分光学的特性は、物質自身、
粒径、及び粒子形状に大きく依存するため、光選択吸収性を過大に期待することは避けるべきであろう。 

b) 支持構造材には、断熱性+親水性＋導水機能（体積水から PTM 局所加熱面への絶え間ない給水機能
や断熱機能）の付与（以下の②参照） 

② PTM から bulk 水への伝導熱損失を減らす機能と、逆に、体積水から PTM 局所加熱面への絶え間
なく smoothな給水機能を両立させた蒸発器の構造（構成）の最適化が必要不可欠となる： 

DSSG では PTM と水の間の熱交換は、PTM と直接接触する水によって影響される。水が多すぎると、
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蒸発する水の温度上昇が抑制されることから、水の輸送設計には注意が要る。蒸発効率を上げるために
は。システムの伝導熱損失を抑え、かつ蒸発 enthalpy 低減を図るための（蒸発 enthalpy に関しての詳細
は本節 vii 参照） 最適構造の模索は優先順位が高い（ここでは、前出の通り、PTM と蒸発水路を一体と
して捉えた蒸発器とする）。 

③ 理想的な水蒸気回収と浄化水の元の体積水へ
戻すなどの再利用・循環 system追及も、実際の system
では課題となる、 

④ ①に述べた以外の system 要素の熱絶縁体の材
料選択と最適構造化も課題となる, 

⑤ system の performance を上昇させる集光集熱装
置の最適設計 (集光倍率を何倍にするか？どのよう
な集光 systemを利用するのか？）も避けて通れない。 

 

ii) DSSG の伝熱工学手法による蒸気発生 energy 効
率評価 

前記予告に従って、我々の 2 編の総説論文 [134 a.c] 
と 3 編の個別 theme論文 [151 a, b ] (citation 数：105, 
1.8/month, 及び , 78, 1.1/month), 及び [152] ( 177, ca 
3.0/month) から、上記課題解決への興味有る topicsを
以下に紹介する。 

先ず、界面型システムを例にとると（但し、ad hoc
仮定として PTM は充分薄く、side からの熱損失を無
視できる場合）、図 33に示されているように、入射太陽エネルギーは PTM によって吸収され熱 energy 変
換され、これは energy 保存則から、伝導、対流、及び熱放射による損失 energy と蒸発寄与する energy 
(useful energy)としてバランスを取る。この原則は、SS計画初期に我々が in depthに行った、太陽集熱器
の熱移動解析の場合と全く同じである (前述の ad hoc 仮定の結果として、 蓄熱の寄与が充分小さい場
合）[153]。吸収体の温度が周囲温度より高い場合、吸収層の上面と周囲環境の間で放射熱損失が起こる。
一方、対流による熱損失は、吸収体の上面および下面間で引き起こされる。system の異なった温度にあ
る各要素を nodeとして熱回路を作成し、上記熱損失の熱移動係数を評価し、次に各 node間の熱流を実験
条件に合わせて求めれば (文献 [153]の計算手続きに従って）、最終的な蒸気発生効率を評価できる。MIT 
の Chen等 [154] は蒸気発生効率 ( η ) を次式で定義した。用いた記号の意味は：m dot: 関与する水の
質量流量、HL,V: 1 [atm] 下での水の蒸発潜在 enthalpy, C opt: 実験 system の太陽入射集光率, I: 名目上の太
陽入射強度。 

 

(eq. 1-7-3-v-1) 

 

もう少し詳しい  HLV、及び式導出の考察・説明は本節 vii) で展開する（同項目の付録として
supplementary document S3も参照）。 

 

vi) PTMの進化と多様性 [after 134 a] 

本節冒頭で紹介した粗筋で既に述べたことを再記すると、本総説は主として体積型（PSSG）と界面型
(floating）システムについて、使用される NPs PTM 材料別に、その基本概念、分類法、蒸気発生メカニズ
ム、システムの発展、およびこの新しいシステムの影響要因を分析・考察した報告である。その分析・考
察に用いた DSSG は、本 Chapter 最後に付録として与えた Supplementary の図 S1 に体積型の場合を、及
び、図 S2に界面型の場合を、実験で得られた DSSG の運転 parameters ( 実験で失われた水量、または蒸
発率、及び energy効率）と共に list up した。但し、各研究で報告された効率は、それぞれの特定の条件
を持つ自家製装置の実験結果を示しているに過ぎず、普遍的な統一基準による performance 評価では無い



45 
 

事から、結果を正確に比較するまでに到っていないことを指摘しておきたい。更に、蒸気生成率について
も、同じように独自の条件（照射の光強度、ナノ流体(体積水）の高さ（深さ）、および容器を取り囲む断
熱材料の有無等）によって、異なる値になることも take note しておく(統一された条件下での実験が、公
正な評価には必要ということ）。 

文献 [134 a] 図 S1から体積型 PTMに用いられたNPsは、Au、Fe3O4/C、Au/SiO2 nanoshell、nano composite、
carbon black、hollow meso porous material、重ドープ半導体、およびセラミックス[155] 等多岐に渡る。ま
た粒径も 16 nm～500 nm と幅広い。前述の様に統一した試験方法が無い場合、energy効率の公平比較は
難しいが、効率 70％を報告しているのは、清華大の Wu博士 groupによる [156] 、PTM に還元型グラフ
ェンオキシド（rGO）を装飾した磁性ナノ粒子（Mag-NPs）を composite として使用した体積型 DSSG system
であった。PTM は 95％以上の太陽光を吸収し、3.5％の塩濃度 NaCl 溶液中（海水より濃度高い）で、1 
kW/m²の照射下で performance 試験した結果である。加えるに、蒸気生成率は 1.12 [L/m²・h]であった。
PTM に磁性 nano材料を用いていることから、外部電磁場を導入することで、脱塩水の再効率循環や TPM
の再利用が可能とした。この system は、純水システムだけでなく、高塩分廃水の desalinationにも使用で
きることを示し、graphen 等の炭素系材料（直後にも紹介される）が安定的に塩・重金属汚染水の処理に
利用できる可能性を明らかにしたことが評価された。 

尚、似たような 69％の energy効率を達成した NPs-PTMは、graphite black carbon, 及び粒径 209nmの
Au/Ag hollow mesoporous plasmonic core-shell であった。これらの詳細は図 S1に与えた参考文献にある。  

図 S2 に示した界面型では、PTM に NPs を様々な基材上に担持した film や membrane、アルミニウム
フォームを利用する材料(後出の[158])、特異な形状（カリフラワー型等）の nano 構造物に担持、更には 
carbon nanotube aerogel と composite 化した材料等で、これも多岐にわたる。体積型と同様に、統一試験法
に依拠しない energy 効率の比較は必ずしも、公正ではないが、本節 ii-c) で指摘した理由から、Energy 効
率は体積型に比べ概ね高いと言えよう。 

図 S2 中の最高の energy効率は、文献[ 157] に記載されている。南京大学の Zhou 博士等は、陽極酸化
処理によって形成された、多孔質酸化アルミニウム (AAO)膜を基材及び断熱材 (template)として、その
孔（平均孔径: 365 nm, 孔と孔の間隔: ca 400 nm) の中に，表面から凡そ 86nm の深さまで, PVD によって
Au nano 粒子を deposition して穴の中で自己組織化した（AAO template の厚さは構造材として耐えられ
る強度を持つために、sub-micron の厚さを持つ）。この材料 ( Au/NTP (nano template) ) を PTMに用い、
4 [Sun: 4kW/m2]の強力太陽光照射で energy 効率 90％に達した。尚、本 PTM の太陽光吸収率（波長領域
2,5 ～ 10 μm ）は 99％であった。この高い吸収率は AAO template の有する構造による効率的な光吸収
と、Au NPs の L-SPRに伴う強い近接電場増強に起因する。 

一般に Al の陽極酸化処理により多孔質の酸化アルミニウム膜が Al 基材表面に膜のように形成される
が、この膜は多数の pore (細孔)を持つハニカム構造を構成する [158]。Pore のサイズや形状が酸化条件
（例えば、使用する酸や電流密度）によって制御される。1930年代から、当初は腐食防止や建築装飾に、
近年は nano technology、filter、sensor 等への応用に利用されている。 

余談にはなるが、AAO膜の孔中に Niを担持した Al 基材は、かってサンシャイン計画の最初期に、昭
和アルミニウム(株)によって、光選択吸収面材料として開発され、冷暖房給湯太陽集熱器として商業化さ
れた（現在販売されているかどうか、ソ振協の構成会員資料を見ても確証がない）。 

本項目最後に興味深い、Houston Univ. の H. Ghasemi 教授のグループ[158]の system を紹介する。彼等
は界面型 LPRA TPAとして柔軟性のある人工ネットワーク構造を開発し, 高圧蒸気（数字は後出）を生成
したことである。この PTM作製には、ポリジメチルシロキサン、塩水溶液、剥離グラファイト、および
犠牲アルミニウムフォーム（特定の工程中で一時的な機能（例えば、構造的支え、熱管理（熱の吸収、分
散または断熱）、或いは特定の表面特性をもたらす表面処理等） を果たし、その後消耗または取り除かれ
ることで、プロセス全体の効率や効果を高めるために使用される）を用いた。太陽光蒸気生成実験では、
熱が水の上層に局在化され、50 [kW/m²] の太陽光照射下で優れた水の輸送および低熱伝導特性により、
高圧（525 kPa）および高温蒸気（100〜156 ℃）を生成できた。こうした点が評価されて、産業での応用
にも期待を持たれた。しかし、極めて高い集光（他の研究者が行っている通常の場合のほぼ 50 倍！！）
によって、得られた結果であることから、通常言われている『照射の強度が高いほどシステム効率が向上
する』との DSSG の特性を、是非考察・確認しておいて欲しいと思うのは、筆者ばかりでは無いと考え
る。 

 

vii) 蒸発器の進歩と多様性 (aft. [ 134 c] ) 

https://pubs.rsc.org/en/results?searchtext=Author:Hadi%20Ghasemi
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本節冒頭で本報告の粗筋は既に紹介した。蒸発器の進歩がもたらす多様化が進むにつれて、環境エネル
ギーの利用、エネルギー効率の多段階利用、及び蒸発エンタルピーの低減等、の新しい蒸発（器）戦略が
必要で、既出報告からそれらの要素を分析・考察・抽出して、分散型 DSSG浄化技術の実用化を加速させ
るために必要な、今後の研究の方向性および解決すべき問題、2020年迄の進み方を解説しておこう。 

a) 蒸発器（蒸発水路）の分類 

DSSG system の蒸発において、蒸発する水の移動経路と蒸気の逃げ道の両方が蒸発性能に重要となる。
従って、どの様な蒸発器構造を選ぶかは研究者にとって優先事項となる。特に、蒸発器の水路構造は PTM
から体積水への伝導熱損失を減ら
すために、図 34 の模式図に示す様
に構造は徐々に最適化されてき
た。”水路の dimension” ( “水路の構
造次元” と訳しておく）は、既に本
項 ii)-a), i i)-c), 及び iv) に言及し
た primitive な体積型 [160], [161] 
と界面型[140],[157], [162] （この両
者に付けた参考文献は、上記箇所
で参考にした報告の一部と別（水
路に注目した報告を挙げた））か
ら、2D [163]、1D [164], [165]、及び、
注入制御 type [166].[167]へと進化
してきた。構造次元の説明は、体積
型、及び、界面型では前記理由から極めて簡単に済ませ、他の３種に傾注する(後出）。その前に、課題と
して本項 iv に挙げた『蒸発効率の向上』を目指す戦略を考察するために、以下に、蒸発率の限界とその
break through に関わる理論的背景 （補足 document S3 も参照）を簡単に触れておく。  

 

b) 蒸発速度の限界 

Zhu 等 [168]によって,以下の様な条件仮定により予測された。その仮定は：①太陽 energy から蒸気へ
の変換効率は 100％（ Carnot cycle と異なり、 蒸発 processには理論上の効率の制限がないので、観念的
には非常に高い効率を達成出来ることもある。但し、実際には熱損失やその他のエネルギー変換の非効
率性が存在することや、太陽 energyの利用には多くの環境要因が関係するので、完全な 100%効率は難し
い）、②蒸発プロセスでは 20℃の水が 20℃の蒸気に進行する、及び、③用いた照明ランプサークルの構造
は無視。 この時、計算で得られた理論的な蒸発速度の限界は、照射 energy密度 1 [kW/ m2]で 1.47 [kg/ m2 
h]であった。 

 

c) 新たな蒸発器開発戦略 

上記の甘い仮定を用いても、実用的な応用には未だ蒸発性能が十分では無い数字である。この数値の改
善を図り、入射光に対する蒸発効率（蒸発に正味使われる energy 効率）を上昇させるには、①環境から
の温熱エネルギーの harvest、②水蒸発時の潜熱を再利用する、及び、③潜在蒸発 enthalpy を低減する、
等の新しい R & D戦略が必須となる（これら①～③は相互に関係する）。前記の用語の意味、及び、その
戦略の理論的 back ground となる基本式を supplementary document の S3 に与えた。S3 に与えた式群を組
み合わせ、改善の目標を効果的に達成するためには、PTM 単体の工夫だけでなく、水路も一体として含
めた蒸発器単体の外部または内部の次元構造の適切な設計が一番重要であることが見えてくる。 

我々が分析・考察に利用した、上記改善を図る以前の他者の報告の蒸発器構造と、PTM、蒸発速度、及
び蒸発効率の纏めは supplementary document の図 S4 に与えた。また、新しい戦略（上記 3 theme）に基
づいて上記改善を図った他者の報告についての同様な運転性能の纏めを、同図 S5 に挙げた。以下に、補
足図 S4，及び S5から、前述の蒸発速度限界を照射強度 1 [kW/m2] (= [ 1-sun])で越えた DSSG system を
中心に、若干の説明を加えておく。 

 

d) 具体的な蒸発器の進歩 
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ここでは、図 S4，S5、及び我々team の研究 outputs から主要な topicsを紹介する. 

① 図 S4で前記の criteriaを満足するのは文献[167]の清華大 Qu教授等の group である。 彼等は、水注
入制御のために、PTM＋蒸発器機能を以下の材料で発現させた；先ず grafen oxide (GO) を水素還元した
ｒGO nano sheet を得て、次に,それを自己組織化により 3D構造にすると、μサイズの孔や channel を持っ
た rGOfoamができる（孔や channel 表面は強撥水性）。その孔中に適量の毛細管水状態を形成し、水の運
動モードを効果的に調整した。その結果、孔チャンネルが完全に水で塞がれることなく、蒸発面積をでき
るだけ多く露出させることによって蒸気逃げチャンネルを大幅に増加させることができ、かつ、PTM 表
面で余分な水を加熱するのを防いだ。その結果、太陽光照射 1[kW/ m2]の下での太陽蒸気発生速度は 2.40 
[kg/m2h]に達し、報告されている最高値の一つとなった。さらに、太陽熱蒸気発生効率はほぼ 100％に達
した。炭素ベースの材料で構成された DSSG の応用を促進すると期待されている。 

 

② 蒸気の毛細管現象を水路に利用する試みは多々ある。例えば、Wang等 [169] は、Bi2S3/ポリ（フッ
化ビニリデン）複合材料（PBP）を coatingした、self-interfacialポリウレタンスポンジ蒸発器を開発した
（PBP が PTM 機能と水路機能を持ち、ポリウレタンが多孔質で水を吸収する機能を持つ）。PBP の微細
孔構造により、バルク水が多数の毛細管領域に分割され、総熱損失はわずか約 7％、照射強度[1-sun = 
1kw/m2]で 1.66 [kg/ m²h]の蒸発速度と 92.9％の energy 変換効率得た。 

 

③ 更に加えるに、直接接触タイプの水路では、多孔質構造、強親水性、および低密度などの特性によ
り、バイオマス材料が注目されている。蒸発性能を向上させるために、それらの太陽吸収を、炭化または
黒色粒子でコーティングすることによって強化する方法を採る。その具体例として以下がある： ⓐ Li 等 
[170] は、ポリピロールコーティングされたトウモロコシ・ストロー蒸発器を製作した。太陽光吸収率：
95〜100％、強い湿潤性、整列した水路（channel）、優れた断熱性によって、energy 変換効率は 1-sun の照
射 energyで 96.8％に達した。さらに、太陽光暴露 30 日経過後の、さらなる連続的暴露試験でも、蒸発器
の表面に塩析は見られず、蒸発器の優れた耐塩性能が証明された, ⓑ Liu 等 [171] は、廃棄された稲藁
による biomass蒸発器を開発した。稲わらは、有する多層幾何学構造から驚異的な揚水能力を示し、蒸発
速度：1.2 [ kg/ m²h]、蒸気変換 energy 効率：75.8％を
得た。また晴天の屋外試験で、1 日当たりの浄水収量
は 6.4〜7.9 [kg /m²h]であった。砂、土壌、海水などの
多種の水分媒質を蒸発器に使用できた、及び、ⓒ Liu
等 [172] は、炭化サトウキビを使用した蒸発器を提
案した。この材料は豊富な閉鎖室の存在から、熱保存
機能と、smoothな水供給 channel が有効に作用し、追
加の断熱対策を取らずに、1-sun 照射時に蒸気変換
energy 効率は 87.4％を達成した。 

 

④ 次に我々の team による、効率的な給水と低熱
損失を両立させるための 2D type に話題を進める。
我々は [173] (91, 1.52/month) (意味は既出）市販のメ
ラミンフォーム（MF）と拡張ポリエチレン（EPE）
foamを使用して、蒸発のための 2D 水路を形成した。
強い親水性を持つ MFは、脱塩において自己洗浄力を
持つと考えられ、長期的な脱塩を行っても水路の channel閉鎖は無い。熱伝導率が 0.026 [W /m¹K]の EPE 
foam は、熱伝導損失を減少させられる。PTM 機能改善のために、MF の表面を炎で黒化処理し、吸収率
96.8％に高めた。その結果。3.5 wt％の NaCl 溶液を使用して、2-sunの照射で 2.53 [kg /m²h]の脱塩蒸発速
度を確認した (図 35参照）。 

Zhu等 [163]の 2D 水路は、Grafen oxide 吸収体（GO）が、体積水の直接接触を避けるため、及び GOか
ら体積水への熱伝導損失を避けるため、熱伝導率が約 0.04 [W/ m K]のポリスチレンフォームの周りにセ
ルロースの薄層を巻き、それを PTMの背面に装着するもので。吸収体と体積水は、それぞれ上部と下部
に別れ、水はセルロースの毛細管力によって PTM に輸送された。体積水面の温度は 0.9℃上昇したが、
吸収体と体積水の直接接触による 13.7℃よりもはるかに低く、最終的に、蒸発速度は 1.45 [kg/ m²h]に達
し、対応する energy 変換効率は 80％であった。 
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水路の設計の重要性を認識した後、彼等 [174] は、図 34中に 1Dと例示された、”茸型 “蒸発器を開発
した。傘状の黒い子実体、多孔質のコンテクスト、および繊維状の柄を持つ、bio-material である”炭化茸”
は、効率的な光吸収能（吸収率：96%)、及び、熱管理能を備えている。茸の黒い子実体の直径は繊維状の
柄の約 6 倍であり、茸は効果的な熱集中構造を備える。豊富な炭水化物、タンパク質、および窒素官能基
のおかげで、炭化茸は強い親水性を持つ。本 DSSG は 1-sun の下で蒸発速度：1.475[ kg/ m h⁻]を持った。
植物の自然な水輸送プロセスに触発され、更に Zhu等 [165] は 3D 人工蒸発器に役立つ 1D水路を提案し
た。1D水路材料として綿棒が研究された。彼らは、1D水路を備えた 3D 人工蒸発器、直接水接触（2D直
接接触）を備えた 2D吸収体、および 1D
水路を備えた 2D 吸収体（2D 間接接触）
の熱損失性能を比較した結果、1D 水路
を備えた3D人工蒸発器の伝導熱損失は
非常に低く（1％）、2D間接接触（2％）
に類似し、2D 直接接触（43％）よりも
はるかに低いことを示した。1D 水輸送
方法は、水への伝導損失を効果的に抑制
することが確認できた。 

 

⑤ 次に、我々は図 36に模式図を示し
た、樹木の葉からの蒸散、及び水輸送形
態を模倣した，1D 水路に区分される”植
物蒸散模倣 DSSG”を提案し、DSSG 性
能を proto-type system で実験検証した 
[152]。図 36に示すように、炭化自然木
材（ヒノキあるいはヒノキ科の木材、
Carbonated wood slice (CW-S))を PTM に利用し｢葉｣に、熱伝導率が 0.026 [W/ m K]と低く、かつ撥水性の
高い商業用拡張ポリエチレン foam（EPEF) を PTM 支持構造物、背面からの損失を低減させる機能と共
に、体積水からの水路保護の機能を併せ持つ｢幹｣に、 EPEF の芯に埋め込んだ親水性、吸湿性、及び保
水性に優れた機能を発揮する air laid paper ( 不織紙、乾燥状態 熱伝導率：0.05-0.1 [W/mK], 湿潤状態：
前記の値から増加）を｢根｣として処理水 reservoir（体積水）から PTMへの揚水水路機能を持たせた。さ
しずめ、前記の reservoir が樹木全体を支える｢土壌｣に相当することになろう。この構造は、温度の高い
PTM＋断熱材と体積水との間の、二次元的直接接触による余分な熱伝導損失を、断熱材と水の間に空間
隔離を導入することで避け、根の役割を持つ細くて熱伝導率の低い不織紙による channel に水輸送機能、
及び伝導熱損失を一次元化したところに最大の特徴を持つ。 

豊富なヒドロキシル基と整列した多孔質木材 channelを持つ CW-Sは、太陽集熱機能のみならず、その
小さな熱伝導率 (一般的に、乾燥状態：約 0.5〜1.0 [W/mK]、湿潤状態：0.1〜0.5 [W/mK]、我々の場合湿
潤状態で ca 0.43 [W/mK] ) から断熱材としての機能、さらに PTM の上を覆う蒸気の吸収機能も併せ持つ。
また、本 Chapter 1-1節の図 2（図は大気の分光吸収率（酸素分子：紫外線領域 (200-240 nm) 及び、分子
の振動・回転のエネルギー準位で赤外領域 (~6.4 µm)、窒素分子：真空紫外線領域 (100-200 nm)、及び、 
CO₂: 赤外線領域 (4.3 µm, 15 µm) ）であるが、図に示された吸収率の高い peak の大部分は水蒸気(水）に
起因する）から、蒸気は PTMからの中赤外・遠赤外域の熱放射を吸収しながら、350 - 2,500 [nm]の入射
太陽光を透過する。上述の様な熱的様相を取り入れて、伝熱工学的に評価（具体的方法は文献[152]。こ
こに、PTM：50 oC, 蒸気温度: 48.6 oC と諸条件から推定。後の実証試験で良い推定と確認される）すれ
ば、本 DSSG の理論的蒸発 energy 効率（蒸気発生に使われる energy と入射太陽 energy の比, 補足 S3 も
併せ参照）は、図 35bに示されているように、1 [sun]（= 1kW/m²の太陽強度）の照射で ca, 92.5％となる。
この理論値は ca 1.3% 程度過剰（実証値を後で言及）。但し、この程度の差異なら simulation は概ね妥当
と見なされよう。本植物蒸散模倣 DSSG system の卓越した低熱損失の理由は、上記の利用材料の低い熱
伝導率にもあるが、そればかりで無く、PTM の上を覆った水蒸気の温室効果により、PTM からの放射熱
損失が大幅に抑制された効果もある。 

以下に本 system の component 等や蒸気発生 test の detail をもう少し解説しておく： 

ⓐ コスト効率と拡張性（scalability)を備えた DSSG のための木材起源の PTM は、今までも研究され
ていた（木材-酸化グラフェン複合材料[175]、表面炭化された天然木材[176-178]、および柔軟な木材/カー
ボンナノチューブ膜[179]）。しかし、それらの太陽蒸気 energy 効率は、照射強度 1-sun の下で約 80％に
限られており[175, 176, 179]、DSSG の実用性を制約していた。こうした背景で、我々の CW-Sを PTMに
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採用した植物蒸散模倣 DSSG では、1sun の照射下で図 36-b)に与えた理論的蒸発 energy効率 92.5% 

（proto-type による実証実験値は- 1.3% 程度で、裕に 90% を超えることからも）が達成見込みである
ことは、木材系 PTM 採用の DSSG 期待を回復させるもので、未だに大いにこの報告が他研究者によって
注目されている理由になっている。 

ⓑ 主要な部材 CW-Sの作製法とその characterizationについて述べよう。CW 吸収体は、窒素雰囲気下
で 4[h]かけて高温で天然木材ヒノキ（Cunninghamia lanceolata）モノリスを熱分解して製造された。典型
的な加工では、先ず木材を木の成長方向に垂直に沿って 4 x 4 x 2 cm のモノリスに切り、100℃で 24 時間
乾燥させる。得られた木材モノリスは、500℃および 900℃でそれぞれ 4 時間、2℃/分の速度でチューブ
炉内で炭化される。処理温度区別は、500CW、あるいは 900CW とする。最後に、前記の木材モノリスを
数回の脱イオン水での洗浄後、proto-type蒸気生成実験のために 20 x 20 x 1 (厚さ） [mm] のスライスに
切り、乾燥させる。これを 500 CW-S、あるいは 900 CW-S と名付ける。 

我々がこの材料を吸収体に選んだ理由は、第一に、開放チャンネルには光の反射を低減する光トラッピ
ング能力があり、光から熱への変換性能が向上すること、第二に、秩序立った垂直孔チャネルを持つた
め、水の輸送と蒸気の流れを効率的に促進すること（構造写真は図 37 a-d）、第三に、天然木材は低コス
トであり、簡単な熱分解法で得られる太陽光吸収率の高い黒体として利用できることからである。 

500CW-S、及び、900CW-S の XRD からは a-carbon の特徴である 20-26 度（graphite の（002）peak 近
傍）、及び、41-46度（同じく（101）反射の近傍）に広いピークが観察され、graphite 化は低いと観察され
た[179, 180]。ラマン分光分析の結
果は、500 CW-S、及び、900 CW-S
の何れの試料においても、O-H基が
劇的に減少していること、及びタ
ーボストラティックカーボンと定
義された D バンド（1350 cm⁻¹）が
確認された [181]。これらの事実
は、従来の木材由来カーボンの熱
分解温度の影響に関する結果と一
致する。CW-S大孔質サンプルの湿
潤特性は、水接触角によって調べ
られ、熱分解プロセス後に酸素官
能基が減少したため、より高い接
触角を持っていたが、水滴に対す
る良好な付着性を持つ CW の湿潤
性は、Wenzel の湿潤挙動[182]とし
て考えられ、不織布と CW の間の
接触に有益となる。 

図 37 a- d の SEM 画像は、得ら
れたサンプルの固有構造を示す。
図 37 a-d は、異なる CW-Sの上面および断面の SEM 画像を示し、軸方向に並んだ channel を持つ開放、
かつ規則的な大孔質構造が観察される。この channelは天然木の導管に由来し、炭化前の木材と比較して、
500 CW、及び、900 CWの細孔は、熱分解プロセスで木材自身が収縮するために小さくなる。500 CWの
孔の平均対角長は 34.4μm、一方、900 CWのそれは 25.0μm で、処理温度が上昇するにつれて孔径は減
少する。この channel が蒸気生成のための水の輸送路(水路）の役割を果たす。既存の木材ベースの吸収体
と比較して、CW-S は全体的に炭化され、より規則的な孔を示す[183][184] [185]。さらに、CW-S の規則
的な多孔質垂直 channel構造は、以下に述べる CW-Sの光吸収を向上させる。 

250 - 2500 nmの波長範囲における分光吸収率を図 37- e に示す。これは、入射直達光強度 1 として、測
定された分光半球反射率、及び、分光半球透過率を、そこから差し引いた値として計算される（これは、
energy 保存則からの公式で、孔径 20－35μm に光が入射した時に起きる、Fresnel 回折、回折光による干
渉、さらには透過率減少,あるいは、場合によっては波長 shift 等は光の強度分布には影響するが、energy
保存則に影響しないという理由から、妥当とした）。炭化処理前の木材は、標準太陽スペクトル（AM 1.5）
で全波長吸収率 53.3％と貧弱であるが、炭化後、500 CW-S の同一範囲の全波長吸収率は 97.6％、一方、
900 CW-S のそれは ca 97.3％ と高い、また、炭化温度の上昇が全波長吸収率には殆ど影響しないことを
示している。CW-S の優れた光学性能は、以下の 3 つの光吸収 path によるものと考えられる。第一に、
CW-S の表面の本性的に高い吸収、第二に、既に述べた様な channel の内壁での多重反射による吸収、及
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び、第三の、不織布から反射光が channel内壁に再吸収される（図 37-f）path である。 

ⓒ ”植物蒸散模倣 DSSG (MTS- DSSG)”prototype の蒸気生成性能を確認するために、自家製の実証試
験器を使用して異なるサンプルの水蒸発による重量減少を測定した。この試験器は、太陽シミュレータ
ー、分析用天秤、コンピューター、および proto-type MTS DSSG で構成される（図 38 a）。以下の DSSG
性能評価指数を正しく得るために、予め自然な水の蒸発効果を排除する必要性から、暗環境での質量損
失を記録し、DSSG 実験での質量損失量測定値に補正した。図 37bは、照射強度 1[sun]下で異なるサンプ
ルの水質量の変化を示す。さらに、図 38 cでは、3 [sun] の太陽光強度下での CW-Sの DSSG 能力を確認
するための重量減少を示した。図 38dでは、安定段階（約 300秒）後の質量変化曲線をフィッティングす
ることによって、異なる太陽光強度下でのすべての PTM 使用材料の蒸発速度が得られた。500 CW-S の
蒸発速度は、1 [sun]で 1.45 [kg/m²h]、3 [sun]で 4.03 [kg/m²h]であり、CWが太陽蒸気生成に優れた性能を
持っていることを示す。集光度が上がれば蒸発速度が上がり、ほぼ間違いなく蒸発限界 1.47 [kg/m2h] （本
節 vii)項④の冒頭参照）を、いとも簡単に越えることは、既に本節 vii-b) 項の Gasheme等の文献 [139] 紹
介で述べた DSSGの特性である。用いた材料に関して言えば 500 CW-S がより高い蒸発速度を持つ。 

図 38 e は、実験で得られた蒸気生成 energy効率 ( 式 1-7-5-3-v-1 から ) を、全ての材料と集光率 Copt 
別に示した。1[sun]の太陽光照射強度下での 500 CW-Sの最大蒸気発生 energy 効率は 91.3％に達し、本節
vii)項④の冒頭に述べた理論的蒸発 energy効率 (92.3 %) から ca 1.3%下回るが、この程度の差異は伝熱工
学的には許容できる。むしろ演算された simulation が問題ない事を示唆する。いずれにしても、本対象
systemの光-熱伝達機構と自然光下での熱管理効果が有効で、高い energy 効率を実現することが実証され
た。図 38e から、測定誤差が総べての実
験値で同程度と見なせば、900CW-S と
比較して、500CW-S はより高い蒸気発
生 energy 効率を持っている可能性があ
り、集光度が上がって蒸発速度が  1 
[sun]での限界値を超えたとしても、
様々な個別の技術的問題から energy 効
率が律速されることを訴えている。事
実、以前の報告によると[139][186]、蒸
気発生 energy 効率と太陽光強度の正の
相関関係は、低光学濃度比領域では確
かでは無い。今回の我々の proto type 
system において、500CW-S の方が親水
性が高く、孔径が大きいため、水を吸収
体の表面により効果的に輸送できたこ
とが、理由として考えられる。そうは言
っても、太陽光強度が 3 kW/m²に増強さ
れると、500CW-Sの蒸気発生 energy 効
率は 90.4％に達し、一応 DSSG の有効
性の判別基準の一つ 90％以上の値を示
す。 

結局、CW-Sを利用するMTS DSSGに
よる記録的な高い太陽蒸気発生 energy
効率は、以下の 3 つの要因によると纏
められる。先ず第一に 植物蒸散模倣
system の熱管理と蒸気の温室効果によ
り、熱損失を効率的に削減することが
出来たこと、第二に、高い太陽光吸収率
を実現出来たこと、及び、第三に、蒸発
プロセスでの蒸気の流れを確保するた
めの開放孔と垂直 channel が有効に働
いたこと。 

 

⑥ さらに我々は、nano カーボンブラック粒子 (NCBPs)を含む安価な市販インク(nano carbon ink: NCI)
を利用して、NCBPs を二段階の超音波処理により、柔軟な filter paper に堆積させ、優れた太陽光吸収率
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（約 95%）、優れた水輸送能力、さらには十分な柔軟性と安定性を持つインク染色紙（ISP）を作製した。
それを PTMとし、前項⑤の MTS DSSG と同様の不織紙で作られた 1D水路を採用した、MTS DSSG mark- 
II とも言える system (NCI- MTS- MKII DSSG)を構築した [151 a, ]。1 [sun] 照射下で、安定した蒸発速度
1.25 [kg/m²h]）、および蒸気発生 energy効率 85.8%（3 sun 照射下で、安定した蒸発速度 3.70 [kg/m²h]、及
び、蒸気発生 energy 効率 85.5%）を達成した。 

続いて、この MKIIを scale upした屋外 proto typeの”太陽蒸留システム”を組み上げて、桂林電子科技
大の池の水を浄水に変える水質浄化実験を行った。浄水の生産能力は 1.24 [kg/m² d]に達した。同時に、
重金属イオンで汚染された水の脱塩お
よび浄化実験を実験室規模で行い、それ
等の有害物質除去機能の優秀さも確認
した。ISP-ブラック（ISP-Black：製作に
用いた ink が黒、以降必要に応じて色名
添付する）は、PTMシートとして安価で
容易に製造可能な柔軟材料で、これと前
項④のMT水路を組み合わせる蒸発器は
simple な構成で、かつ、その柔軟性から、
実際の用途状況に応じて様々な形状の
支持構造材（例：円筒形蒸発器等の非平
坦基板）に利用可能で。排水処理の広範
な需要にも適用できると考えている。 

以下に⑤と同様、本 MK II DSSG system
の component 等や水浄化 test の detail を
もう少し解説する。 

ⓐ ISP は二段階の超音波手順によっ
て作製された：先ず第一に、面積 2.5×2.5  [cm]のフ
ィルター紙（PP、細孔径: 80–120、20–60、および 1–
3mm 厚）は、インク（40 mL、色: 青、青黒、および
黒）を含む 100 mLのビーカーに入れられ、超音波を
かけて細孔中に carbon 堆積（時間 5 分）した、第二
に 3 回にわたる 20 分の真空乾燥を行い pre-ISP サン
プルを得た、第三に、pre-ISPサンプルは、100mLの
ビーカーに脱イオン水（40 mL）を用いて超音波洗浄
し、繊維表面から過剰な、かつ、固定されていないイ
ンク carbon 粒子を除去し、色褪せが見られなくなる
まで洗浄された、最後に、60°Cで 30 分間真空乾燥
し DSSG実験のための最終 ISPサンプルが得られた。
サンプルの区別は PPX および ISPX-Y という記号を
用い、それぞれ異なる細孔径（X[μm]）と異なる色
（Y）を持つ元の紙およびインク染色紙 (ISP) を表す
こととした。 

図 39 には、元の繊維紙（PP)および ISPのセルロー
スの SEM 像を示した。セルロース繊維がランダムに
相互接続され、厚さ 1〜8[mm]に積み重なった構造を
とり、フィルター紙の細孔径は、その緻密さと繊維量
から決定される [187]。元の繊維紙の表面に豊富に存
在するヒドロキシル基は、前処理とその後の処理も
無しでインク粒子を良好に付着する。インク粒子の
超音波堆積前は、元の繊維紙の表面は滑らかで、堆積
後、繊維紙の表面はインク粒子によって不均一かつ
断続的にコーティングされるが、堆積前よりも表面
が粗くなっているように見える（図 39, c), d))。炭素
粒子の平均サイズは約 50[nm]と見積もられる。 

光学特性測定結果は、第一に、 PPは ISPよりも高
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い反射率を示し、第二に、ISPサンプルの中では、異なる色が反射率スペクトルに大きな違いを示してお
り、ISP-Blackサンプルは ISP-Blue および ISP-Blue Black サンプルよりも低い反射率値を示す。その結果、
太陽光吸収率は、孔径 20μm の場合、ISP-Black サンプルは 250〜2500nm の領域での分光吸収率が細孔
径によらず、ほぼ同じ ca 95%  を持ち、PTM として feasibleと言える、第三に孔径 20μm で比較すると、
ISP-Blueおよび ISP-Blue Black のそれは、それぞれ、ca 51%, 及び, ca 58% で PTMにはなり得ない。 

濡れ性に関しては、PP2 サンプルの接触角は 36.8 度であり、PP2 が優れた親水性能力を持っているこ
とを示す。一方、ISP サンプルの接触角は増加しているが、接触角は 90 度の臨界値よりも小さいので、
親水性は PP2に劣るものの、ISPサンプルの親水性能力を保持されていると見なされ、湿潤および水輸送
に ISPサンプルは feasibleと言える、 

表面の官能基を FT-IRで調べると、ヒドロキシル基の存在を証明しており、インク粒子の堆積前後の親
水性能力を維持している。上記 ISP サンプルの接触角の増加は、繊維紙表面のヒドロキシル基に代わる
インク粒子の離散クラスタによって引き起こされている可能性は捨てきれない。事実、私達のすべての 1 
[sun] の照射強度での DSSG 実験では、ISP フィルムの表面は湿ったままで、効率的な水供給を可能とし
ていた。 

ⓑ この MTS- MKII DSSG を図 38-a) と同様な試験 setup により、照射 energy が 1 [sun] 及び 3[sun] の
下で蒸気生成試験を行った。本実験では ISP film は EPEF (熱伝導率：0.026 [W/ m K]） 断熱層の中央に
ある面積 2.5×2.5 [cm²]、深さ 1.1 [cm]の箱に配置されており、④のMK I system 同様蒸気は溝から簡単
には逃げることができず、特定の温度で PTM の熱放射波長と部分的に一致するため、変換器と周囲環境
間の熱対流および放射を介した熱伝達を減少させる。不織紙は長さ 15 [cm] で、MK I 同様 EPEフォーム
の channel を通って水を供給する。 

図 40 に得られた主要 DSSG 運転指標値を与えた。式( 1-7-3-v-1)を適用すると、PP2と ISP2-Blackの蒸
気生成 energy 効率ηはそれぞれ 60.1%と 85.8%になる。熱 energy 束は⑤冒頭（図 35 b)と同様に、補足
S3 document に従って伝熱工学的に算出され、結果は図 40 a) となる。図 40b に、異なる集光率 Copt の下
で, かつ、異なるサンプルを用いた DSSG 実験における対応するパラメータが示される。ISP2-Black の変
換効率は PP2 の約 1.4 倍であり、フィルター紙をコーティングするインク粒子が DSSG システムの性能
に対して積極的な役割を果たしていることを示している。Fresnel レンズを使用して集光率を上げた場合
の蒸気生成性能を ISP2-Black で調べられ、入射太陽 energy 密度と光熱変換効率の間の非線形関係が、明
らかである、これは以前の我々の結果でも確認されていた[152]。蒸気生成効率からは、集光度の増加は
DSSG system の cost -performance (CP) 悪化させる方向に
向かうわけで、無集光 system も充分 DSSGとしての役割
を持つことが判った。但し、入射光が 2 倍および 3 倍に
集中されると、定常蒸発速度はそれぞれ 2.28 および
3.70[kg/m² h]と、無集光の場合の 1.25 [Kg/m2h] から, ca 
2 ～ ca 3 倍となる。蒸気温度，或いは浄化水収量を高め
るためには、Cost Performance を犠牲にしても集光度を
上げる必要が出てくるということだ( 矛盾がある！！
DSSG の弱点かも）。 

上記の非線形性は、初期段階と最終段階での PTM の有
する温度によって決定される液体-蒸気相変化の潜在エン
トロピーと単位面積あたりの揚水の質量流量との複雑な
関係に起因することを示唆する。 

さらに、リサイクル実験では、ISPサンプルが良好なサ
イクル性能を持っていることが示された [151 a] 

ⓒ  屋外での水質浄化  ( water purification, water 
treatment ) 実験は、図 41 a-d に示す様に実験室での MK 
II 装置を PTM 面積を拡大した、proto type - WT-MKII 
DSSG で行った。図 41c の写真ではっきりしないかもし
れないが、この装置は、水面に浮かぶ 5ｘ5列の ISP2-Black
（横、縦、厚さ： 2.5 x 2.5 x 0.4 cm) を備えた 625 cm²の
有効面積を持つポリスチレンフォーム片と、上部と側壁
平面から凝縮水を収集するために、” 切り妻屋根” 構造の
ポリメチルメタクリレート (PMMA)透明ボックスが被さ
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っている構造を持つ。水輸送路として芯構造の不織紙が光熱材料と水源に接続する。水路全体は、先端が
取水用の空きボトルに接続したポリ塩化ビニル管中に保護されて屋外暴露される。PMMA の内壁は、ガ
ラス水反発スプレーを使用して親水性壁に変更された。日射量と外気温は中国全国気象情報センターか
ら取得した。 

結果の一例は、図 41-e に示される。8時間の屋外実験で、 proto type - WT-MKII DSSG は、625cm²の有
効蒸発面積で 78g の清浄水を生産し、その蒸発速度は 1.24 [kg/m²d]（一日当たりの単位に注意）であっ
た。この結果は④の CP foam の 1.5倍であり、これは水の生成中に急速な蒸気凝縮、及び、包括的収集の
ための PMMA ボックスの内側の疎水性表面（対策は施したが充分でなかった）の 2要因の可能性がある
とみている。しかし、太陽光照射の不安定性と水蒸気を保持するための大きな空間の存在が、結果として
実験室と屋外実験での DSSG 性能示標率の非常に大きな差異をもたらした。 

ⓓ 実験室で MTS- MKII DSSGのメッキ重金属含有廃水の処理能力を試験するために、化学物質 CuCl2 
· 2H2O, PbCl2, Cd(NO3)24H2O, ZnSO47H2O, 及び (CH3COO)2Ni · 4H2O を、モデル重金属イオン（Cu²+, Cd
²+, Zn²+, Pb²+, および Ni²+）の汚染物質として選んだ。浄化前の重金属イオンの濃度はほぼ 1500 [mg/L]
に設定され、模擬汚染水の重金属濃度は通常の ICP-AESで測定する。もう 1 set の実験は、脱塩能力を評
価するために行われ、それには NaCl, KCl, MgCl2, 及び、 CaCl2 が選ばれた。浄化前のそれぞれの濃度は、
重金属と異なる 1000 [mr/L]とした。効果を評価するために、最終的な塩分濃度も上記と同じ ICP-AESで
検出する。同時に、NaCl 溶液の異なる濃度も ISP2-Blackサンプルの性能を評価するために実験で使用さ
れた。蒸発速度評価の精度を確保するために、routine の暗環境での水の蒸発速度を予め測定しておく。
総べての実験は、気温 26°C、湿度 60%の環境で実施された。また、ICPでの測定であるので、蒸発水の
分量も少なく、照射時間は数十分単位であった。 

図 42 に重金属群と塩類の結果を示
した。水処理後、総べての重金属イオ
ンの濃度は 1 [mg/L]以下になり、飲料
水中の重金属イオンに関する中国政
府標準（GB5749-2006）の要件を満た
した。脱塩では、各元素の濃度が大幅
に減少し、膜分離（残留濃度：10〜500 
ppm）および蒸留（残留濃度：1〜50 
ppm）によって得られた値以下または
その近くであることが判る。個別に言
うと、 Mg²+ の濃度は ICP-AES の検
出限界をはるかに下回る。図 42 には
示していないが、1 sunの強度で 30 分
照射下での 3.5%、4.2%、および 10%
の NaCl 溶液の高塩分濃度の蒸気生成実験も行われ、同
じような定常蒸発速度が得られた。これは、海水の高塩
分濃度においても、ISP2-Black が依然として高い清浄水
生成能力を保持していることを示し、ISP2-Blackを PTM
に用いる MTS- MKII DSSG が、最新の産業技術と比較し
て比較的低コストで高性能の水浄化を可能にする期待を
示唆した。 

⑦ さらに我々[152 b]は、⑤の ink 染色法を 3D 基材で
あるポリビニルアルコール（PVA）sponge に適用し、2x 
2 x 1( 厚さ）の size で三層のエンボス構造の NCI 染色
PVA スポンジを作製し、PTM として使用すると共に、④
や⑤と同じ植物蒸散模倣 MTS 1D 水路を用いる 3-NCI-
PVAS-MTS- Mark III DSSG を構築した。蒸発面積を 3D
に広げたことと、MTS 水路採用の相乗効果により、1 
[sun]の照射で高い蒸発速度 2.15 [kg/ m²h]を得た。その結
果、新鮮な淡水の収量は最大で 1.24 [kg/ m2d]に達した。
混合有機染料や生活排水を処理する優れた能力も示し
た。この結果から、エンボス構造を有するナノインク染
色 PVAスポンジは、発展途上地域や遠隔地における水浄
化の実用化に向けて、持ち運び可能なソリューションを
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提供すると考えている。ここに、掲載論文[152b]の pictorial abstract に使用した漫画を図 43に示しておく。
PTM を 3D構造にしたmeritを強調したものである。 

e) 蒸発器開発新戦略による DSSG蒸気発生 energy効率（η）最大化の具体例 

最後に首記につて補足図 S5 を主として、各戦略の中で、1 [sun] の照射の下で明確に、蒸発速度が
2.0[Kg/m2h]以上, 或いは蒸気生成 energy 効率ηが最高値を達成した system 中心に、水路の次元や、
innovation性も考慮しつつ。興味有る数例を解説しておく。 

第一の”Energy gaining from environment”戦略 で興味有る試みは、N.Y. 州立大 Baffallo 校の Gan等に
よる。彼等は、環境から余分な energy を harvest するために、室温以下の冷たい蒸気を生成する DSSG 
system を構築した[188]。一定の投影面積で実際の蒸発面積を拡大することを目指し、異なる頂点角を持
ついくつかの三角形構造の PC foamが設計され、最良の蒸発速度は 1-sun の照明下で約 2.20 [kg/ m² h] 、
蒸気発生 energy 効率はほぼ 100％に達した。 

第二の”Latent heat recovery” あるいは”Multi-level utilization of energy efficiency” 戦略では、先ず、
Huang のグループは、蒸発器の機能を太陽光吸収と水蒸発に分離した。彼らは蒸発プロセスで潜熱を再利
用するために多段階構造を構築した[189]。多段の構成は、上から高い透過率を持つシリカエアロゲルの
層、Solar absorber、Capillary wick、および凝縮器であった。Capillary wick は気相を介し凝縮器と分離され
ている。また、構成 component が十分な蒸気圧勾配を確保するために、最下端の凝縮器は体積水に配置さ
れた。蒸気が生成され始めると、吸収された熱エネルギーが凝縮器に放出され、その後、エネルギーは再
利用され、次のステージにさらに移されて蒸発を促進した。装置の利点を十分に発揮するために、デバイ
スの幅、気相ギャップの厚さ、および多段階構成に関連する総熱および物質輸送の総数等のパラメータ
ーも最適化された。結果として、1[sun] の照射下で、5.78 [kg/ m²h]の顕著な蒸発速度と記録的な高いη＝
385％が達成された。さらに、凝縮水の総収集量は 75％以上であり、これは実際の応用にとって break 
through になると期待された。 

潜熱の回収は、蒸気性能の向上だけでなく、同時に電気の生成にも役立つ。南京大学の Zhu等は、Bi2Te3
熱電（TE）モジュールを利用して、高温蒸気の潜熱を再利用した[190]。生成された蒸気は、ポリウレタ
ンフォームで包まれたアルミニウム chamberに入れられた。蒸気とチャンバーの間に温度差があるため、
蒸気が凝縮して熱が絶縁材（ポリウレタンフォーム）によってチャンバーに蓄えられ、これにより高温度
勾配が形成されて TE を運転できた。30 サンの照射下で、最大開回路電圧は 4.15 V、短絡電流は 0.61 A
であり、電動ファン（1 W）と 28 個の発光ダイオードの連続運転をサポートできた。対応するエネルギ
ー変換効率は、蒸気生成 enrgy効率 72.2％,及び TEによる熱電気変換効率 1.23％であった。 

Saudi-Arabia KAUST の Wang 等は、太陽電池の裏側に多段（3 段）膜蒸留装置を装着した光電膜蒸留
（PV-MD）装置を開発した[191]。毛管現象により、水は親水性石英ガラス繊維膜 stripe によって輸送さ
れた。1.3Ωの抵抗を太陽電池に接続すると、1[sun]照射下で、蒸発速度 1.79 [kg/ m²h] を達成し、11％以
上の PV発電効率を得た。 

第三の”潜在蒸発 enthalpy を低減する”戦略は、高い蒸発速度を確保するために、それを律速する水の
蒸発に必要な内在的 energyにもっと注意を払う必要があるとの考察に由来する。蒸発する水が多いほど、
蒸発を加速するためには、液体の温度を上げる必要が出て、そのために必要な energy も増加する。そう
した背景から、Cambridge Univ. の Hu 等の国際 team [192]は蒸発性能を向上させるために「energy 
latching ( エネルギーをラッチする（保持する ) 機構）」を提案した。彼らは、採用した強い親水性を持
つ CNTエアロゲルの水路の水輸送速度を減速させるために、天然木材シートを使用した。減速によって
蒸発に必要な energy を入射 energy と一致させる戦略を取った。この結果、蒸発速度は 1 [sun]で, 減速
component の無かった場合の 1.62から ca 40% 向上して 2.22 [kg/ m²h]になった。この systemによる水処
理試験で feasible な結果を出せた。 

 

1-7-4 新利用方式（太陽集熱器と熱電 module(TEM) を ハイブリッド化した熱電気併給 system） 

この theme は,個人的には名工研在職中に是非手掛けたいと思っていたが、実現出来なかった思い入れ
の強い研究である。名工大でも機会が有ればと思っていたが、むしろ熱電材料の高性能化に向かっていっ
たので、結局、中国科学院広州 energy 研究所の客員 post を得るまで、待たねばならなかった。そこでの
成果は 4 本+ 商業誌 1 本の報告に結実した [193] (a: (26, ca 0.2/month), b: (126, ca 1/month), c: (52, ca 
0.4/month), d: (16, ca 0.15/month) (括弧内は既に説明したように、出版から 2024 年 12月までの総引用数、
及び月当たりの引用数）。 
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このハイブリッド system は,1954年に MITの Telkes [194]が、平板型太陽集熱器（ガラス cover 有り,真
空管型では無い）を使用した最初の太陽熱電発電機（solar thermo electric generator: STEG）の物理的特性
を研究した事に始まる。しかし、システムの性能が魅力的でなかったため（特に熱電moduleの性能が十
分でないことから。当時の TE 材料開発の状況からは acceptable な理由）、このコンセプトは最近まで、
1970 年代と 1980年代に米国航空宇宙局（NASA）によって宇宙ミッションや遠隔地の通信ステーション
で使用された自律型 STEG 等を除いて、長い間放棄されてきた。2000 年代に入り、材料科学の進歩、特
に低次元ナノ構造の分野の進展により熱電変換効率の向上が進んだ[195－197]。しかし、後で nano 構造
による熱電性能向上に関してやや詳細に述べるが、色々な問題もあって、TE材料の大規模な再生可能エ
ネルギー変換への適用は未だ成功しているとは言い難い (例えば 2010 年時点で：参考文献[198])。従来の
知恵では、熱電は廃熱回収に最も適するとの考えが支配的で、商業発電には大幅に高い熱電・無次元示性
数（TE・ZT）が必要とされてきた[199- 201]。MITの Kraemer 等.[202]は、ナノ構造化された高性能 TEM
と光選択吸収（SSA）プレートを厚い断熱材で裏打ちし、真空容器内に収めることにより、太陽光照射の
下で 4.6%のピーク効率を達成し、太陽エネルギーを電力に変換する魅力的な代替手段になるかも知れな
いとの期待を示した。即ち、効率はやや低いが、応用技術分野、あるいは応用 siteの温熱気象環境の選別
によっては、STEG のさらなる改良によって、STPG(太陽熱発電）および PV 発電と競争する技術となる
可能性を持たせた[203]。この期待に触発され、高性能集熱 systemと組み合わせた STEGの最近の理論計
算では、集光倍率 45（高い電気変換効率実現に、これ程までの集光率が必要とは!!）のシステムで TE電
気変換効率が 10％を超えることが示された。用いた TEは ZT値が 1から 1.5の skuteldite および Bi2Te3の
p–n 接合[204]であった。最近では、ヒートパイプ（HP）ソーラーコレクターを使用した STEG の解析モ
デルが He et al.[205]によって報告された。1[sun]の太陽光の下で 3.346％の最大電力変換効率が予測され
た。ここまでに述べた、TE の大規模発電や廃熱回収に関する決して positive でない側面は、諄いようだ
が以下で再び考察する。 

この様に STEG（太陽熱電発電機）への関心は増加してきたが、最近の研究は、もっぱら TE（熱電）
の高性能化（高い ZT値）に向けた材料の探索、TEモジュール構造の設計の最適化、TE発電機の熱力学
分析、および単一ユニットの性能の理論的分析等に関心が向いている。さらに、極最近では、多くのこの
分野の専門家は、現在までに達成されている ZT 値（2025 年 5 月の熱電材料データベース「teMatDb」
[206]、世界中の研究論文から収集された温度依存の熱電特性が整理されている data base)によれば、温度
T< 425[K]で < 2.3,  及び 425 [K] < T< 1250 [K] で <3.1 と、大規模 systemには必須の ZTが、なかなか 4
～5を超えるような物質やその作製手法の見通しも立たないことから、『TEを大規模な STEGや、大規模
な廃熱回収用 system ではなく、ウエアラブル(装着可能）デバイス（人体熱源 device等）や、peltier 素子
として５G光ファイバー網の冷却 Micro-TEC 等への小規模未利用 energy 利用へ適用させる』が研究の主
流になりつつある。ちなみに、2023 年～2024年に高性能 TEとして話題になった、東京科学大学の神谷-
細野教授 group による[207], 逆 Perovskite 構造の Ba3SiO の多結晶体、及び Ba3GeO の多結晶体では、そ
れぞれの ZT の実験値 0.84（623[ K]）、及び 0.65（523[ K]）であった。また、正孔濃度を最適化させた
Ba3SiOと Ba3GeO の最大 ZTを第 1原理計算で求めた場合、それぞれの ZT値は 2.1(600 [K])、及び 1.3 (600 
[K])に向上増加するとしている。 

ZTが期待通りに向上しないことは、以下の理由にある： 

① 一般に、電子が関与する物質では、電気伝導率を高めると熱伝導率も上昇し、逆に熱伝導率を低
減すると電気伝導率も低下するという、熱伝導率と電気伝導率がトレードオフの関係にあることから、
効率的な熱電変換材料の開発は難しいこと。及びこの困難な命題を解決すべく提唱されたのが、1993 年
に発表された Hicks-Dresselhausによるナノ化（低次元構造の導入）技術を用いた熱電材料の ZT向上理論 
[208]である。 

その理論の主要ポイントは： 

ⓐ 状態密度の変化によるゼーベック係数の向上（nano wireや超格子構造を導入することで、電子の状
態密度が変化し、ゼーベック係数が向上する）、 

ⓑフェルミ準位・バンド構造の変化による抵抗率の低減（低次元化により電子の輸送特性が変化し、電
気抵抗率が低下することで、Power Factor（電力因子）が向上）、 

ⓒ フォノン散乱の促進による熱伝導率の低減 (ナノ構造導入によりフォノン散乱が増加し、格子熱伝
導率が低下する。結果として ZTの向上に寄与する）、 

ⓓ 期待される ZTの理論的向上（上述の要因を組み合わせることで、従来の ZT≈1 を理論的には ZT≈
5程度まで向上させることが可能）。 

https://www.titech.ac.jp/news/2023/068161#blk1-note4
https://www.titech.ac.jp/news/2023/068161#blk1-note4
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しかし、ナノ構造を精密に制御しながら大量生産することは技術的に難しく、コストやスケールアッ
プを含めた製造技術上の問題が出てくる。 

その課題を列記すると： 

ⓐ ナノ構造の均一性の確保 (ナノ粒子やナノ結晶のサイズや分布を均一に制御することが難しく、製
造プロセスのばらつきが材料の性能に影響を与える可能性がる）。 

ⓑ スケールアップの困難さ (研究室レベルでは設備と skill からナノ構造を精密に制御できるが、大
規模生産では再現性を維持することが難しく、高コストを招く）。 

ⓒ 熱電性能の最適化 (ナノ構造を導入することで熱伝導率を低減できるが、上記①に述べた理由から
同時に電気伝導率も低下する傾向があり、両者を如何にバランスさせるかの最適な材料設計が重要とな
る）。 

ⓓ 製造プロセスとの整合性 (既存の Si プロセス技術と整合するナノ結晶形成技術の開発が求められ、
従来の半導体製造技術との適合性が課題として浮上する）。 

結局、このような課題を克服するためには、ナノ構造の形成技術の改良や、製造プロセスの最適化が不
可欠となる。そのため、期待されたものの、実際には
『nano化による熱電材料のZT向上理論』は実験室 level
に留まってきた。その最初期の例は、2000 年代に入っ
て、2 次元系に関して Venkatasubramanian 等 [195] や
Harmann 等 [196] による超格子薄膜を用いて ZT＞2 と
いう実験結果が報告にある。また一次元系として Bi 
Micro/Nano-wire を対象にした日本の研究者による報告
[209]が注目された。 

このような現状にあっても、太陽集熱器を用いる太
陽冷暖房給湯 system は必ず、その使用熱媒を強制循環
させるために電動 pump 等の電気設備を組み込まねば
ならないことから、この程度の小規模電力源として、現
状の ZT を有する TE を使った小規模 STEG を構築し、
その小規模熱電気供給 system ( small sized Solar -
Thermoelectric Cogeneration System = STECGS)としての performance を実証しておくことは、決して無駄で
は無いと今でも考えている。 

こうした用途の STECGS の特徴を発揮するためには、放物面トラフ集光器（PTC）の焦点線上に真空
管型太陽集熱器（ETSC)を置きその集熱板上部に TE modle を貼り付ける type になることは、広く認識
されているものの、そうした構成やそれ以外の新しい STECGS の集熱効率や発電効率を詳細に分析した
報告は非常に少ないのが当時の状況であった。 

i) かかる背景から、小規模な STECGSの実現可能性を高めるために、我々は先ず新しい STECGSを設
計しその performance を伝熱工学的に解析した [193 a]。STEG の構成は図 44 に概要を示す。TEM のホ
ットサイドは、PTCの焦線に固定された真空管の半円筒部分を通して PTCに向けられた SSA フィンの後
部にしっかりと固定される。一方、TEM のコールドサイドは、別の半円筒部分を通して空に向けられた
ヒートシンクにしっかりと固定される。STECGS の背後にある考え方は、単一の電力または熱エネルギ
ーの生成の場合と比較して、総太陽利用効率を 60％から 70％にまで引き上げることだ（通常の太陽放射
と周囲環境温熱条件下では平均の集熱効率：30％から 40％）。 

この新しく設計された装置の特徴は、従来型の heavyな system（それが弱点であった）と違って、小規
模および compact scale で遠隔地の配電システムに使用できることだ。また、長時間の運転と安定した出
力が期待できることから、特に、工業プラントや発電機からの余熱供給、さらには家庭からの廃熱回収に
feasible と考えられる。入射の太陽 energyを、紫外線-可視光線-近・中赤外線（UV-VIS-NIR + MIR）の全
波長利用出来ることも魅力と考えている。 

補足資料 S6 に STECGS の熱 energy 集熱効率ηTh と TE による熱電気変換効率ηTE を求める方法論と
simulation結果の一例を示した。特にこの system の熱 energy 束の算出には、Newton の冷却則に基礎を置
く、MITの Hottel [210]の太陽集熱器の集熱特性解析に使われ、我々が SS計画の中で開発した太陽集熱器
の性能評価の中で、すっかりお馴染みになった、単温度 node 熱回路が役に立つ。今回は文献[108] の平
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板型、及び集光式集熱器の集熱特性
評価の part を参考にした[211]。 

さて、TTE, cold, を典型的な 323K 
及び、373K の 2 種類、TTE,hot。を 500K 
に fix, 及び ZTM を当時の技術水準
で妥当な 1 及び、0.64 の 2 種類と
して、補足 S6 の式群を使って
simulationすると、図 45が得られた。
補足資料 S6 式(2)に示された様に
STECGSの伝熱工学的解析は、太陽
集熱器単独の場合よりも複雑であ
る。なぜなら、追加された TEM は
運転中にジュール熱を生成するか
らであり、この研究では考慮され
た。図から、商用の TE モジュール
（ZT = 1）を使用した場合、ηTEは
1 [sun]の太陽光照射下で 3.87％に達
し、ηThは69％を超え、このSTECGS
を大規模商用発電では無く、先に述
べた小規模な余熱回収や廃熱回収
の分野で熱電気併給に使用する事は feasible と考えている。 

文献[193b]では、heat-pipe 式真空管太陽集熱器に熱電モジ
ュール（TEM）を組み込んだ低コストの STECGSの試作実験
結果を報告した。図 46 に heat pipe + TE EVCの構造を示す。
試作品は中国企業 (この企業は 2020 年代に廃業した）と共同
で開発した。この共同開発に関しては[193 e]に詳しい。 

実験では、ETC36 本、heat-pipe 36本、及び、熱電モジュー
ル (TE module = TEM) 36組の systemで行われ、STECGSは
1 日で約 0.19 kWh の電力と、55℃の約 300 [L]の温水を生成
できることが示された。用いた市販の Bi2Te3 TEM の性能指数
（ZTM）は 0.59 であった。また、太陽放射強度が最大でも 1 
[sun]未満であった 。STECGSの熱損失、集熱効率、電気効率
を正確に予測する理論モデルも、i) の補足資料 S6 の熱回路
を heat pipe に代えて、新たに提示された。ZTM=1 の場合、
太陽放射強度、風速、周囲温度、天空温度、および水温がそ
れぞれ 1 [sun]、1.3 m/s、25℃、19 oC, 25℃であるとき、集熱
効率、出力電力および電気変換効率はそれぞれ 47.54%、64.80 
W および 1.59%とて計算された。真空管集熱器の効率と TEM 
(TE module)の ZTM値が低くても、ほぼ同様の結果が得られる。図 47 に真空管集熱器の効率 vs 温水温度
と周囲温度の差の関係、及び、TEM の hot面と cold面間の温度差に対する出力電力を示した。 

本 systemは製造が容易であることから、単独の heat-pipe真空管式太陽集熱器よりもわずかに高価とな
っている。36本の熱パイプと 36 本の真空管に 36 個の TEM を組み込んだ STECGSの総費用は約 2,380.86
米ドルで、単純計算の STECGSの投資回収期間は約 8年と推定された。 

STECGSは電力と温水を同時に供給できるため、広い適用範囲を持ち、メンテナンスが少なく、未だ電
気ネットワークがない remote area に小規模電力を供給するのに適している。試作 system は PV または PV
ハイブリッド system の低コスト代替品となることが当時は期待された（現在 PV の価格が当時の 1／2以
下であるので、この評価は現在では無意味と思う）。 

 

ii) 文献[193c] では、i)で述べた STECGS を EVTCの無い簡素化した system を実際に組み上げて、熱・
電気それぞれの変換効率に対する環境要因の影響を検討した。各 TEM アレイは、i)の場合と同様太陽選
択吸収板と結合され、放物線集光器の焦点軸上に直接配置された。予想通り、環境の影響が顕著になった。
i) と同様な性能 simulation によると、入射太陽 energy 束の大きさ、大気温度、風速などの外部条件に強く
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依存する。代表例として、大気温
度の場合を図 48に示した。 

これらの要因が増加するにつ
れて、STECGシステムの熱損失
も増加し、放射吸収の増加にも
かかわらず、太陽変換効率が低
下する。しかし、これらの要因の
影響は比較的複雑で、入射太陽
energy が増加するにつれてシス
テムの電気効率は向上するが、
大気温度および風速が増加する
につれて、それは低下する。これ
らの結果は、実験 site（広州）と
類似の気候地域（亜熱帯季節風
気候（Cwa zone）とサバンナ気候
（Aw zone）の特徴を持つ）にお
ける STECG の選定および設置
ガイドとしての役割を期待した
い。  

適用可能な類似の気候 zone は、実際には以下の地域である：日本では群馬県神流町や栃木県日光市な
ど。世界では、東アジア（華南南部、華中内陸部、韓国の一部、台湾中部）、インド北部、ブラジル南西
部、オーストラリア北東岸、アフリカ中南部、ハノイ、プレトリア、アルゼンチンのコルドバ、昆明、フ
ィリピンのバギオ、エチオピアのアディスアベバ、ナイロビ、メキシコシティ、及びペルーのクスコ。 

iii) 報告[193 d]では、(1) 太陽選択吸収体（SSA）スラブ、熱電（TE）モジュール、複数の冷却水管（多
チャンネル冷却ヒートシンク、MCS）からなる主要コンポーネントと、(2) 2 m x 2 mの開口面積を持ち、
東西に焦点軸を持つ放物面集光鏡から構成される実用的な STECGS のプロトタイプを構築した。そのコ
ジェネレーション性能は、中国広州の最適な気候および日射条件下でテストされた。簡単化のために、主
要コンポーネントを覆う真空ガラス管はシステムから除外された。6つの Bi2Te3 TEモジュールが直列に
配置され、SSA の裏面に直接結合された。TE moduleの熱側温度は 152℃に達した。実験で得られた瞬時
の太陽から電力への変換効率、MCS の熱交換係数、および最適な環境および日射条件下での全体システ
ム効率はそれぞれ約 1.14%、56.1%、および 49.5%であった。これらの値を正当化するために、i) の補足
資料 S6と同様、各 system componentを代表する単一温度ノードの熱伝達モデルに基づく等価熱回路図を
使用して、システムの熱伝達および損失を分析した。結局、運転性能としては、37℃の温水が毎分 2 [L]
生成され、それは断熱容器に保管され、TEにより 18Wの電力が発電された。こうした温水温度と電力程
度の需要分野が果たしてどれほどあるかに、この systemの feasibility は律速される。 

 

1-7-5 蓄熱 system 

今回名工研の蓄熱材料研究 group は執筆に加わら
なかったので、非専門ではあるが私が責任上、彼等が
行っていた、顕熱、あるいは潜熱蓄熱技術の outcome
とも言える、極く最近話題になっている蓄熱関係の
項目と参考文献（主に、MIT Rev. 誌から）を順不同
に挙げる。 

i) 蓄熱技術として注目される蓄熱発電 [212] 

ii) ピーク電力需要を抑える冷房システム [213] 

iii) 低コストで安全な次世代相変化固体蓄熱材 
[214] 

iv) Stable, efficient, eco-friendly な phase change 
storage [215] 



59 
 

v) 次世代原子炉冷却に溶融塩利用 [216] 

vi) Heat pump 式 A.Cond. [217] 
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Supplementary Document. for Ch.1-7-3 

 

S0：Fig. S0,  PTM に NP s-PRA を利用する体積型、或いは界面型 DSSG の分類、更にそれらの system
の energy 効率向上への考慮要素、発展のために必要とされる System、及び用いる材料それぞれに関わる
課題 (after [134 a]) 
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S1 : Table 1, 用いられた NPs（nanoshell, carbob black, hollow meso porous 含む）PTM 別の体積型 DSSG
の主要 parameters (aft. [134 a]) 

N.B.: Light source：照射光の種類、power density: 照射光の輝度、time period: 照射時間、mass loss or 
evaporation rate: 実験で失われた水量、または蒸発率、efficiency: 入射光に対して蒸発に使われた energy
比 
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S2 ：Table 2, 用いられた NPs （film, membrane, nanotube 含む）PTM 別の界面型 DSSG の主要 parameters 
 (aft. [134 a]) 

 

N.B. porosity: PTM に使用された多孔体の全体積に対しての空隙（孔）体積の割合, surface chemistry: PTM
表面の水との親和性、効率: 入射光に対して蒸発に使われた energy 比。 
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S3, 3D 蒸発器 (PTM 構造）を有する DSSG の energy 束, 蒸発潜熱、熱交換率、及び蒸発総 enthalpy の
計算式 

 

3D PTM（側面の厚さが大きいので、投影面積よりも実際の蒸発面積が大きい材料）では、図 32 とは異
なって、PTM 側面からの熱流束 Qs （熱放射損失分と強制対流損失分が含まれる）が無視できないので、
energy 束の balance 式は少し異なる。2D PTM と界面型の場合は図 32 と同じ balance 式となる。構造次元
がスプレー型の場合、体積水への Qcd は無視できる。 

 PTM の太陽光からの受熱 energy 束 Qrcv は式 (1) で与えられる。 

       Qrcv = Copt × Inom × α    (1)  

ここに、Copt：入射太陽 energy 束の光学系集光率、Inom： 名目上の入射 energy＝PTM の水平断面上の
直達日射強度 I から PTM の太陽光反射率分を減じた I (1- ρ）（=1 [kW/ m2]）、及び、 α：PTM の全半球
吸収率。 

3D PTM 加熱面 (Tt> Tenv) から PTM 内部に流入する energy 束 Qnet は PTM 表面から大気中へ
の放射損失 energy 束 Qr と大気の風による強制対流損失 energy 束 Qct から次式で与えられる 

      Qnet=Qrcv- Qr - Qct    (2) 

吸収された Qnet から水の蒸発に必要な正味の energy 束 （＝水の潜熱、水は周りから熱を奪
い蒸発する）Qevp は次式となる。Qcd は 3D PTM から体積水への熱伝導損失。 

     Qevp = Qnet - Qcd - Qs   (3) 

(2) 式を用いれば 

      Qevp = Qrcv - ( Qr + Qct + Qcd + Qs)  (4) 

括弧で括った項は、3D PTM からの全損失 energy 束。PTM top からの熱放射 energy 束、 Qr は top の温
度 Tt と外部環境の温度 Tenv を用いれば、Stephan-Boltzmann 式から式 (5)となる。 

      Qr = εσ( Tt4 - Tenv4)  (5) 

一方、PTM top 面からの強制対流熱損失 energy 束 Qct は、top 面からの強制対流による熱移動係数 ht 
を用いて、次式で書かれる。 

       Qct = ht (Tt -Tenv)  (6) 

側面からの損失熱 energy 束は、top 面と同様な形式 

      Qs = hs (Ts - Tenv) +  εσ( Ts4 - Tenv4)  (7) 

を持つ。Qcd は、水の熱容量： C、 体積水の重量：n、 太陽光照射のよって上昇した温度： ΔT、によ
って次式で評価される 

      Qcd = C・n ・ΔT       (8) 

もし、Tt < Tenv ならば、PTM から外部環境に熱 energy 束が逃げる（熱損失）のではなく、PTM は外部
から放射及び強制対流の流入熱によって熱を gain し、温度を上昇させる。 

 

次に、3D 蒸発器 DSG の熱変換効率 η は次式で書かれる[1] 

                                   (9) 

 
/LV opt nommH C Iη= 
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ここにｍ dot: DSSG の蒸発速度、HLV：水から蒸気への相変化の total enthalpy で 式 (10)で書直され
る [2]。 

     HLV = CΔTl + ΔHvap  (10)  

ここに、C : 水の熱容量、ΔTl : PTM 表面温度と外界温度の差、ΔHvap : 水から蒸気への相変化の潜在
enthalpy（ 定義: 物質が状態変化をする際の enthalpy の変化量。Enthalpy は、システム内の総 energy 量
（内部 energy＋ pV 、p：圧力、V：体積）を示す熱力学関数）。物質の相変化を起こす際に enthalpy が変
化することで、潜熱（latent heat)を含むエネルギーの変化が説明できる）を表す。 

Yu のグループ[3. 4]は、3D ネットワークを形成する架橋ポリマーを持つ hydro gel (水和ゲル）内で、水
が自由水、結合水、中間水の 3 つの状態で存在すると提案した。異なる水の状態により、水/ポリマー結
合、水/水結合の弱化、および通常の水/水結合などの分子間水素結合がさまざまな強度を示す。これらは
蒸発のエネルギーdemand を減少させるために、相当蒸発（equivalent evaporation: ある環境や実験条件下
での水の蒸発量を比較するための指標。異なる条件下での蒸発の効果を同じにするために、どれだけの
水が蒸発する必要があるかを表す。具体的に言うと、気温、湿度、風速、太陽放射などの要因が蒸発速度
に影響を与えるが、相当蒸発の概念を使うことで、異なる条件下での蒸発量を比較できる。一例として、
気温が高く湿度が低い環境と、気温が中程度で湿度が高い環境があるとする。それぞれの環境で蒸発す
る水の量は異なるが、相当蒸発の概念を使うことで、環境因子を抜きにして比較できる）を減少させるこ
とができる。さすれば、hydrogel 内の水の蒸発 enthalpy Uin は以下のように推定可能となる[3]。 

     Uin = ΔHwatern0 = ΔHvapng       (11) 

ここに、記号、ΔHwater：純水の蒸発 enthalpy、  n0 ：体積水の重量変化量、ΔHvap：既に式 (10) で説明、
及び、ng ： hydrogel 内での水の重量変化量 をそれぞれ意味する。 

  これらの関係式から、Zhu 等の蒸発速度の限界値 1.47 [kg/m2h] の改善を図り、入射光に対する蒸発
効率を上昇させるための新しい戦略（①環境からの温熱エネルギーの harvest、②水蒸発時の潜熱を再利
用する、及び、③潜在蒸発 enthalpy を低減する）の具体化が見えてくる。 
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S4：Table 3, 既存の古い type の DSSG において、用いられた水路の構造次元別 (dimension)、及び PTM
材料別、DSSG の主要 parameters (aft. [134 c]) 

Strategy Dimension PTM Light 

Intensity 

[kW/m2] 

Absorp- 

tion [%] 

Heat 

Loss 

[%] 

Evaporation 

rate 

[kg/m2h] 

Evaporation 

Efficiency 

[%] 

Refer

-rence 

Water 

path 

Volumetric MWCNT-COOH 3.5 - - - ～39 1 

Ag@TiO2 core-

shell 

5 - - 4.90 53.9 2 

Au NPs 10 - - 6.27 65 3 

Te NPs 0.709 >85 - ～1.00 - 4 

Interfacial PDMS-based black 

porous membrane 

5 >95 - - 72 5 

PPF-3 2 ～52 - 1.99 70.3 6 

PPy-Wood 1 >90 - 1.014 72.5 7 

Grafen oxide foam 1 ～89 - 1.177 ～81 8 

Soot deposited 

 fabrics 

1 ～95 ～25 1.375 86.3 9 

cESM-CNT 1 >99.8 - 1.31 78 10 

PPy-coated 

MPDVB-PS 

1 90 - 1.3986 87.6 11 

CNF/CNT 1 >98 ～10 1.24 83.3 12 

PPy-Wood 1 97.5 - 1.33 83 13 

Kapok fibre-PPy 1 97 - 1.3752 82.4 14 

HAP/CNT aerogel 1 96 - 1.34 89.4 15 

CFs 1 97 - 1.26 80.1 16 

rGO/HPFs 1 85 - 1.3578 ～81 17 

2D to 1D GO film 1 ～94 ～18 1.45 80 18 

Ti3C2Tx MXene 1 93.2 - 1.33 86.7 19 

Fe3O4@CA/CF 1 ～99 - 1.316 91 20 

IED 1 >94 - 1.36 88.1 21 

MDPC/SS mesh 1 >97 - 1.222 84.3 22 

CNTs-filter paper 1 96.5 - 1.42 81.2 23 

Injection 

type 

CBCS 1 97.5 7.993 ～1.4 91.5 24 

Grafene foam 1 ～98 - 2.4 99.4 25 

 

N. B. light intensity: DSSG への入射高強度、absorption: PTM の入射光（太陽光）吸収率、Heat loss: system
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の熱損失割合、evaporation rate: 蒸発速度, evaporation efficiency: 入射光に対して蒸発に使われた energy
比 (η)（蒸発効率)。本文で紹介した Zhu 等の、蒸発速度の限界（1,47 kg/m2h)を超えるものは、以下の文献

2，3，6，及び 25 である。但し、2, 3, 及び 6 は入射光強度が 1 kW/m2 以上であることは、比較に注意が要

る。 
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S5：Table 4, new type の DSSG において、用いられた水路の構造次元別 (dimension)、及び PTM 材料
別、DSSG の主要 parameters. (aft. [134 c]) 
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Supplementary Document. for Ch.1-7-3 

S6：Fig. S6, 新しい STEG の performance を伝熱工学的に解析する single temperature node 熱回路 

(a) node とその温度の balance、(b) 各 node からの熱流による熱移動係数ｈ算出のため、各 node か
らの熱損失 mode（対流, 放射, 伝導)に分解した、最終的な熱回路。及び、両 energy 効率を求める式群と
simulation 結果。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

各記号の意味は次の通り： a) の温度は、下からそれぞれ、外気温度（装置周囲温度）、PTC の下面の
表面温度、EVTC のガラス管表面温度、SSA 高温側温度、SSA 背面の TEM の高温側が接する温度、TEM
の低温側が接する heat sink(流路) の温度、PTC 上面の表面温度、再び外気温度と冷却された天空の温度。
qloss: SSA から EVTC glass への熱ロス(主に真空管内輻射）、Q: SSA に到達する入射 energy 束、QTE: TEM
に供される energy 束, Qu: EVTC の作動流体加熱に供される energy 束、QL: SSA から外気、及び天空への
全熱損失 energy 束。b) Ag: EVTC glass の全球面積、Ap : SSA の有効面積、 Acold: SSA 背面の有効面積, 
熱移動係数 h は suffix を付けてそれぞれ区別。Suffix は以下の意味を持つ；cond: 対流伝熱 mode、rd: 放
射伝熱 mode, その後に付けられる A-B は対象の node 間を識別。例えば、p-g は SSA とガラス管を指す。 

  

Solar thermal energy 効率 η は、system の有用な熱 enery 束 Qtherm = (Qu + QTE) と入射太陽 energy 束
IAtrough の比となり、以下の式で書き換えられる。ここに、ηopt は system の光学効率で、SSA の太陽光吸
収率、ガラス管の太陽光透過率、及びガラス管の太陽光反射率の積で近似される。また集光率 C は PTC
と SSA の面積比で定義される。 
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さらに、上式は以下の式でも表現される。ここに、hw: 屋外の風によるガラス管からの強制対流熱移動
係数 

 

 

 

 

 

 

 

一方、TE の熱電気変換効率 ηTE は以下で与えられる。ここに記号の意味は、TM: TE の hot side と cold 
side の単純平均温度 TM=(TH+TC)/2 で近似。ZTM : TE の示性数と TM の積。 

 

 

 

 

図と energy 効率式から、TTE, cold, を典型的な 323K 及び、373K の 2 種類、TTE,hot。を 500K に fix, 及び 
ZTM を当時の技術水準で妥当な 1 及び、0.64 の 2 種類として、simulation すると、2 つの下表が得られ
た。 
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Chapter 2  太陽炉利用による超高温熱利用 (名工研時代からの R & D 史) 

2-1 前書き 

サンシャイン計画の中でも特に幹から離れた小枝にぶら下がっている小葉のような技術であって、基
礎科学の発展に寄与する技術で記憶に残っている部分を記載する。そもそも当所での太陽エネルギーの
研究は名工試が設立された当時から行われてきた研究課題の１つであった。これらの太陽エネルギーの
研究課題と成果については「名古屋工業技術試験所 25 年史」昭和 53 年発行、その後に発行された「名古
屋工業技術研究所最近の 15 年の歩み」平成 4 年発行に概略が記載されているので、そちらを参照。ここ
では、サンシャイン計画が始まった当時、名工試でこのサンシャイン計画を牽引された故野口哲男博士
が特にこの計画以前より太陽エネルギーの高温利用の観点から力を注いで進めた課題の一部とサンシャ
イン計画の中に引き継がれた「超高温熱利用」とその成果を他の方面に利用させて頂き、その分野での成
果について朧気ながらの記憶にある部分を述べたい。 

2-2 第 3 号光軸垂直式太陽炉の追尾機構の概念設計 

1976 年度より始まった計画の中に太陽熱発電システムの構築があり、その準備として世界各地より数多
くの情報の収集を行っていた。その中の１つとしてタワー方式の発電があった。この発電システムは当時
日本には存在していなかったと記憶している。この方式では日照時間が長い場所に、地上数メートルから
数十メートルにタワーを設置しタワーの先端にボイラーを置き、それに太陽光を集光してボイラーを加
熱して発電するものである。タワーの周辺に数十枚の反射鏡を分散配置し大陽光を反射させ、その反射光
をタワーの中心に集光させる法式で分散配置された各反射鏡の追尾制御が重要なポイントとなる。この
集光システム（反射鏡の配列、追尾機構の制御の R＆D）の実証実験を行う目的として光軸垂直式太陽炉
（第 3 号）の追尾機構の概念設計と制作が行われた。 

名工試では 1955 年に直達式太陽炉(第１炉：口径２m アルミニウム研削製) を作成して以来、1958 年に
ヘリオスタット式水平型太陽炉（第 2 号炉：放物面鏡 [裏面銀メッキ] 口径 1.5ｍ）が用いられていた。
この 2 号太陽炉はこのヘリオスタット（平面反射鏡）の制御を光電管と油圧サーボ機構のアナログ方式
で行っていた。この方式では雲などの天候の影響を受けて連続して長時間の太陽追尾が困難であった。こ
れらの影響を解消するため太陽追尾システムの新たな発想による設計が行われ、その設計を基に 3 号太
陽炉の光軸垂直型のヘリオスタット（平面反射鏡）の追尾制御装置が作成された。ここで得られたデータ
を基にタワー方式の太陽光熱発電システムの追尾システムの設計と作成が行われたと思っている。 

製作された第 3 号太陽炉（光軸垂直型太陽炉）には 3 種類の追尾方式があり、夫々（デジタル）プログ
ラム方式、（アナログ）光センサー方式、（プログラム方式にセンサーで微調整を加えた）自動方式、で
あった。このヘリオスタット式光軸垂直型太陽炉の追尾制御にはデジタル計算機(ミニコン 16 ビット)を
用い、太陽炉を設置する場所（名古屋市平手町）の東経北緯と年月時の太陽の位置を基に“方位角(AZ, 
Azimuth) ：北を 0°とし時計回りで南方向に定めた角度。仰角(EL, Elevation) ：地平線を 0°とし、天頂方
向の角度”を算出した後、太陽光が平面反射鏡（ヘリオスタット）で上部に垂直反射する反射光の方向に
対応するヘリオスタット駆動装置の AZ 軸角と方位角、ヘリオスタット駆動装置の EL 軸角と仰角をこの
ミニコンピューターにより各々角度を計算した後、エンコーダー、デコーダーでヘリオスタットの AZ 軸
角と EL 軸角を数値化し、駆動変量に変換して２軸駆動装置（AZ 軸回転と EL 軸回転）で追尾制御した
ことと記憶している。 

3 号炉のヘリオスタット(平面反射鏡)には 25 枚の平面鏡（平面鏡は一辺 0.5ｍ×0.5ｍ、厚さ 25ｍｍの
光学ガラスを用い表面にアルミニウムを蒸着し、更に蒸着したアルミニウムの酸化防止の為 SiO 膜のス
パッタを施し反射率 0.90 を確保）を用い、一辺 2.5ｍ×2.5ｍとしたと記憶している。また集光する放物
面鏡には日本光学株式会社の直径 1.5ｍの光学ガラスに裏面にアルミニウムを蒸着し保護膜を施した。放
物面鏡の焦点に於ける太陽像は 6.0ｍｍで最高到達温度 3500℃であった。 

残念なことに手元には論文、資料、説明書等残っていないが、第 3 号太陽炉の概念設計と製作された三
菱電機株式会社に保存されて居る可能性がある。 

諄いようですが以下を強調したい。熱発電が行われた四国の仁尾町でのタワー方式の熱発電システム
の追尾機構技術ついては三菱電機が設計及び製作されたため第 3 号太陽炉の追尾機構の技術が活かされ
製作された事は周知の事実であるが、残念ながら、私は一度も仁尾町に訪問する機会がなく、我々の研究
outputs が現場でどのように取り入れられたかをこの目で確かめてはいない。 
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2-3 太陽炉の高温走査分光計の試作、第 3 号太陽炉温度測定と温度制御 

サンシャイン計画が始まる以前の事であるが、故野口哲男博士は高温での太陽熱集光材料、太陽熱蓄熱
材料等の開発に必要である大陽光を選択的に吸収または透過できる材料の研究を見据えて高温領域での
熱吸収または熱透過できる材料の分光分布が測定できる装置の開発を考えておられた。1973 年、日本分
光工業株式に太陽炉用高温走査分光計の試作開発を提案され、同社と共同研究・開発を行ったことを覚
えている。試料（材料）の加熱には第 2 号太陽炉を用いたため、太陽炉の焦点部に置かれた被測定材料の
放射強度は校正標準からの放射量と直接比較により決定され、試料面からの光強度は試料面での太陽光
の反射と試料の放射成分が有り、両成分の強度が測定され、放物面鏡と試料の前面にあるチョッパーで
太陽光を遮断することにより被試料の放射強度を得ることができた。試作にあっては分光部の部位につ
いては日本分光工業株式会社の既存の装置を一部利用させて頂いた事を記憶している。 

太陽炉により加熱された試料は 0.36～25μm の波長帯で分光放射率、分光反射率の測定が可能で、さ
らに温度標準を内蔵しているため、温度測定も可能で高温での放射、反射の測定できる事を示すことがで
きた。詳細は下記文献を参照のこと。 

【文献】 
「High Temperature Scanning Spectrometer with a Solar Furnace」 
Tetsuo NOGUCHI, Toyoaki YAMADA and Shoji NISHIMOTO;  
Journal of COMLES, No .1, 39‐43 (1974) 
 

その他、太陽炉用超高温 X 線回折装置や太陽炉による蒸発速度測定装置の試作など太陽炉を用いた超
高温利用についても手掛けた記憶がある。 

第 3 号太陽炉温度測定と温度制御について記憶の部分を記載する。第 3 号太陽炉には加熱試料測温用
温度計と温度調整用温度計との 2 種類の温度計が作られた。超高温で用いますので非接触で測定する必
要があり両者とも放射温度計を用いた。温度調整用温度計は加熱温度保持の為に用い、放物面鏡の前面
に回転対称型開閉絞りシャッターを設け、そのシャッターの駆動モーターで太陽光の光量を調整する事
で行う。保持温度には真温度で示す必要がなく管理温度で行い、測定誤差の小さい放射温度計（光セン
サ）を使用した。今回の様に太陽を加熱手段に用いた場合は、放射温度計（光センサ）の出力には試料の
温度放射と試料面での太陽の反射光が加わります。その試料面からの太陽光の反射を除去する必要があ
る。この装置で用いた除去する方法は大気圏等のガスにより地球に到達しない波長帯を用いて測定する
ことにした。その波長帯の１つに 1.38μm があり、その 1.38μm フィルタを放射温度計に利用する事で
解決した。 

加熱試料の温度測定には 0.65μm のフィルタを用いた単色放射温度計を用い加熱試料面で太陽反射の
ない状態（放物面鏡の全面に強制的に太陽光をカットし影を作りその部分を用いた）を作りその部分で
測定を行った。 

当初、温度測定用に設計
され作られた 0.65 ㎛ の単
色放射温度計は時定数が
長く冷却曲線のような急
激な変化を測定するには
不向きなために新たに冷
却曲線測定に適した放射
温度計を設計し、更に多波
長で測定可能な放射温度
計（IR1362B 型）も試作し、
第３号太陽炉の単色放射
温度計にも用いた。この放
射温度計は光加熱炉にも
適用でき、アークイメージ
ング炉に使用できる。この
単色放射温度計(IR1362 シ
リーズ)はミノルタカメラ
株式会社と共同研究を行
った成果で測定点までの

 
図１ 単色放射温度（IR1362 シリーズ）概略図 
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距離 810 ㎜において測定点
0.25mmΦで、検出素子に Si フ
ォトダイオードを使用した。
またこの（IR1362 シリーズ）
単色放射温度計の温度の目盛
り付けは計量研究所で行っ
た。この単色放射温度の概略
図を図１に示す。 

2-4 太陽炉の温度測定シス
テムの改良と定点材料の融点
決定国際共同研究（IUPAC） 

サンシャイン計画中、超高
温利用の研究に利用した太陽
炉は 2 号太陽炉と 3 号太陽炉
の両太陽炉で特に当初は 2 号
太陽炉が殆どで、第 3 号太陽
炉の概念設計当時から新たな
温度測定システムに移行することを前提として行ってきた。前項でも記したが第 3 号太陽炉の製作時に
製作された単色放射温度計は過渡な現象を測定するのが困難で新たに単色放射温度計（IR1362B）に改良
した。 

第 2 号太陽炉では従来温度測定に用いた輝度温度計の受光部にドリフトの大きい光電子増倍管を使用
していた。また温度解析システムもオシロスコープを使用したアナログ方式で測定精度が悪く、温度誤
差が大きいため、新たに受光部に固体デバイス使用した高精度の単色放射温度計（IR1362）を用い、新た
に太陽炉用デジタル単色放射温度測定システム（PYSOF）を構築した。太陽炉デジタル放射温度計シス
テム（PYSOF)概略図を図２に示す。 

第 2 号太陽炉用温度計の改良試作した当時、温度計の目盛は国際温度目盛 90 （ITS90）に準拠して行っ
ており、1000℃以上の測定に光を利用する光高温計、放射温度計、2 色温度計などには定義定点である銀
点、金点および銅点の基準温度とプランクの法則を用いて温度目盛付けを行っている。この単色放射温
度計を用いた太陽炉デジタル放射温度計システム
（PYSOF）の総合誤差は 2273K±6.4K、2773K±12.0K
および 3273K±19.6K の高い精度で測定が可能で、こ
のシステムを用いて高融点セラミックスの高精度温
度測定計測を行った。また、太陽炉デジタル放射温度
計システム（PYSOF)で測定した Al₂O₃、Y₂O₃、HfO
₂、MgO および CaO の各冷却曲線を図３に示す。
IUPAC の Al₂O₃と Y₂O₃の凝固点を基準として HfO₂、
MgO および CaO 凝固点の真値からのズレを図４に
示した。ここで Al₂O₃、Y₂O₃、HfO₂、MgO および CaO 
の凝固点 2328K±1K、2706K±4K、3076K±3K、3141K
±13K および 3174K±7K を得た。 

また、遠心回転空洞装置を試作して太陽炉の焦点
に設置して空洞法と鏡面反射法で凝固点の比較測定
し、その結果についての検討を行い、次いで、多波長
での温度測定精度を検討するため単色放射の波長を
0.65μm、0.70μm、0.75μm および 0.80μm、4 波長
での単色放射温度測定（IR1362B）を行い、その成果
を基に他の光加熱炉（アークイメージング炉）の温度
測定法（アークイメージング炉用デジタル単色放射
温度測定システム(PAIF-Ⅰ)）の確立に寄与した。こ
れ等の高精度温御測定技術を利用して、高温 2 次基
準 点 と な り 得 る 物 質 を 融 点 決 定 国 際 共 同 研 究
（IUPAC）事務局から提供され、その物質でもある
HfO₂および CaO の凝固点の測定結果も報告した。詳

 
図２ 太陽炉用デジタル放射温度計システム（PYSOF)の概略図 

 

図３ Al₂O₃、Y₂O₃、HfO₂、MgO および CaO 
の各冷却曲線 
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細は文献を参照。 

 

【文献】 
「イメージング炉用超高温輝度温度計の目盛り付

け付け」 
山田豊章、吉村昌弘、水野正雄、伊藤寿、野口哲

男、宗宮重行 
高温学会誌 Vol. 11, No.4 139‐147 (1985) 
「Redetermination of the solidification point of Al

₂0₃,Y₂O₃and HfO₂by digital pyrometer with an arc-
imaging furnace」 

Toyoaki YAMADA, Masahiro YOSHIMURA and 
Shigeyuki SOMIYA 

High temperatures‐High Pressures Vol.18 377‐
388 (1986) 

「 Reinvestigation of the Solidification Point of 
CaO by Digital Pyrometry」 

Toyoaki YAMADA, Masahiro YOSHIMURA and 
Shigeyuki SOMIYA 

Journal of the American Ceramic Society Vol, 69 
C243- (1986) 

「太陽炉用単色放射温度計の目盛付け」 
山田豊章、水野正雄、吉村昌弘、名古屋工業技術

研究所報告 Vol, 42 224‐(1993) 
「太陽炉用単色放射温度計による

高融点セラミックスの凝固点測定」 
 山田豊章、吉村昌弘、高温学会誌、 

Vol. 24 172‐178 (1998)  
 

2-5 太陽炉の熱利用と 2 成分
系セラミックス相図作製および
その他の利用 

サンシャイン計画以前から第
2 号太陽炉を利用した、基礎研究
『高融点セラミックス材料の高
温物性の研究』を引き継ぎ、『高
温状態図の作成の研究（特に固
液相線の作成）』を実施した。こ
れ等の概要については既に「名
古屋工業技術研究所最近の 15
年の歩み」平成 4 年 11 月発行
（p155‐p156）に記載されてい
る。 

具体的な固液相線を調べた材料系は以下の通り： Al₂O₃-ランタノイド酸化物系（La₂O₃,Pr₂O₃, Nd₂O
₃,Sm₂O₃, Eu₂O₃, Gd₂O₃, Dy₂O₃, Ho₂O₃, Er₂O₃,Yb₂O₃）、Ga₂O₃‐ランタノイド酸化物系（Nd₂O₃, Sm₂O₃,Er₂O₃, 
Gd₂O₃）、BeO‐Y₂O₃系、ZrO₂‐HfO₂系。 

尚、固液相線の決定には既存の太陽炉用輝度温度計を用い、各組成の冷却曲線のオシロスコープの像を
ポラロイドカメラで撮像して、高温状態図を作成した。UO₂、UO₂‐Gd₂O₃系 ・UO₂-Sm₂O₃系固溶体の溶融と
凝固点測定 （UO2 は劣化ウラン）は、原子炉のメルトダウンの基礎研究として、企業（原子燃料工業株式
会社)と共同研究をした。この時、ガス雰囲気下で稼働できる太陽炉用デジタル単色放射温度測定システ
ム(PYSOF)（サンシャイン計画で構築された）を利用した。 

システム(PYSOF-Ⅱ)の概略図を図５に示した。PYSOFⅡの総合誤差は 2273K において±10K、2773K で
±17K および 3273K±27K であり、この温度測定システム（PYSOFⅡ）により UO₂の凝固点測定をした。
また、物質が高温状態（溶融温度、凝固温度など）の放射温度測定を行う場合、測定する面の状態を把握

 

図４ IUPAC の Al₂O₃と Y₂O₃の凝固点を基準として
HfO₂、MgO および CaO 凝固点の真値からズレを示す 

          
図５太陽炉用ガス雰囲気デジタル単色放射温度測温システム          
（PYSOF-Ⅱ)の概略図 
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することが肝心である。UO₂場合は特に注意する必要あり、試料
作成時から注意し、測定時の雰囲気制御、凝固面の状態も把握
することもした。詳しくは文献を参照。測定時の概略は試料（UO
₂）を太陽炉の焦点に設置して試料台に真空容器を取り付け、真
空ポンプにより試料台の排気ノズルから真空容器内の空気を一
時的に排気（内圧約 13Pa）した後、排気しながら試料台ガス注
入ノズルから混合ガス（95%Ar+5%H₂）を注入しながら排気ノズ
ルを閉じ容器内の混合ガス圧約 133Pa を 2 回繰り返し行い、混
合ガスを 200ml/min 連続挿入と同時に試料台の排気弁を開放し
た状態（容器内を混合ガスを通過状態）として冷却曲線の測定
を行った。この冷却曲線の例を図６に示した。UO₂の凝固点結果
3143K±28K を得た。本研究は、サンシャイン計画での「太陽炉
の研究」の成果が「社会環境と安全」分野にも役立った一例と
なった。 

また、Gd₂0₃添加の UO₂固溶体については太陽炉で各試料を溶
融し、溶融後の凝固面の観察と温度測定を PYSOF-Ⅱを用いて
行い凝固点を得た。Gd₂0₃含有 UO₂固溶体の溶融凝固面の状態は
中心部に縞模様が Gd₂O₃‐5mol%から 25mol％までの範囲で確
認された。また UO₂‐Gd₂O₃系の凝固点は Gd₂0₃‐5mol%におい
て 3153K±23K と最大となり Gd₂0₃‐30mol%までの範囲で、ほ
ぼ 4.7K/mol%Gd₂O₃の温度降下が認められた。この結果を図７に
示した。次に、Sm₂0₃添加の UO₂固溶体についても Gd₂0₃添加同
様に行った結果、Sm₂0₃含有 UO₂固溶体では縞模様が Sm₂O₃‐
15mol%から 30mol％までの範囲で観察され、UO₂‐Sm₂O₃系の
凝固点は Sm₂0₃‐15mol%おいて 3160K±35K と最大となり、そ
の 後 Sm ₂ 0 ₃ ‐ 30mol% ま で の 範 囲 で 、 ほ ぼ
7.7K/mol%Sm₂O₃の温度降下が認められた。この
UO₂-Gd₂O₃系と UO₂‐Sm₂O₃系固溶体の凝固点
の降下状態を図７に示した。 

現在は当時の実験環境より数段と進んでいる
と思う。当時の環境では高温状態での環境保持
を行い観察することが難しく測定精度に大きく
響いていた。しかし、その時代において最大限の
工夫をしながら測定を行ったことが思い出され
る。 

詳細は以下の文献を参考。 

 
【文献】 
「太陽炉による UO₂の凝固点測定」 
山田豊章、松田秀晴、水野正雄 
名古屋工業技術研究所報告 Vol.46, 77‐87  (1997) 
太陽炉による UO₂-Gd₂O₃系の固溶体の溶融と凝固点測

定 
山田豊章、松田秀晴、吉村昌弘 
高温学会誌，Vol,25, 71‐80 (1999) 
 
2-6 France CNRS Odeillo 大型太陽炉研究施設

との研究協力 

最後に故野口哲男博士の努力により太陽炉による超高温利用関係の国際連携が図られたことを特記す
る。中でもフランス関係ではフランス国立科学研究センター（CNRS）の Odeillo にある太陽エネルギー
研究所との連携が図られたのは故野口哲男博士が 1968 年にフランスに渡航された時、大型太陽炉を保有
する太陽エネルギー研究所の当時の所長故トロンボ博士との間で交換留学の話をされたのが始まりでは
なかったかと朧気ながら記憶に残っている（本 Chapter 付録に Odeillo の太陽炉の、構成と仕様を付けた）。 

 

図７ UO₂-Gd₂O₃系と UO₂‐Sm₂O₃系固溶体の 

凝固点の降下図 
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留学生交換に関しては、先ず、名古屋工業技術試験所の故水野正雄博士が 1969 年に CNRS の Odeillo
にある超耐火物研究所に「高温状態図の研究」のため仏国給費留学生として留学された。その後、1973 年
に名古屋工業技術試験所に科学技術庁の予算で招へい研究員として Dr. Alain ROUANET が「酸化物の高
温における平衡相の研究」のため来日され、1977 年山田が仏国給費留学生として odeillo にある CNRS の
太陽エネルギー研究所に「大型太陽炉の利用解析の研究」で留学した。この時 odeillo の超耐火物研究所
には東北大学 （科学計測研究所：太陽炉保有）に在籍の嵐治夫先生が留学されて居られ公私共にお世話に
なった。嵐先生にはその後も研究の問題についても相談に乗っていただいた。また、同時期にフランスの
Orleans の超高温物理研究所に東工大・工材研の谷さんが「ジルコニア関係の研究」で来て居られ連絡さ
せて頂いた事も記憶に残っている。その後、谷さんは工業技術院九州工業試験所でセラミックス研究に
従事されていて、最近まで色々な研究情報の交換をさせて頂いておりお世話になっている。また、1970 年
当時は odeillo の超耐火物研究所で「材料の温度測定に関する研究」をしておられ、その後ポールサバチ
エ大学に移られた Dr. Jean P Traverse 教授を 1991 年名古屋工業技術研究所に「セラミック高温材料の温
度測定の研究」で 招へいさせて頂いた。故 Dr. Jean P Traverse 教授にはフランスのボルドー大学との橋渡
しをお願いして当時の名工研の横川博士の留学がまとまった事も朧気ながら記憶している。 

また、1977 年当時ソ連アカデミーの Dr. V Pasichny が odeillo に来ておられ、日本の太陽炉に興味を持ち、
野口博士に連絡をとられ、1983 年に総理府の予算で日本に留学された。研究内容は「セラミックスの単
結晶成長の可能性を 3 号太陽炉で検証する」と記憶している。 

サンシャイン計画を利用させて頂き、名古屋工業技術研究所での高温利用の研究を国際間での研究が
行える場所として研究の橋渡しをして頂いたことが深く心に残っている。このような研究の橋渡し機能
が将来に渡って残る事を勝手ながら願っている。 

また、現在フランスではピレネーにある odeillo の太
陽炉研究所がフランス国内での観光見学コースに組み
込まれ、多くの人々が訪れおり、切手にも採用され、
太陽熱の偉大さを誰でも実感できるようにしている。
この事も次の世代の社会への重要な橋渡しであると考
えている。日本でも次の社会に繋げる事が出来れば良
いが、残念ながら産総研中部 C には、ここに述べた太
陽炉はどれも歴史的使命を果たしたとして、次世代を
担う子供たちが直接見ることができる形式で残されて
いない。これは私たち当事者の力不足により、研究所
管理者やその上部行政への働きかけが弱かった故では
ないかと、悔やんでいる。最後に仏国の大型太陽炉の
切手の写真を載せて終わる。 

 

本文を終わるにあたって、SS 計画に携わって本技術開発に従事出来たことは本当に有難く思っており
ます。同プロジェクトに参加された名工研の皆様、ならびに本 R &D に援助 ・協力して頂いた皆様に深く
感謝申し上げます。本当に有難うございました。 

 

文責：山田 
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Ch.2, Appendix: Odeillo (CNRS, France）２０００kW 大型太陽炉の構成と仕様概略 

（基本的には名工研 2 号太陽炉と同様の光軸水平型） 

1）放物面鏡部：9 階建てで研究室、事務室が収まっている。 

高さ４０ｍ、幅 ５４ｍ、その構成は、一辺 45 ㎝ の平面鏡（裏面鍍金）9,000 枚（一枚を 3 点引っ張り
で湾曲を作り擬似回転双曲面の一構成要素とする。全体で半分の回転双曲面になるように配置。尚、構成
要素は一つずつ湾曲が異なる。） 

2) ヘリオスタット：1 組が（高さ 6m 幅 7m50cm ４5 ㎡：一辺 50cm 鍍銀裏面鏡 180 枚構成）で 63 組 

3) 炉心部：焦点距離 18m、地上より 13m 地点 (建屋エレベータにて昇降) 

性能: 950kW/m²の入射光量時, 焦点の中心 2Cm∮で１６００W/m²熱放射束強度で, 平均到達温度
3825℃。ガウスイメージ径（16.8∮）では全エネルギーの２７％利用でき 3585℃、焦点径 40 ㎝∮では到
達温度の低温部おいて 2140℃。 

 

 

 

 

 

Ch.2-A1, Odeillo 大型太陽炉の全景。丘の
上に配置される平面鏡群から parabola 鏡と
その手前の焦点結像建屋を望む。 

Ch2-A2, 同 太 陽 炉 の 平 面 鏡 と
parabola 鏡の配置。上：立面図、下：平
面図。（大型太陽炉の論文から引用） 

Ch2-A3, CNRS のパンフレットの表
紙を飾る太陽炉 
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Chapter 3 熱調光材料の開発 

3-1 前書き 

本 Chapter を始めるに先立って若干の経緯を述べる。 

周囲温度に応じてその太陽光透過率を automate に変化する熱調光材（Thermo Chromic material、以降 TC
と略記）も調光窓として期待された材料で、名工研では金平博士（現,中国長三角先進材料研究員海外招
聘特別研究員、前中国科学院上海珪酸塩研究所教授、旧名工研(産総研中部 C)主任研究官）を中心に、そ
の調光幅拡大と調光温度幅の低温化を目的とした研究が start した。それに関しては本 Chapter 3-3 節で共
同研究者の種村から報告する。 

EC 窓に関しての energy 効果は既に Chapter 1-4-1-vii で文献 [35]等の結果を示し （図 14 参照）説明され
たが、熱調光材料を窓材料に使った場合の energy 効果の simulation を SS 計画（名工研）では着手しなか
った。但し、TC の場合には、その機能出現原理に起因する調光温度幅の広さや、他の物性等からの様々
な問題（既に Ch1-7-2-a) で欠点として指摘）が当時から意識されていた事もあって、TC 調光ガラス窓を
積極的に省 energy 建築物外皮に広く採用する状況は（当時も、今も）我が国では殆ど無いこともあり、
その energy 効果を論じた報告・論文は、本 Chapter 3-2 で紹介される、「2000 年代に NEDO 委託研究とし
て、産総研中部 C で行われた『環境応答型ヒートミラーの研究開発』」迄、待たねばならなかった。 

その後の energy 効果を扱った報告の状況は以下の様である： 

① 2020 年に空気衛生工学会の研究発表会で発表された東大工学部建築学科の谷口教授らの group から
の報告 2 編がある、彼等の報告[1]中では TC の材料、転移温度、調光幅の記載は明確で無く、Lawrence 
Berkley National Lab. の Chromogenic Glass Data Base (https//windows.lbl.gov/chromogenic-glass-layers）を使
用しており、同報告の図 2－4 と併せて推定するに、VO2 薄膜の転移温度 Tc＝64-68℃を用いていると推
測される。TC 複層ガラスを用いた場合の冷房負荷は Low-e ペアーガラスのそれより僅かに増加するが、
気温の高い地域で主開口部の方位と入射日射量変動を考慮して使用すれば削減効果が見込めるとした。
要は気温の高い地域での energy 効果を強調していることである。また、報告[2]では、TC と Low-e ペア
ーガラスの照明負荷は同程度に削減できるが、TC 複層窓は年間を通して不快な"glare"の発生を抑制出来
る利点を強調している。暖房負荷に関しては報告中で特に言及されていない。いずれにしても、TC 調光
窓の R & D の専門家（私を含め）が目指している熱調光 smart 窓は、転移温度 Tc が 30℃前後, 調光幅も
60％、更にその調光温度幅もせいぜい 5[K]程度であるので、こうした調光窓の energy 効果については、
もう少し厳密な simulation が要ることになると考えている。このことは本 Chapter 3-3 でも同様な観点か
ら指摘する。 

② さて目を転じれば、中国では 2000 年-2010 年に、VO2 あるいは 6 価金属（M)を添加した V1－ｘMxO2
の研究開発が爆発的に活発化（周囲温度で automate に調光する SW としての関心からと思う）して、金
平博士も私も中国の大学・研究機関（名工大で私の研究指導により、博士号を取得した研究者達が帰国後
研究 post を得た）から客員招聘を受けて、この材料に関して研究を継続する機会が現在に至るまで巡っ
てきた(私の場合は、主にこの材料が強相関酸化物であることからの金属-絶縁体相転移に関しての学理の
追及のため。これについて本 Chapter 3-3 で解説する）。その様な状況で、特に VO2TC 調光窓材は、商業
化に当たって事前に色々解決しておくべき技術課題はあるにしても、瞬く間に中国では商業化され建築
物に実装された。しかし、その耐久性と色調の問題から商業的な意味を間もなく失い、その状況は今も続
いている。こうした経緯から、中国で TC 調光窓を同国の多様な気候 zone での様々な気象条件（建築物
外皮の周囲環境下）で利用する場合の、energy 効果を纏めて取り挙げた文献を探せない。しかし、TC 材
料の製造・特性評価の個々の論文中で、試験片を用いた Box test 等を行って、取り挙げている場合も散見
される（例えば、Ch1 の曹-金平博士等の文献[107]等）。 

 

文責：種村 

 

【参考文献】 
[1], 谷口 景一朗, 吉澤 望, 三木 保弘, 堀 慶朗, 児島 輝樹, 松本 駿太, 野崎 海地, 細川 仁規, “ 熱負荷シミュレーシ

ョン・光環境シミュレーションの連携による窓面の自律的透過光制御の年間熱負荷・照明エネルギー消費量削減効果の検
討  （第 1 報）熱負荷シミュレーションによるサーモクロミックガラスの光学特性および熱負荷削減効果の算出”, 空気調

https://www.jstage.jst.go.jp/search/global/_search/-char/ja?item=8&word=*%E8%B0%B7%E5%8F%A3+%E6%99%AF%E4%B8%80%E6%9C%97
https://www.jstage.jst.go.jp/search/global/_search/-char/ja?item=8&word=%E5%90%89%E6%BE%A4+%E6%9C%9B
https://www.jstage.jst.go.jp/search/global/_search/-char/ja?item=8&word=%E4%B8%89%E6%9C%A8+%E4%BF%9D%E5%BC%98
https://www.jstage.jst.go.jp/search/global/_search/-char/ja?item=8&word=%E5%A0%80+%E6%85%B6%E6%9C%97
https://www.jstage.jst.go.jp/search/global/_search/-char/ja?item=8&word=%E5%85%90%E5%B3%B6+%E8%BC%9D%E6%A8%B9
https://www.jstage.jst.go.jp/search/global/_search/-char/ja?item=8&word=%E6%9D%BE%E6%9C%AC+%E9%A7%BF%E5%A4%AA
https://www.jstage.jst.go.jp/search/global/_search/-char/ja?item=8&word=%E9%87%8E%E5%B4%8E+%E6%B5%B7%E5%9C%B0
https://www.jstage.jst.go.jp/search/global/_search/-char/ja?item=8&word=%E7%B4%B0%E5%B7%9D+%E4%BB%81%E8%A6%8F
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和衛生工学会大会講演論文集, 5, 117-120, (2020), 
[2] 細川 仁規, 谷口 景一朗, 吉澤 望, 三木 保弘, 堀 慶朗, 児島 輝樹, 松本 駿太, 野崎 海地,  “熱負荷シミュレーシ

ョン・光環境シミュレーションの連携による窓面の自律的透過光制御の年間熱負荷・照明エネルギー消費量削減効果の検
討 (第 2 報)光環境シミュレーションによる算出結果と実測との比較および導入効果の検討”, 空気調和衛生工学会大会講
演論文集, 5, 113-116, (2020), 

 
3-2 熱調光材料の energy 効果 

前述の通り、金平博士を中心として TC 材料の材料としての研究が SS 計画の中で始まった。TC 材料あ
るいは TC 薄膜（ここでは、VO2 系薄膜）を堆積させたガラスでは、その温度を相転移温度をはさんで変
えることによって、可視光領域では光学特性の変化が小さいのに対し、近赤外領域では透過率が大きく変
わる。その原理（VO2 単味）は本 Chapter 3-3 において説明される。 

SS 計画終了後も居住空間の窓材料を想定して、特徴を最大限活用するため、調光性能の拡大と機能を
発現する温度の低下技術に関する研究が行われた。特に、NEDO 委託研究「エネルギー有効利用基盤技術
先導研究開発」の一環として「環境応答型ヒートミラーの研究開発」を実施し、多層薄膜構造を世界で初
めて考案し、これにより可視光透過率や太陽光調光率を大幅に向上して、世界トップレベルの性能を持っ
たサーモクロミック調光ガラスを開発することに成功した[1]。 

材料としての性能は実現に成功したが、実際に建築物などの居住空間の窓に応用した場合のエネルギ
ー効果の把握は不十分であった。そこで、淺田秀男博士（現在、愛知淑徳大学教授）の協力を得て、TC
薄膜を適用した窓ガラスを窓面に用い、窓から室内に入る昼光および日射を利用・遮蔽することによっ
て、快適な光・温熱環境を維持しつつ電灯照明用電力消費及び空調用エネルギー消費量の削減効果を明
らかするためのシミュレーションを行った[2]。 

なお、建築物に適用した場合のエネルギー効果は、建物の構造、方位、ブラインド等の有無、環境、気
象状況など、仮定すべきことが膨大にある。また快適性というキーワードを加えると居住者の健康状態や
熱放射環境、気流、冷暖房の好みなども考慮する必要がある。そこで、これらに精通した建築系かつ省エ
ネに関する知見や研究経験が豊富な淺田博士を招くことができたのは僥倖であった。ご紹介いただいた
宿谷先生（Ch. 1-4 節 1-vii 項で既に紹介）に感謝したい。 

さて、本研究では、通常使われる一般窓ガラスとの比較を主眼とした場合と得られる室内の光環境が同
等となる窓ガラスとの比較を主眼として二つの場合に分けて実施された。 

i) 透明複層ガラスを代表とした一般窓ガラスと比較した場合 

図１に比較対象窓システムの日射透過率と可視光透過率の関係を示す。「Case」については、表１を参

照いただき、Case1 と２については、高温状態(hi)と低温状態(lw)の２種類がある。また、基準条件、Case7
と 8 では、ブラインドを仮定することにより実際の使用環境に近づけた想定がされている。シミュレー

図１ 各窓システムの日射透過・反射率と可視光透過・反射率の関係。各”Case”について
は表１を参照。 

https://www.jstage.jst.go.jp/search/global/_search/-char/ja?item=8&word=*%E7%B4%B0%E5%B7%9D+%E4%BB%81%E8%A6%8F
https://www.jstage.jst.go.jp/search/global/_search/-char/ja?item=8&word=%E8%B0%B7%E5%8F%A3+%E6%99%AF%E4%B8%80%E6%9C%97
https://www.jstage.jst.go.jp/search/global/_search/-char/ja?item=8&word=%E5%90%89%E6%BE%A4+%E6%9C%9B
https://www.jstage.jst.go.jp/search/global/_search/-char/ja?item=8&word=%E4%B8%89%E6%9C%A8+%E4%BF%9D%E5%BC%98
https://www.jstage.jst.go.jp/search/global/_search/-char/ja?item=8&word=%E5%A0%80+%E6%85%B6%E6%9C%97
https://www.jstage.jst.go.jp/search/global/_search/-char/ja?item=8&word=%E5%85%90%E5%B3%B6+%E8%BC%9D%E6%A8%B9
https://www.jstage.jst.go.jp/search/global/_search/-char/ja?item=8&word=%E6%9D%BE%E6%9C%AC+%E9%A7%BF%E5%A4%AA
https://www.jstage.jst.go.jp/search/global/_search/-char/ja?item=8&word=%E9%87%8E%E5%B4%8E+%E6%B5%B7%E5%9C%B0
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ションによりさまざまな建築学的な情報が得られるが、代表的な指標である単位面積当たりの暖冷房負
荷の結果は、図２のとおりである。TC 材料を使ったからと言って劇的に負荷が下がるわけではないこと
がみてとれる。 

 

表１ 各窓システム 

 

図２ 単位床面積当たりの暖冷房負荷（冬季＋夏季） 

 

ii) 光環境を同等とした場合の比較 

居住空間の快適性の評価をするためには、室内の光環境も考慮する必要がある。すなわち、VO2 ガラ
スの省エネ効果を適切に把握するためには、同等の光環境が得られる窓ガラスと比較する必要がある。
そこで、以下は、熱線反射ガラスと同等の光環境が得られる VO2 ガラスを試作し、それを比較した結果
である。 

表２は、透明ガラスに加えて、比較に用いた同等な光環境が得られる VO2 ガラスと熱線反射ガラスで
ある。光環境についても詳細を調べたが、ここでは同等な光環境が得られたというにとどめる。 

図３は単位面積当たりの暖冷房負荷（冬期＋夏期）である。Case9 と Case10 は同じ VO2 を用いている
にもかかわらず、複層ガラスの外気側に用いるか室内側に用いるかによって暖房負荷・冷房負荷の値が異
なっている。具体的には VO2 を外気側に用いる Case9 の暖房負荷は、室内側に用いる場合（Case10）よ
り大きい。冷房負荷の場合、逆に Case9 の方が小さくなっている。このような傾向は Case11 と Case12 に
ついても同様である。一方、熱線反射ガラスと透明ガラスの複層ガラス（Case13）の暖房負荷と冷房負荷
の値は VO2 を外気側に用いる場合とほぼ同様な値となった。 

最後に、熱調光材料の建築物の利用については、居住空間への総合的な影響を考慮すべきであり、その

外気側 室内側

基準条件 透明ガラス 透明ガラス 有り
Case 1 透明ガラス VO2(#1) なし
Case 2 VO2(#1) 透明ガラス なし
Case 3 透明ガラス VO2(#2) なし
Case 4 VO2(#2) 透明ガラス なし
Case 5 熱線反射ガラス 透明ガラス なし
Case 6 Low-eガラス 透明ガラス なし
Case 7 Low-eガラス 透明ガラス 有り
Case 8 透明ガラス／真空層／ 透明ガラス 有り

日除け
の有無

複層ガラス
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上でどの程度の省エネ効果があるかを議論する必要がある。この PJ での結論は一面的なものであり、今
後の総合的な議論が必要となる。個人的には、確立された建築学的な手法による新しい材料を機能性建
材に使った場合の評価は大変な困難が伴うことを実感した。いずれにせよ、十分な透明性を有し空気の
移動を防ぎつつ外部の景色が見えるという点は大きな利点である。 

 

表２ 同等の光環境を実現する各窓システム 

 

 

図３ 単位床面積当たりの暖冷房負荷（冬期＋夏期） 

 

文責：田澤 

 

【参考文献】 
[1] 産総研：環境温度で自動的に調光する次世代多機能窓ガラスを開発 
[2] 淺田秀男、田澤真人、金平：日本建築学会大会学術講演梗概集 pp.659-660(2004). 
 

  

外気側 室内側

基準条件 透明ガラス 透明ガラス 有り
Case 9 VO2(876) 透明ガラス なし
Case 10 透明ガラス VO2(876) なし
Case 11 VO2(956) 透明ガラス なし
Case 12 透明ガラス VO2(956) なし
Case 13 熱線反射ガラス 透明ガラス なし

複層ガラス 日除け
の有無

https://www.aist.go.jp/aist_j/press_release/pr2004/pr20041027/pr20041027.html
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3-3 TC 薄膜の作製と調光特性 

TC (熱（サーモ）クロミック) 材料は，転移温度(Tc)で結晶構造を変化させることにより金属-絶縁体相
転移（Metal-Insulator Phase Change; MIT) を起こし，分光透過率，分光反射率，さらには分光吸収率を
変化させる材料で ，固体あるいは液体状態にある無機物や多く
の有機物が、今まで知られてきた[1].[2]。 この内 ,特に遷移金属
の酸化物は強相関物質としてMITに伴う特異な物性変化が出現
することから興味を引き、1966- 67年くらいから光学特性の測定
が詳細に行われた結果，多数のTC材料が知られるようになった
[3]-[5]。 

Adler [6] による，典型的な熱クロミックを示す遷移金属化合
物の電気伝導率と温度の逆数の関係を図1 に示す．図中には建
築物の調光窓材として必要な転移温度領域を塗りつぶした帯状
部分に示した．また ， 関連する一つの応用先として 太陽集熱
器の風防用調光窓材として用いる場合に、空焚き防止などの機
能を発揮するための転移温度域は1. 3 ～1. 8  [1000/ K] の範囲
になる（図中に細線でその領域を示した）．前者と後者の範囲に
Tcを持つものは，VO2, 及びTi2O3 に限られる。Ti2O3は145K~ 
225Kと広範囲に広がりシャープな転移を示さないが, 単味VO2
は後出の我々の結果にも例示される様に 67Kで他の物質に比較
し、明確なMITを示す ( 転移の開始と終端の温度幅はあるが、
単味の場合いは、以下に述べる金属添加の場合より、その幅は小
さいので、明確と記述した) 。後述する様に，このTcは6価の金属
添加により引き下げられるので， 最も興味を引く材料となる 
[7] 。但し，屋内温熱環境を制御する建築物外皮に用いられる、
調光窓材料 としての機能には Ch1-7-2-a)、あるいは本Chapter 3-
1に詳細に指摘した幾つかの問題点（調光波長範囲が可視ではな
く，近赤ー赤外領域にあることや、調光前後に関わらずその太陽
光吸収率が高い等を代表とする）がある。従って、
対象材料の改良に向けた研究が多くの研究者によ
って現在に到るまで進められてきた。そのアプロー
チは大きく2つに分けられる。一つは、他の材料や
添加物質を探索する材料工学的手法。もう一つは、
強相関系における電子構造の変化を利用して、金属
-絶縁体転移（MIT）を制御する物性物理的手法であ
る。各研究室では、材料組み合わせを用いた” 
combinatorial approach”が進められているが、この手
法が成功を収めるためには、材料の作製法、結晶化
過程、MIT物性、さらに第一原理計算を通じたMIT
のメカニズムに関する正確で膨大なデータベース
の構築が必要不可欠となる。将来的には、このデー
タベースを活用することで、応用に最適化された材
料設計が可能となるかも知れない。特に、人工知能
（AI）を用いた”マテリアル・インフォマティクス 
(material informatics)”によって、効率的な材料開発
が実現すると期待できる。尚、本材料のMITの物理的メカニズムについては、3-5 節で説明される。 

 

私達の名工研研究室では金平(旧姓：金（Jin））博士が当該groupに参加した1990 年頃から  RF 反応性
マグネトロンスパッター法によりV1-x Mx O2  ( M は6価のMo, 或いは, W）薄膜を基板上（特に断らない
限り石英ガラス）に作製し，製膜条件と熱クロミック特性（試料温度を、平均MIT温度を挟んで充分上下
に設定した場合の分光反射率Rと分光透過率Tによって）等の物性との相関について精力的に研究を進め
てきた[6 a-u]。この中から、130 以上のcitationを持ち、現在もそれが継続している論文である、[6 p] (234, 
0.75/month )、 [6 n](161, 0.5/month )、[6 e](154, 0.4.month)、 [6 r](140, 0.48/month]、 及び [6 g](136, 0.4/month) 
(括弧内の数字は、2024年12月迄の総citation数、2番目が月当たりのcitation数）の成膜と調光特性に関する
成果（outputs) を以下に解説する。尚、強相関電子系の単味VO2、及び金属添加V1-xMxO2系のIMTの物理的
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mechanism は3-5節で説明する： 

 

(i) 図2 に概略を示す様に，VO2薄膜単体を作製する場合には、水冷した純度99. 9%のV targetのみを用
い，金属添加する場合には、高純度のWとVのtargetを共に用いる二元同時sputter法 (dual target sputtering) 
を採用した．金属添加の場合には， VへのRFパワーを200W,  金属にはその数％程度のパワーを適用
し， かつターゲット面積を減少するために、アースした同種の金属の中空カバーを装着した。この方
法によって, xをWについては 0 ~ 0. 026, 及びMoについては 0 ~ 0. 04の範囲で制御できた。反応性sputter
のために、sputterガスである高純度Arと反応性ガスである高純度酸素とは、図2に示す様に別々の流量制
御器 (G. F. C) を通った後混合され、全質量流量100 [SCCM] でsputter室に導入される。但し、V-O系は
極めて複雑な相図(after Griffith et al [7])を示すので，
VO2 単相から成る薄膜を形成するためには，酸素流
量比(= 酸素流量／全ガス流量）の正確な制御が要求
される。膜中のDoping 量 x はRBS (Rutherford Back 
Scattering) 法で確定した。また用いた基板は、特に
断らない限り石英ガラス板とした。 

(ii) 図3に種々の基板温度と酸素流量比で得られた
V-O系の結晶相を纏めて示した。酸素流量比が 2.7% 
の極めて狭い範囲でのみM相（M1相：monoclinic 1相 
低温相）の生成が確認出来た（XRDから同相の (001) 
peak が高いことから判断）。その時の成膜速度は ca. 
10 [nm/min.]であった。酸素流量比が 0.1 ～ 0.2% 変
化すると、VO2、 V4O7、V6O13、 及びV2O5の混合層
となった。 基板温度が300 ～ 250 [℃] と低い場合で
も、酸素流量比の正確なcontrol で VO2 単相を(結晶
性はさておき、stoichiometryから単相と判定される）
得られることを確認した。また、図3 の関係は標準的
なsputter条件でよく再現された。 

 

(iii) 基板温度が500~ 400℃の場合に(図 3 参照） ，結晶性が良好で、ある温度でMITを明確に示す（こ
れをサーモクロミズム（ thermochromism) という）を持
つVO2 単一相多結晶薄膜, あるいはV1-xMxO2 (M= W, 
Mo) 多結晶薄膜が得られた．表面粗さは前者で 10 nm、
後者で 6 - 7 nmと極めて平滑であった。 

 

(iv) 基板温度400℃で作製した膜厚60nm の単一相の場
合の垂直入射光に対する半球分光透過率及び12゜入射
光に対する半球分光反射率を ，図4 にそれそれ示した。 
また， 図5 に太陽光領域（添字 sol)  及び可視光領域
（添字!um)  の透過率（記号T )  及び反射率（記号R ) 
数値を高温（金属相 (M) : Rutile相 (=R 相）及び低温
（半導体相 ( I）: Monoclinic 1 相 ( = M1相）状態、そ
れぞれについて示した。単一相の平均IMT温度は 67 ℃
であった。 

 

(v) Wの添加量 x =0.014の場合の垂直入射光に対する
半球分光透過率，及び入射角 12゜での入射光に対する
半球分光反射率を，図6 に与えた.  その場合の金属相
と半導体相の分光特性変化の数値を図5 に加えた。図5
の数値比較によれば、膜厚差もあって、太陽光及び可視
光領域の分光透過率において、doping試料は、おしなべ
て若干低い値を示す。分光反射率は相当低下する。また、
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図4と図6の比較によって、近赤
外-中赤外光領域の透過率にお
いてもdoping試料は、特に大きく
減少することが判る。 

調光特性（Chromism)（平均MIT
温度を挟んでの太陽光及び可視
光領域での分光透過率、及び反
射率の差異）は、図5からそれ程
大きな差は無い（但し、doping試
料は、前述の分光反射率，及び分
光透過率の減少を示すことをtake noteした上で）。 

 

(vi) 上記の分光透過率 (T)、及び分光反射率 (R)
の様相の妥当性を物理的に担保するために、高温
相、あるいは低温相でのVO2、及びV1-xWxO2 の対
象波長領域の複素屈折率 (n + ik) を、膜と基板石
英の2層modelに光学理論を適用し、実験で得られ
たR とTを最適に再現するn 及び k 値を、最小自
乗法で最適化する数値計算を行い得た（文献[6 
r]）。得られたn+ ik を波長の関数としてSupplement 
S1に示した。 

低温相では、全ての試料において、波長750 [nm] 
以上で 2.5 ≦ n ≦ 3.5, 及び 0 ≦ n ≦ 0.5 であった。
波長750 [nm] 以下の波長では、吸収のためにn は
極小値、及びk は極大値を示した。これらの様相
と値は、先人の文献[8 a,b] とはよく一致、及び波
長3400[nm]、室温で測定された文献 [9 a,b] とは
比較的良い一致を示した。特に、文献 [8 a,b] の
500 [nm]以上の波長域での一致は顕著であった。 

高温相に関しては、doping量 x が0.014 と低い
事もあって、doping 量による n 及び k 値の分散
はそれ程大きいものでは無い。この事は、金属中
の伝送電子に対して有効と認められている、誘電
関数の分散式（ Drude の式 [10 a,b] （電子の運動
を『自由電子』として扱う）の各係数を、R や T
にfitting させて得た下記の値の分散からも確認出来る。 

 

   

  ( 3-3-vi-1) 

 

ここに、各記号の意味は：ν 波数 (= 1/ λ、λ＝波長）、νp  Plasma 波数、νc 衝突波数、ε∞ 高
い波数での複素誘電定数である。x=0, 0.009, 及び 0.014 に対応するνp [1/cm] は、35,000, 30,000, 及び 
33,000、νc [1/cm] は 5,900, 6,200, 及び 7,500, さらに ε∞ は 9.5, 8.0, 及び 8.0 であった。これらの値は
VO2単結晶を対象として赤外での R 及び T 測定値から決められた文献 [11] の値、νp : 24,000 [12]、ν
c : 10,000、及び ε∞ : 9 と大きな差異は無い。 

一方、上記のDrude parameterを用いてR、及び T を再現する時、波長500 [nm] 以上では実験値と一致す
る分光曲線が得られるが、それ以下では再現できない。これは以下の理由によると考えている[13] ：自
由carieer による光学応答とは違う何等かの吸収があるからである。何れの試料（高温相＝金属相）にお
いても今回得られたε∞ が 9.5～ 8.0と極めて高いことから、その吸収は相当大きい。このことは、建築
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物外側の環境温度によって、automateに室内温熱環境を制御する目的の、Smart WindowとしてのVO2/V1-

xMxO2 （M:金属dopant）単体での応用に”ある種の制限を課すこと”（負の可能性）を示唆しよう( 本来、
SWのenergy効果を高めるには、反射mode（金属相）では太陽光領域の光をできるだけ吸収しない機能
（switching機能）を備える必要性から）。 

もう一点Drude式のtake note すべきは以下である：現在では、電荷担体はフェルミ分布に従うこと、ま
た無視できない相互作用をもつことが知られているのに、何故このような電荷担体を理想気体とみなす
simpleな（誤った仮定）から導かれたDrude modelが、金属中の伝導電子に有効と認められた理由の一つは、
1957年のランダウ [14] の『相互作用をもつ粒子の気体は、ほとんど相互作用をしない準粒子の系によっ
て記述できる』に依拠することを補足しておきたい。 

(vii) 後年、田澤博士等は、楕円偏光解析法 [15]によって再度、VO2膜の複素屈折率を解析した結果を報
告した [16]（尚、既にこの報告に先立つ文献[13]において、数値及びgraphの提示は無いが、この方法で得
た複素屈折率と、 vi) で述べたR 及び Tに
よる数値計算法による複素屈折率を比較し
たとの記述もある）。また、半導体相と金
属相の両相を測定するため、試料温度を
20℃または80℃に固定した。用いたエリプ
ソメータは市販のJ. A. Woollam 社製、
M2000 型で、入射角は60 度、65 度、及び
70 度の３種とした。また、測定精度を上げ
るために垂直透過スペクトルのデータもフ
ィッティングに用いた。尚、ここで用いら
れたVO2薄膜試料の作製法や膜の詳細は文
献[17]にある。 

得られた結果を図7に与えた。測定した楕
円偏光parameterΔとΨと、複素屈折率から
計算で再現されたそれら、及び参照として
の実験で得られた垂直透過率の一致は極め
て良く、図7の複素屈折率と膜厚 ( 50 [nm]) 
は十分信頼できると考えている。また、前記vi)に述べた Fig. S1 の対応するgraphと殆ど差異が無いこと
から、楕円偏光法と大きく異なる数値計算法の依拠したR や T の測定結果は満足できるdataであること
が確認できた。 

ただし、楕円偏光解析法による測定波長範囲は380nmから1700nmであるが、図では太陽光の波長範囲

（300nmから2500nm）に後述の光学modelを利用し外挿してある。  

半導体相では赤外領域のｋの値は小さいが、金属相では自由キャリアの寄与によりｋが大きくなって
いる。赤外領域でのｎの値は半導体相ではほぼ ca.３であるのに対し、金属相では波長によってca.1.4か
ら ca. 3まで大きく変化している。可視領域では、半導体相から金属相へ相転移しても大きな複素屈折率
の変化はなく、温度が変化しても肉眼によって相転移は観測されないことを意味している。  

半導体相のVO2の複素誘電率の波長分散モデルとしてLorentz振動子model [10 b], [18]（電子を弾性力で
拘束された振動子として扱う）を、一方、金属相にはvi) のDrude model とLorentz 振動子modelを適用し、
夫々のmodelのparametersを数値計算法(fitting)で求めた。Lorentz modelは以下の式で与えられる。 

 
( 3-3-vii- 1) 
 

https://ja.wikipedia.org/wiki/%E3%83%95%E3%82%A7%E3%83%AB%E3%83%9F%E5%88%86%E5%B8%83%E9%96%A2%E6%95%B0
https://ja.wikipedia.org/wiki/%E7%90%86%E6%83%B3%E6%B0%97%E4%BD%93
https://ja.wikipedia.org/wiki/1957%E5%B9%B4
https://ja.wikipedia.org/wiki/%E3%83%AC%E3%83%95%E3%83%BB%E3%83%A9%E3%83%B3%E3%83%80%E3%82%A6
https://ja.wikipedia.org/wiki/%E6%BA%96%E7%B2%92%E5%AD%90
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複素誘電率と複素屈折率は (3-3-vii-2) の関係を有する。 
 

ここに（1）式の記号の意味は：ε、ε１、ε２はVO2 膜の複素誘電率、その実数部と虚数部を表し、Ak、Bk、
EkはLorentz model のparameterであるk番目の振動子の振動子強度、減衰係数、中心energyをそれぞれ表し、
hνは光子のエネルギーである。ε0 は測定波長より十分短波長からの誘電率に対する寄与である。形式的
には、Drude modelは式(1)のEkを0とした場合となる。 得られた数値を図8 に示す。半導体相では2つの
Lorentz振動子、金属相では Drude modelで表現される自由キャリアによる振動と2つのローレンツ振動子
によって表すことができた。  

 
Lorentz model についてtake note すべきは以下である：先に述べたように、このmodelは電子を弾性力で

拘束された振動子として扱い（例えば核周辺の束縛された電子）、自然共鳴周波数を考慮に入れた複雑な
振動子の動作を記述する。Drude model で現れた自由電子の集団的描像に関わるプラズマ振動数は、
Lorentz modelでは振動子の描写の一部として含まれてお
り、直接記述されていない、このような理由から、図8の
数値A0を vi) に示したνp ( = 35,000) と直接比較するこ
とは避けたい。 

 

viii) 実験で確定していないV-O系薄膜の分光吸収率 
(A) ( energy保存則に従えば、A ≡ 1 - T -R ) について、
既にvi)で若干指摘したが、vi)-vii) で得られた複素屈折率
の 考 察 か ら 以 下 に 纏 め て お く ( 田 澤 博 士 か ら の 私
信;2503)： 

① 低温の半導体相では、近赤外領域では ca.10% であ
るが。波長が短波長にshiftするにつれて、次第に増加し、
可視域では ca.。20%となる。この傾向はW dopingによっ
てさらに顕著となり、可視域でca. 50 % に達する。 

② 高温の金属相では 近赤域で ca. 40%、及び可視域で 
ca. 50 % に達する。W-doping でやや上昇傾向が見られ
る。 

当初研究を始めた時点では気がついていなかったが、
このような可視～近赤でのV-O系の吸収率の高さは、単体でのSW応用に決して好ましくない。何故なら、
夏に必要とされる遮熱効果を弱めるからである。応用に当たっては、こうした欠点をcoverする、機能複
合化等々の対策技術のinnovationが必須と考えられる。 

 

ix) 波長2000nmでの分光データから求めた、V1-xMxO2の平均転移温度のdoping量x、及びdopant Mの
種類による低温化の様相を図9 に示した。低温化の効果はWが Moより有効であることが示唆される。W
及びMoそれぞれの添加量 x（0 ≦ x ≦ 0.03）に対する転移温度の咸少は直線的で、その係数は図中に
示すように，それぞれ -23 [℃/at %]  及び -11℃/at％である。この直線性の範囲が（ x ≦ 0.03）にある
こと、及び減少係数の違いの物理化学的mechanismは、V1-xMxO2系のO 2p orbit とV 3-d orbit 間の強相関
の強さが、金属種 M とdoping量 x に依存していることにあると、私は最近みている（3-5節で詳細を語
る）。 

一方、実験的な現象として以下がある： ① 2℃／分の速度で温度上昇、及ぴ温度下降する時の波長
2000nmでの分光透過率のヒステリシスの幅は，単一相、の31℃から、W (x = 0.014) で 7℃ に狭まった。
Moの場合には、適用する温度を戚少すると，W単味の場合より顕著に段階状のヒステリシスを示すこと
が見られた、② この原因として、Haidinger等 [19] はテトラゴナル結晶系（低温相のルチル型結晶構造）
の (110) 組織を持つ a-VO2 , 及び ( 210) 組織を持つ b-VO2 が結晶粒の中に存在し、一方が冷却の場合
にMITが遅れるためとした、③ 添加量がx = 0.02 以上でこの異常なヒステリシスは消失した。これは、
添加量が増えたことから、結晶粒がより結晶学的方位を揃えて成長することと関連するとした。尚、これ
らの一連の解釈については、現在のより進んだ装置・設備を用いた、精密結晶構造解析手法による再検証
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が必要と考える。 

 

x) 次に、生産の場合の膜作製processを簡単化する目的で、二元同時sputtering 法ではなく、最初からV1-

xMxO2のtargetを用いた反応性sputtering法を実験した。その結果について簡単に紹介する。この場合、得ら
れた薄膜中の金属量xが僅かに増加した。しかし、sputter回数を増加すれば或る一定のｘ値に達した。一
旦こうした一定のstoichimetryに達したtargetを用いて継続実験した後は、sputter回数を増加させても同一
のx値が得られた。このように、膜作製processを充分簡単化出来ることが確認出来た。尚、本節で与えた
x値は、全てRBS（Rutherford Back-Scattering Spectroscopy) 法を用いて解析した。 

xi) さらに、膜の結晶性を向上させる方法の探索において、反応性 DC sputtering 法により、400 ℃の
サファイア (110面）基板上に薄膜を堆積するとき，エピタキシャルなV O2 膜（ 膜厚ca. 102 [nm] )が堆積
できることを見出した。 

(a) 図10に、得られた膜の表面morphologyを示す , 
2,000 x 2,000 [nm2] 領域で得たAFM画像を与えた。島状
の成長を示唆する特徴的な結晶粒が見られるものの、
表面は非常に滑らかで、粒子は明確な方向に配列して
いるように見える。Si上の多結晶膜のものと比較し、こ
の配列はサファイア基板の結晶方向に関連するエピタ
キシャル成長を強く示唆する。 

(b) 通常のθ/ 2θ( 25- 60 o in arc) scan XRD からエピ
タキシャル関係は、低温相（Rutile type の 
monoclinic 結晶系)で VO2 (010)m∥sapphire ( 100)、
(100)m∥(0 0 1)、一方、高温相（tetragonal結晶系）で 
VO2 (110)t∥sapphire ( 110)、 (010)t∥sapphire ( 001)と解析された。 

(c) 本エピタキシャル膜の波長300から
2,500 [nm] 範囲の分光透過率T、および分
光反射率Rを図11に示した。試料温度T
は、低温相では平均MIT温度から充分低い
20℃、および高温相は充分高い100℃に設
定された。基板saphireの透過率は上記波長
範囲ではほぼ100％として扱い、TはVO2膜
自身のものとした。Rは半導体相と金属相
の間で、波長533 [nm] 以上の波長領域で大
きな差を示す。数量的には、波長2500nm
での中赤外で、70％から8％にRは減少す
る。一方Rにおいても、中赤外域の波長
2500nmでの半導体相は38％、金属相は
58％と変化する。この様に良好な分光学的
なthermo chromism は確認出来た。但し、
図4の多結晶を同じ波長で比較すると、前
記のT や R の金属相と半導体相の変化幅
数値はとりわけ優れているとは言い難く、
一波長評価が、調光窓としてのperformance
評価には適さない事を物語る。そのため、
再び (e) で取り挙げる。 

(d) その熱chromismの特色は、図11-cに電気抵抗率においてのepitaxial膜と多結晶膜との比較に示した
ように、① エピタキシャル膜は相転移により抵抗率が急激に（ΔR > 10⁴）変化すること。② 電気抵抗
率の対温度ヒステリシスの幅も 2℃と多結晶のものより減少したこと、さらに、③ 同図から相転移温
度（Tc）は、epitaxial膜においては、合金化を行わなくてもガラス基板上の多結晶VO₂の70 oCから、16 

oC低い54℃に低下すること、にあった。 

尚、②のepitaxial 膜の熱ヒステリシスが小さいことは、加熱（温度上昇）と冷却(温度下降）のサイク
ルでほぼ同じ温度応答が得られる事で、SW応用には好ましい。    
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また、③の温度Tc低下の理由の一つとして、下地結晶と薄膜結晶の格子不整 (c方向5 1%、a方向  3 
9% ) が、膜中に応力を誘起し、SmSで観察されるような stress chromism (応力クロミズム) 効果の加わ
った低温化ではないかとの仮説が提唱された。応力により電子の相関やバンド構造が変化するので、こ
の仮説は魅力的であるが、この仮説のapprovalには、先に述べたVO系のV 3d orbit と O 2p orbit 間の強
相関電子系の量子相転移に基づいた物理化学的説明が必須となる。この論文執筆時にはこれに関する理
論的研究は未着手であった。結局、ch.3-5に説明する研究によって、特にchemical pressure と応力が直線
相関を有することが明らかになり、この仮説は有効であると検証された。 

 

(e) SWとして応用する際の窓のperformanceを、文献[20]で定義された下記の式(1)による、太陽光に対
する全波長反射率と同透過率で評価する。 

                         

                        (3-3-xi-1) 

 

ここに記号の意味は： X(λ) ：波長λでの T,或いは R.、及びφρ (λ) ：AM2 の太陽光分光放射輝
度。 

この結果、epitaxial膜の全波長太陽透過率は高温相 36.1％から低温相 22.2％に変化し、MIT 前後の
太陽光透過率における光学変調幅は14％で、VO₂多結晶膜のそれ（7～10％）よりも高い光学変調幅を有
する。 

 

(f) 結局、(d) 、及び (e) に述べたepitaxial膜の特性から、高品質の結晶性を持つTC膜が、TCコーティ
ングの太陽エネルギー効率を向上させるためや、より良い温度応答を得るために非常に重要であること
が示唆される。 

 
文責：種村 
 
【文献】 

[1] “ Large Area Chromogenics: Materials and Devices for Transmittance Control" (edt. by C. M. Lampert & C. G. Granqvist) , SPIE 
Optical Engrg Press, Bellingham.Washington, USA, Part 4, ppl22-167, 1990,  

[2] K.Sone & Y. Fukuda: "Inorganic Thermochromism" in "Inorganic Concept Series”, 10, Springer, Berlin, (Ch.B-F) pp 13-129, 
1987) 

[3] J.B. Goodenough, “Metalic Oxides”, Prog. in Solid State Chemistry, 5,145-399, 1971, 
(a) D. Adler :a) " Insulating and Metallic State in Transition Metal Oxide" in" Solid State Phys., 21", Academic Press, N.Y., Ch. 1, pp 

1-113, 1968,  (b) ibid, " Electronic Phase Transitions", DTIC Tech-Repot, (AD 741459), 1972. c) ibid,“Mechanisms for Metal-Nonmetal 
Transitions in Transition Metal Oxides and Sulfides”, Rev. Modern Phys., 40 [4], 714-736, 1968, 

[4] J. Feinleib, W. Paul, “ Semiconductor to Metal Transition in V2O3”, Phys. Rev., 155, 841, 1967, https://doi.org/ 
10.1103/PhysRev.155.841 

[5]  (a) G. V. Jorgensen: "Electrochromic and Thermochromic Materials for Solar Energy Applications  
with Emphasis on Niobium and Vanadium Oxides" , LBL (Univ. of California, Berkeley) Report (LBL 
-18299, UC-95d), 1984, (b)G. V. Jorgensen et al: "Doped Vanadium Oxide for Optical Switching Films" , Sol. Energy Materials, 14, 

205-214, 1986,  
[6] (a) P. Jing ,S.Tanemura et al : "Preparation of Tungsten-Doped Thermochromic VO2 Films by Dual- Target Reactive Magnetron 

Sputter Method", Proc. of the 2nd Int 'I. Symp. on ISSP '93, Tokyo, pp203-206 (1993),  (b) P. Jing, S.Tanemura, et al:" Sputtered 
deposition of Thermochromic VO 2 Films for Smart Window for Build-• ing Energy Management", Proc. of lst Int' I Symp. on New 
Energy Systems and Conversions (Frontier Science Series No.7), Universal Academy Press, Tokyo, pp301-304, 1993, (c) P. Jing, 
S.Tanemura,et al, :"Low Temperature deposition of Thennochromic VO 2 Films by IW Magnetron Sputtering", Proc. of !SES Solar 
World Congress '93, l/11 paper, ISES Hungarian Sol. Energy Soc., Budapest, 2, pp363-368, 1993, (d) P. Jing, S.Tanemura et 
al:"Preparation of metal-doped then11ochromic VO2 films for smart window coatins", Trans Mat. Res. Soc. Jpn.,18A, 533-536, 1994, 
(e) P. Jing, S.Tanemura:" Formation and Thermochromism of VO 2 Films Deposited by RF Magnetron Sputtering at Low Substrate 
Temperature" , Jpn. J. Appl. Phys., 33, 1478-1483, 1994, (f) P. Jing, S.Tanemura, et al:" Thermochromism of metal-doped V02 films 
deposited by dual-target sputtering", SPIE, 2255, 415-422, 1994, (g) P.Jin, S.Tanemura, "Relationship between Transition Temperature 
and x in V1-xWxO2 l'ilms deposited by Dual Target Magnetron Sputtering", Jpn. J. Appl. Phys., 34 , 2459-246, 1994, (h)P. Jin, 

https://doi.org/


 

102 
 

S.Tanemura et al, "Metal Doped VO 2 Films for Advanced Thermochromic Window Coatings", Proc. Window Innovation '95, pp 481- 
488, 1995, (i) P. Jin S. Tancmura, et al,: “The Formation of V1-xWxOzThennochromic Films by Reactive Magnetron Sputtering with 
an Alloy Target", SPIE, 2531, 51-59, 1995, (j) P. Jin, S.Tanemura: "V1-xMoxO2 Thermo - chromic Films Deposited by Reactively 
Magnetron Sputtering",, Thin Solid Films, 281-282, 239-242, 1996, /(k)  金, 吉村、田澤、三木、五十嵐、種村, “ 反応性マグネ
トロンスパッター法による二酸化バナディウムサーモクロミック調光ガラス “, 名工研報告, 44 [7, 8], 1995, l) 金、吉村、
三木、藤井、五十嵐、種村, “合金ターゲットを使った反応性マグネトロンスパッター法による V1-xMxO2( M= W, Mo) サー
モクロミック薄膜の作製と調光特性“, 1995 JSES 風力エネルギー研究発表会論文集, JSES 編, pp 263-266, 1995, (m) P. Jin, K. 
Yoshimura, S. Tanemura: "Growth and Thermochromism of VO 2 Epitaxial Films",  Proc.Int. SPIE, 2531, SPIE, pp 301-306, 1995,  
(n) P. Jin, K.Yoshimura, S.Tanemura, " Dependence of Microstructure and Thennochromism on Substrate Temperature for Sputterr-
deposited VO 2 Epitaxial Films ", I. Vac. Sci. Tech., A 15 (3) ,113-117, 1997, doi.org/10.1116/1.580439, (o) P. Jin, S.Tanemura et al, 
"Growth and Thermochromism of VO 2 Epitaxial Films", Proc. Int. Symp. Opt. Mat. Tech. /or Energy Efficiency and So/or Energy 
Conversion, SPIE 1997, /(m) P.Jin, S.Tanemura et al, " Structural and optical characterization of VOx films doped with ion implantation", 
Proc. of 12th Int. Conf  on Ion Implantation Tech. (IIT' 98), 1998, (p) P.Jin, S. Nakao, S.Tanemura, "Tungsten doping into vanadium 
dioxide thermochromic films by high energy ion implantation and thermal annealing", Thin Solid Films, 324, 151-158, 1998, (q) P. Jin, 
S.Tanemura etal: "High-energy W ion implantation into VO2 thin film", Nucl. Instr. Meth. in Phys. Res., B141, 419-424, 1998, (r) 
M.Tazawa, P. Jin, S.Tanemura, “Optical constant of V1-xWxO2 film” , Appl. Opt., 37 (10), 1858 - 1861, 1998, (s) PJin, S.Tanemura et 
al, " Growth and characterization of epitazial films of tungsten doped vanadium oxide on sapphire (ll0) by reactive magnetron sputtering", 
J.Vac .Sci Tech., A17 ( 4 ), 1817-1821, 1999, (t) P.Jin, S.Tanemura et al : " Characterization of mechanical properties of VO 2 thin films 
on sapphire and silicon by ultra-micro indentation", Thin Solid Films, 343-344, 134-137, 1999, (u) 種村, 金, 田澤, “サーモクロミッ
ク薄膜 “, “光機能材料マニュアル 第 3 部応用編 7 章 2 節”, オプトエレクトロニクス社, 東京, , pp 430 -437, 1998,  

[7]  C. H. Griffith et al, "Influence of Stoichiometry on the MetalSemiconductor Transition in Vanadium Oxide , I”. Appl. Phys., 45, 
2201-2206, 1974 

[8[ a) H. W.Verleur, A.S. Barker, Jr., C.N. Berglund, “ Optical properties of VO2 between 0.25 and 5 eV”, Phys. Rev., 172, 788 -796, 
1968, b) B.S. Borisov, S.T. Koretsukaya, V.G. Mokerov, A.W. Rakov, S.G. Solov’ev, “ Electrical and optical properties of VO2 near the 
semiconductor-semimetal transition point”, Sov. Phys. Solid State, 12, 1763- 1769, 1971, 

[9] a) E.E. Chain, “ Optical properties of vanadium dioxide and vanadium pentoxide this films “, Appl. Optics, 30, 2782-2787, 1991, 
b)  F.C.Case, “ Improved VO2 films for infrared switching “, Appl. Optics, 30, 4119 - 4123, 1991,  
[10] 原 論 文 は a) P. Drude, “ Zur Elektronentheorie der metalle ” ,  Annalen der Physik,  306 (3): 566-613,, 1900, 

doi:10.1002/andp.19003060312, b) ibid,“Zur Elektronentheorie der Metalle; II. Teil. Galvanomagnetische und thermomagnetische 
Effecte”,Annalen der Physik 308 (11): 369-402, 1900  doi:10.1002/andp.19003081102., 原著論文二は誤りが有ると言われている
ので、他者の比較的新しく、かつ光学物性に焦点を当てた教科書を一点挙げる, c) F. Mark, Optical Properties of Solids, Ch.2 
（Lorentz model) & Ch.7 (Drude model), Ocford Univ. Press, Oxford, 2010 (2nd edition), ISBN-10: 0199573379, ISBN-13: 978-
0199573370  

[11] A.S. Baker, Jr., H.W. Verleur, H. G. Googenhaim, “ Infrared optical properties of vanadium dioxide above and below the transition 
temperature”, Phy. Rev. Lett., 17 [26], 1286-1289, 1966, 

[12] 上記[11] 文献で、彼等はνp* [1/cm] = νp / (ε∞) 1/2 = 8,000 [1/cm] と報告しているので、ε∞= 9 を挿入して、νp 

= 24,000 とした。 
[13] 田澤、金平、種村, “ VO2 膜の光学定数と選択放射用基板への応用”, 太陽/風力ネルギー学会合同学術講演論文集, 

pp341-344, 1994, 
[14]  L. D. Landau, E. M. Lifshitz, “Electrodynamics of Continuous Media”, Pergamon Press, N.Y., 1960 ( 原著 Russian と英訳本

共に）、第 2 版英訳本は, Butterworth-Heinemann, Oxford, 1984, ISBN-10: 0750626348,ISBN-13: 978-0750626347, 
[15] 楕円偏光解析法の基本的な理論と応用について、特に薄膜の光学特性や厚さの測定に焦点を当てた教科書として。

H. G. Tompkins, "A User's Guide to Ellipsometry", Academic Press, N.Y. 1993, 
[16] 田澤、垣内田、金平, “ 二酸化ヴァナジウム薄膜の光学定数と太陽熱制御窓”, 熱物性, 23 [3[, 109-114, 2009 
[17] P. Jin (= M. Kanehira)., G.Xu, M.Tazawa, K. Yoshimura, ”Design, formation and characterization of a novel multifunctional 

window with VO2 and TiO2 coatings”, Appl Phys A, 77, 455–459, 2003. https://doi.org/10.1007/s00339-002-1460-2, 
[18] H. A. Lorentz,”The theory of electrons and its applications to the phenomena of light and radiant heat, Bd. 29”. New York; 

Leipzig: B.G. Teubner. 1909,  OCLC 535812. 
[19] W. Haidinger, D. Crosss, “ Anomalous hysterisis shape of thin VO2 layers”, Thin Solid Films, 12, 433-438, 1972, 

doi.org/10.1016/0040-6090(72)90108-3 
[20]  C. G. Granqvist, “Materials Science for Solar Energy Conversion Systems ( ed.by C. G.Granqvist)”, Pergamon Press, Oxford, 

1991,  Chap.5, p.106. 
 
 
 

  

https://doi.org/10.1116/1.580439
http://onlinelibrary.wiley.com/doi/10.1002/andp.19003060312/epdf
https://ja.wikipedia.org/wiki/%E3%82%A2%E3%83%8A%E3%83%BC%E3%83%AC%E3%83%B3%E3%83%BB%E3%83%87%E3%82%A2%E3%83%BB%E3%83%95%E3%82%A3%E3%82%B8%E3%83%BC%E3%82%AF
https://ja.wikipedia.org/wiki/Doi_(%E8%AD%98%E5%88%A5%E5%AD%90)
https://doi.org/10.1002/andp.19003060312
http://onlinelibrary.wiley.com/doi/10.1002/andp.19003081102/pdf
http://onlinelibrary.wiley.com/doi/10.1002/andp.19003081102/pdf
https://ja.wikipedia.org/wiki/%E3%82%A2%E3%83%8A%E3%83%BC%E3%83%AC%E3%83%B3%E3%83%BB%E3%83%87%E3%82%A2%E3%83%BB%E3%83%95%E3%82%A3%E3%82%B8%E3%83%BC%E3%82%AF
https://ja.wikipedia.org/wiki/Doi_(%E8%AD%98%E5%88%A5%E5%AD%90)
https://doi.org/10.1002/andp.19003081102
https://en.wikipedia.org/wiki/OCLC_(identifier)
https://search.worldcat.org/oclc/535812
https://doi.org/10.1016/0040-6090(72)90108-3


 

103 
 

Supplementary Document. for Ch. 3－3 

S1： Fig. 1, V1-xWxO2 の低温相（M1) （左）、及び高温相（Rutile=R) (右）の可視-近赤外領域での複
素屈折率 ( n+ ik)。Doping level 値 x は以下の通り： (a) x= 0,  (b) x = 0.009, 及び (c) x = 0.014。 
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3-4 VO nano particulate film の作製と光学特性 (after [1]) 

本節では、前節の MIT に伴い TC を示す V1-xMxO2 系とは異なる物性を示すが、組成(酸素欠損が在る
か、あるいは過剰酸素が在るか）によって半導体性質、あるいは金属的性質を示す非常に興味有る不定形
物質 VO1±y に関して（V1-x MxO2 においても doping 量 x が 0.1 を超えると MIT の消失する異常が現れる
との、epitaxial films を試料とした他者の報告がある）、種村が名工大在籍時に展開した cluster deposition 
膜に関する研究 outputs について述べる [1]。但し、この論文の実験から得られた energy gap 値 (Eg)の検
証に関わる考察の一部に、現在の知識 level からみて、｢”舌足らず”あるいは”不足”の批判を免れ得ない｣
ともいうべき箇所が見つかった（厳密には、著者責任として"erratum”の申告が必要かもと思うこともあ
る）（”秘話”ならではと、”ご容赦”、かつ”ご理解いただく”ことを期待して本文最後を纏めた）。 

i) 研究動機と目的 

数多くの V 酸化物(V-O 系）において VO1±y は特異な物質である。この物質は、化学量論的 VO（y=0）
でも歪んだ NaCl 型結晶構造を持つが、V と O の空孔がランダムに最大 15%の部位で存在し、典型的な
ベルソリド化合物（非化学量論化合物）である。その V−V 結合は弱い金属結合を持つが、t2g 軌道にあ
る電子の非局在化により、半導体的性質を持つ [2a]。尚、この物質は日本人によって星間物質として最
初に見つかった[2 c]。一方、構造の不完全性を持つ VO1±y は、非常に硬く脆い機械的特性を示し、1-y (1-
y < 1) の場合は、酸素欠損があることから半導体的な挙動を、一方 1+y (1+y > 1) の場合は、酸素過剰で
あることから金属的な挙動を示す、興味有る物質である [2a]。尚、酸素欠損量 y は 0.2-0.3 の非常に狭い
範囲にある（1-y= 0.8, 1+y= 1.03) [2 a,b]。このような物質を量子 size 効果(後出）の発現が期待できる size
にできれば、金属相あるいは半導体相それぞれに於いて、電子のエネルギー準位が離散化して特異な電
子・光学特性が出現すると考え、『この考えの妥当性を検証する学理的な研究を先ずするべき』と思った。
VO は chemistry 触媒[2d], glass、ceramics、及び optics に利用される物質であるが、nano size のそれは、工
学的な応用分野の確たる image は持たず、SM 以外の optical switching/ sensing 等の光学 device への可能
性を、学理的研究結果から見極められれば良いと考えた。 

本研究の目的を、『Harberland 等[3 a-d]によって開発された、Magnetron スパッタリング-ガス凝集法を
用いて、低真空で作動する atomic cluster flux 生成/ deposition（成膜）装置 を base に、名工研で改良設計
した同様装置(私も関与した）[4] を、名工大で新たに設計し直して、成膜を主目的とするよう簡単化した
装置 [5 a-c]を適用し、主にまたは完全に半導体性 VO1-y ナノ粒子からなる薄膜を室温で製造すること、及
びこれまで文献で知られていない、この薄膜の光学特性と band gap 値を明らかにすること』とした。 

ii) Mesoscopic 系、Cluster/超微粒子、量子 size
効果 

先ず、何故 nano cluster 膜を対象にしたかを語
るために、首記の説明を加えておく。物性物理
の分野に於いては，シリコンテクノロジーの発
達による超格子の実現と，物性論におけるアブ
ラハムズの提案によるアンダーソン局在のスケ
ーリング理論の展開から， 1980 年代の後半以
来”メソ（ゾ）スコピック系”（"メソ”と清音でい
うよりも、”メゾ”と濁音で表現される場合が多
い）という言葉が頻繁に使われるようになって
きた．簡単に言えば，＂メソスコビック系”とは
原子レベルの大きさよりは大きいが，ある意味
においてマクロな物質よりは小さい＂中間領域
の＂系である[6] [7]。どのような意味に於いて小
さいかということは現象により様々である。 

メソスコピック系であるための条件は，現象ばかりでなく測定手段やその精度にも依存するので，大き
さについては一概には言えない。当時は，超低温での測定技術，材料の微細加工技術及び結晶成長技術が
進歩したことから分子線エピタキシー法による GaAs/AlxGa1-xAs ヘテロ構造の界面に作製された 0.51nm
オーダーの stadium 状や円状の量子ドット中の 2 次元電子の場合等のように[μm]を越える平均自由行程
を持つ系まで実現されていた[8], [9]。しかし，当時も今も典型的な mesoscopic 系の大きさは 1~100 [nm]
程度と言えよう。 

尤も、現在は、”mesoscopic 系”はますますその概念を拡張しており、” nano unit の集合” によりメゾシ
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ステムを形成するとして、nano units が集合、分散で形成されるメゾスケールの動的システムの科学を”メ
ゾ科学”ということが多い。近年特に、分子の集積により多様な現象、機能を示す「メゾ領域の科学」が
脚光を浴びる状況に有る。 

こうしたメゾスコピック系が対象とする粒子は構成する原子・分子の数でそれを扱う研究手段が異な
ることに起因し、図 1 に示す様に異なった名称を一般的に持つ。 

この中で，クラスター (micro Cluster, atomic Cluster) [10 a-c] は数個から 103 個程度までの原子からな
る，粒径が数 10 [A] (= 数百[nm]) くらいまでの原子集合体であるので．表面にある原子数が内部にある
原子数より多く． そのため結晶に見られるような原子配列の周期性に欠けている。クラスターの大略的
な特徴は．①並進対称性に欠けていること．及びそれに起因してブロッホ電子論が破綻していること、 
② 区別することができる安定な形（それに対応するクラスター数をマジック数と定義し、金属，半導体．
稀ガス元素．水やアンモニア等の分子クラスターで観測されていた）があること、③その物性はマジック
数に依存すること、④大きさが普通の無機分子より大きいこと、及び ⑤反応性に富んでいて地球上の自
然界には殆ど存在しないこと等である。従来の固体物理（統計力学．固体電子論等）や分子化学で確立し
た考え方で、それらが示す物理・化学的性質（金属クラスター等での電子殻や原子殻模型の適用、半導体
でのエネルギーギャップの存在．構造揺動や融解．相転移等の構造変化）を推し量ることが難しかった。 
量子揺らぎが重要になるので平均場近似が怪しくなることから、フェルミ準位近傍での不均ーなエネル
ギー準位分布を考えるなどの新しい指導原理が必要とされた。 

一方、超微粒子（Chapter 1-7-3 節でも言及された。関係の文献等はそちらを参照されたい）は，それほ
ど定義がはっきりしているわけではないが．クラスターより大きな原子集合体で、103（または 104）から
106 個くらいの原子から構成され、径が数百オングストロームくらいまでの粒子である。当初研究された
金属超微粒子では、エネルギー準位が粒子サイズに依存して離散化する特徴的な現象（粒子内の原子数
が減少するにつれてエネルギーギャップが広がる）は，”久保効果” [11]と呼ばれる概念で理解されるよう
になった。さらに、離散的な電子のエネルギー準位間隔は有限の平均値を有する帯構造を成す[6]ことも
示された。従って、もし平均のエネルギー間隔が温度のエネルギー(kT) よりも大きければ．熱力学的な
性質が大きな系とは全く異なることが期待できる。あるいは，電子の平均自由行程よりも小さい系では
（金属では数 nm から 10nm 程度）、その電気抵抗や光の吸収等の電気的・光学的性質が大きな系とは当
然異なる。超微粒子には表面の形等に区別することのできない不規則性があって、それによって決る準
位の均ーな統計分布を持った固体として取り扱うことができるので、どちらかといえば従来の固体物理
の手法を適用して研究できると捉えられて来た。従って、その物性は粒子の外形に大きく依存すること
になる。 

後年（1970 年代）、上記の久保効果が半導体等にも適用できる事がさまざまな実験から確認され、久保
効果をもっと一般化して、”量子サイズ効果（Quantum Size Effect）”と呼ぶようになった。繰り返すと、
『物質のサイズがナノメートルスケール（数 nm～20nm 程度）にまで小さくなると量子 size 効果により、
電子がその小さな領域に閉じ込められることで、電子のエネルギー準位が離散化し、バルク材料では見
られない特異な性質が現れる』”効果”である。 

iii) atomic cluster 堆積について 

メソスコピック系の中でも、特に、半導体において意図的に電子、光、あるいは励起子をナノ・サブナ
ノスケールの構造体に閉じ込め、量子サイズ効果を発現させ、思いもよらぬ物性を発現し、それを電子・
光学デバイスとして応用しようとする研究が 1980 年代後半から活発化した。エネルギーバンドギャップ
が増大すれば、発光波長が短くなるなどの光学的特性が変化する。この現象は、量子ドットやナノ粒子の
研究において重要な役割を果たしており（Supplement Fig.S1 参照）、蛍光体や生体マーカー、レーザー、
ディスプレイ技術などへの応用が進んだ。こうしたナノ構造体の基板表面上への作製はシリコンテクノ
ロジーの中で従来から培われてきた、何らかの方法で発生させた原子ビームを基板面の上に制御しなが
ら、原子あるいは化合物原子を丹念に積み上げ、成長させる創製技術により創出されている。 

もし、原子の数を任意に制御した金属・半導体 atomic cluster の高密度な flux を創出し、これをあたか
も“積み木”のように用いて [10 c] [12 a-c]、nano scale の高次構造体をいつでもどんな基板/マトリックス
中にでも創製できれば、シリコンテクノロジーに基づいた創製技術が現在もつ限界をブレークスルーし、
さらに高性能なものを生み出したり、あるいは色々な予期せぬ特性を合わせて持つ材料やデバイスを作
製できたりする可能性が生まれる。もしそうなれば、産業技術にとって大きな技術革新をもたらす期待
も出てくるとして活発に進められた。 

こうした目的を達成するためには、高密度 atomic cluster の生成機構、創製された atomic cluster の基本

https://ja.wikipedia.org/wiki/%E5%88%86%E5%AD%90
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的性質、基板やマトリックスとその atomic cluster との相互作用、及び胆持された atomic cluster・ナノ構
造体の電子・光物性等、それ自身も十分魅力のある基礎研究を幅広く行う必要が出てくる。しかし、この
全てに言及することは本稿の目的では無いので、本節に関連する高密度 atomic cluster の効率的発生法、
及び基板へのアトムクラスター担持の実験装置について簡単に述べる。 

 

a) 気相中での free な atomic cluster の効率的作製 

フリーな atomic cluster を効率的に発生させる方法として、現在まで知られているのは、Supplement 
Fig.S2 にそれぞれ概略を示した 3 つに大別される[3 b]：ⓐ超音速ジェット、ⓑガス凝集、及び©表面浸食
の各方法である。この内、”超音速ジェット”の場合は、ガスの cluster の発生 (Supplement Fig.S2a に示す
ように高圧のガスが小さな穴から低圧の容器中に吹き出され、そこで断熱膨張を起こし、ガス原子や分
子が一気にその温度を下げることにより運動エネルギーを減じ cluster が発生する) に適するので言及し
ない。 

 

① ガス凝集 

この方法は比較的大きなサイズの cluster の生成に有効な方法である。液体または固体から冷たいガス
中に蒸発した蒸気が凝縮するまで冷却される。一旦蒸気の運動エネルギーが三体衝突を安定して起こす
程度まで冷やされると、M+M+RA→ M2+ RA (M:蒸発した物質、RA：冷却する不活性ガス分子）の反応
が生じ、蒸発物質の 2 量体が形成される。臨界半径 r*のクラスターが形成されるまで、この 2 量体は成
長と消滅を統計的に繰り返す。大きな臨界半径では、過飽和が達成されやすく、クラスターの成長は早
い。小さいクラスターの成長のために Fig. S2 b のようにガスの熱交換によって冷却するための液体窒素
で冷却した成長管を隔壁の直前に設置しておく。 

この場合の cluster 成長メカニズムの定性的説明は、以下の条件を前提とする： ⓐ二つの温度 Tl と T2 
(Tl< T2）にある cluster 成長ソース、ⓑ 臨界半径 r*は Tl 及び T2 での過飽和度に対応するもの、 © r<r*
の cluster が成長と消滅を繰り返す遅い統計的な成長過程で先ず形成される、及び ⓓ その過程で、非常
に僅かな n2 個のクラスターが、T2 での過飽和度に対応する大きな臨界半径 r* (T2)に達する。さすれば、
一旦、こうした状態に到達すると、 僅かな cluster は急激に総ての利用可能な原子を取り込み尽くすまで
成長する。従って、サイズの大きな cluster は少ない。低温部分では n1 個(>n2）のクラスターが臨界半径
r*(T1) に達し、利用できる物質を目指して競い合いながら成長する。従って、物質が供給されなければ、
成長が止まりその平均粒径は小さいままとなる。 

Fig.S2 では加熱炉により溶融して蒸発させる場合が図示されているが、負に帯電したクラスターを大
量に発生させるために、放電装置を組み込むとか、大きなクラスターのみを発生させるように単純化し
たものとか、クラスター温度を変化させる工夫を施した等色々な変形が考えられている[9]。 

 

② 表面浸食 

Fig S2-c の表面浸食法は、クラスター化の対象となる固体物質に重い粒子ビーム、或いは強力なレーザ
ーを照射し、その固体表面（表面ばかりでなく、照射ビームのエネルギーに対応して表面直下 500 原子層
程度まで）から cluster を発生させるものである。前者には、ⓐ 加速したイオンビームによるスパッター、
ⓑ不活性ガスの放電スバッター、及び © 電気的な放電アークを電極にかける等の粒子ビーム発生方法が
ある。特に ⓐ の方法は総ての固体，凍結されたガス、及び液体に適用できると言われており、ⓑ は固
体（特に金属・半導体）に威力を発揮し、本節次項 b)で紹介する高密度 cluster 堆積に利用される。 

尚、高バルスレーザー光（バルス幅 10 [ns]で、10~20 [mJ])による表面浸食法では、C、Si、Ge 等では強
い小さな cluster を発生できる。他の元素では大部分は単量体のイオンが発生する。 

余談にはなるが、名工研での『Atom Cluster の固体表面との衝突 process の研究』（SS 計画とは別途の
プロジェクト）において、 レーザー浸食法を採用した Cluster 発生装置と、発生 cluster を size 選別して、
固体表面と衝突させた cluster を質量分析する、 Time of Flight（TOF) 型の質量分析器 (1000 個程度の atom
を持つ cluster を分析可能とする）を組み合わせた装置を設計・設置し、1995 年には初期的実験結果を出
した [12 a-c] (Supplement Fig.S3a に装置概略図、Fig. S3b に高 pulse laser 照射による atom cluster 発生部、
Fug, S3c に発生 Al cluster の実験例、及び Fig.S3d に同じく Si の実験例を示す）。尚、本稿の主題とは直
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接関係するものではないが、Al cluster 発生実験では、通常の ceramics process では得られない、 Al4,～Al9、
Al4O、 Al8O、 Al4O4 (= (AlO)4)、 Al4O2（=(Al2O)2)、 Al4H、 Al4HO 等々( AlxOyHz)が得られることを強
調しておきたい。この理由は以下である： ⓐ高い制御性（cluster 堆積法は、特定の条件（温度、圧力、
反応雰囲気など）を細かく調整できるため、さまざまな反応経路が生じ、多様な化合物が生成する）、ⓑ 
反応種の局所的な化学平衡(形成される cluster は、局所的な熱力学的・動力学的な条件に応じて安定する
ため、AlO（酸化物）、AlH（水素化物）、さらに酸素と水素を含む AlHO のような複合種が観察される）、
及び © エネルギー状態の分散（cluster 状態では、サイズや電子配置に応じてエネルギー状態が多様化す
る。その結果、従来のバルクプロセスでは得られないような一意的な中間体や低次酸化物が生成されや
すい）。 

さて、浸食法のどちらの場合も、非常に＂ホット”（（例えば、レーザーアブレーションでは導入される
室温の He ガスの熱運動より高い運動エネルギーを有するし、重粒子の 5keV のピーム照射では 2eV にピ
ークを有する幅広い高いエネルギー分布をとる等）な cluster（発生した単量体や成長核となる 2 量体 cluster）
が発生するので、size の大きなものを成長させるためには、超音速断熱膨張法やガス凝集法を併用し
cluster を冷却する必要がある。こうした方法の場合には、クラスター成長過程でキャリアーの不活性ガス
中に酸素、メタン、窒素等を導入することにより、成長段階で反応を起こし化合物クラスターを合成する
ことも可能となる。 

b) Haberland 等の低圧作動 atomic cluster flux 発生/ 堆積・成膜装置の特徴 [3a-d] 

本稿の我々の実験に用いる成膜装置の original である首記について若干説明しておく。彼等の original
な装置とその概要 (彼等はこの cluster 堆積法を ECI 法 (Energetic Cluster Impact 法）[3b]と名付けた）、得
られた clusters flux の size と粒径分布、及び基板への衝突・堆積による膜構造についての説明は Supplement 
Fig.S4a) - c)に与えた。 

話を先に進める前に、Ar+の plasma 粒子が sputtering で『どれ程の size 分布を有する atom cluster を、
発生させ得るか』、Wien 工科大学の Betz 教授等の Mo target の場合の、分子動力学 simulation 結果から考
察してみよう。結果を図２に与えた。こうした結果からは，sputter 法によって大きな cluster size を形成す
るには，とにかく＂hot”(5 [keV]の入射ビームの場合に 2~3[eV]にビークを有する幅広い energy 分布を持
つ等）な単量体や核となる 2 量体を冷却させて、先に a) ①で述べたガス凝集を起こすようにする必要性
が示唆される。 

ECI 法の特徴をまとめると，①加速された cluster
で形成される膜は，ほぼ 100％のバルク密度を有す
る、高い反射性を有する。アルゴンの含有量は 0.75 
[at%]以下。イオンアシスト法等とは正反対に sputter
損傷が無い，機械的ストレスが低い。非熱平衡のイン
パクト時には cluster 自身 5000 [K]以上の高温が極め
て短い時間の間に発生するが、基板に与える cluster
衝突による熱負荷は 0.01 [W/cm2]と極めて小さい、②
本方法は大部分の基板材質（紙とか polymer のよう
な材料を含め）の上に， ほとんど総ての材料を皮膜
化できる、及び ③Thornton 等[14]が通常の sputter 法
や蒸着法で得られる膜構造について、基板温度や
sputtering gas 圧を parameter として柱状の膜構造のモ
デルを提出しているが、本方法ではこうした柱状の
構造をとらず基板と mixing を起こした粒界の無い構
造の極めて均ーな膜を、何等かの処理（加熱浄化ある
いは他の処理等）をすることもなく形成できる[3 a,b, 
d]。 

但し， ECI 法では cluster size を選別して、ある原
子数の cluster のみを基板に deposition するには個々
の単一原子数の cluster flux 強度が充分ではなく、
deposition には相当の時間がかかり実用性が乏しい。
しかし、あるバンド幅にある原子数の cluster flux を用いれば可能性はあると思うが、そこまで名工研/名
工大で追及できなかった。結局、”質量 band pass filter”を”size 選別 cluster deposition (extended ECI 法)” 
の実用に適用できる level に、研究資源の問題も有り、設計・製作出来なかったからである。 
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vi) 半導体性 VO1+y nano cluster 粒子薄膜の室温

作製とその光学特性と band gap 値 

a)  実験概要 

名工大で設計した DC Magnetoron Sputtering-gas 
aggregation 法 を 組 み 合 わ せ た （ 基 本 構 造 は
Haberland type）nano cluster 堆積薄膜作製装置の概
要図と説明を図 3 に与えた。実験の前に、cluster
生成・成長 chamber 内の基圧は 3 × 10⁻⁴ [Pa]、
さらに V target（直径 50 mm）の表面は、堆積に
先立ち Ar+を用いた pre sputtering によって表面酸
化膜等は清浄化された。Ar gas 圧 (9.3×10 [Pa])
の条件下で、DC magnetron sputtering (印加電力:200 
W)によって、V target から熱 sputtering された V
原子および clusters が成長 chamber 中 (前記の Ar 
gas 圧)に放出され冷却される。同時に導入された
酸素（4.0×10 [Pa] 分圧）との混合ガスの衝突に
よって凝集および反応する。この酸素分圧は、連
続的で安定した sputtering を維持するための最大値であった。また、growth chamber、及び開口の壁は液
体窒素（LN2）で冷却された。Monitor された冷却部の温度は 173 [K]であった。さらに、粒子 size を制御
する最適な Ltd は 40 [mm] であった。結果的に、nano size の VO1±y 複合粒子が growth chamber 内で成長
した。 

その後、粒子の流束は同上 chamber の端部にある直径 2 mm の開口を通して隣接する堆積チャンバー
CH (A)（4×10⁻⁴Pa に保持された）に加速線圧を印加すること無く噴射され、開口から 50 mm 離れた基板
上に、ソフトランドモード:（supplement Fig. S4c)-ii)-ⓐ に相当）で直接堆積された。使用された基板は、
マイクログリッドカーボンフィルム付き銅メッシュ（以下「マイクログリッド」と呼ぶ）、または quartz 
glass で、前者は TEM 観察および関連分析のサンプルとして使用され、後者は他の分析の試料とされた。 

Quartz Glass 上に堆積された薄膜の総厚は、断面 TEM から約 350 nm の総厚、及び表面 rough 層が 220 
nm で、空隙や粗さを伴う堆積薄膜であった。この膜の詳細な結晶構造、形態、非化学量論パラメータ、
組成の均一性、および化学状態が、TEM + SAED+ EDS+EELS (Philips Technai 20 で 200 kV、及び JEOL 
JEM-20100 FEF で 200 kV を使用）data、及び XPS（Physical Electronics, ESCA-5700ci を使用）data を、そ
れぞれ得ることにより、解析・評価された。尚、EELS では、TEM に Q 型 energy filter を装着して得た。
尚、SAED および高解像度 TEM 画像を駆使して、結晶構造評価した理由は、X 線回折（XRD）パターン
が非常に幅広く低強度のピークを示す（これは小さな粒子から薄膜が構成されていることに起因すると
判明）ので、正確な結晶構想解析の必要からである。 

我々は、作成した薄膜の光学特性、複素誘電定数（実部ε、及び虚部ε'）、及び光学バンドギャップ Eg
を、光エネルギー（E）範囲 1.5～5.0 eV で走査する分光楕円偏光解析法（エリプソメトリ（SE））（UVISEL, 
Jobin-Yvon Co.製を使用）を用いて解析した。入射角は 60°に設定され、反射された s 偏光成分および p
偏光成分の振幅比として定義される ellipsometric parameter ('P') を最大化した。勿論、解析に当たっては
上記の薄膜の 2 層構造も考慮した。 

b) 堆積 cluster の形態と結晶構造 

① 図 4-a)に示す様に、堆積された cluster には特定の形状や明確な結晶面は存在しない。全ては”雪ダ
ルマの ball”の様相を示し、所謂 cluster deposition での典型的な”soft landing mode”による堆積を示す。粒
子のサイズは 2.0 nm から 5.4 nm の範囲で分布する。 

② 図 4-b)に示されているリングパターンは、リング位置とリング強度を考慮すると、JCPDS カード
[15]に記載されている NaCl 型結晶構造を持つ VO0.9 のものとほぼ同一。VO0.9 の格子面(200)、(220)、(311)、
および(420)に帰属できた。従って、この薄膜が多結晶 VO0.9 ± x で構成されていると自信を持って判断で
きる。 

③ 次に、VO0.9 ± x の非化学量論値 x を特定するため、観察されたリングから得られた格子間隔(d 間
隔)を用いて、平均格子定数を 4.321 Å と見積もった。これは、バルク VO0.9 から約 4.90%拡大している。
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非化学量論 VO0_9 ± x の格子定数が酸素
含有量の増加に伴い増加することは知
られている [15, 16] (VO0.8 = 4.042 Å、
VO0.9 = 4.120 Å、VO1.2 = 4.126 Å)。しか
し、観察された大きな格子拡張は、VO0_9 

± x の具体的な x 値をこれらのどれかに
一意的に帰属させることは困難で、ある
幅で表現することが best である。一方、
VO1.27 は格子定数 a= 16.23 Å、及び c = 
16.515 Å を有する正方晶系 (tetragonal)
である [17]。これらの事実から、可能な
x 値の範囲は 0.30 ≤ x < 0.37 と見積もら
れ、その結晶格子は拡張により大きく歪
んでいると考えた。結局、得られた VO
膜組成は非化学量論物質の VO1+y ( 0.2 < 
y < 0.27) で、当初の目論見通りの半導体
相であった。 

④ 図 1c の拡大図に示した HRTEM 格
子像から、(200)面の格子間隔(d 間隔)が
約 2.13～2.16 Å であることが確認でき、
これは上述の SAED 結果の（200）面の
d 間隔と非常に良く一致する。 

 

c) 膜の化学組成の均一性 

① 薄膜の化学組成は、使用した TEM
に搭載されたスキャンニング TEM（s-
TEM）モードの明視野画像上で EDS を
用いて分析された。スポット,及び line 
profile の両方で、元素 V、O、C、および
Cu が検出された。Cu 元素は用いた
micro mesh 由来、C は主に micro grid 基板から発生し、一部は真空ポンプによる汚染から生じていると安
全に言える。 

② 埋め込まれた粒子に沿った line profile では、V および O の強度プロファイルが非常に比例してお
り、これにより堆積された VO0_9 + x 薄膜の組成均一性は確認できた。 

③ EELS では、V 2p₁/₂から 3d へのコア励起および 2p₃/₂から 3d へのコア励起に起因する V-L₂および V-
L₃ピーク、および O-K ピークが観察された。このことからも、今回の薄膜が完全に V-O 系で構成されて
いることが確認できた。 

 

d) 膜の化学/電子状態 

① VO2 や V2O5 などの非晶質 V-O 化合物の存否を確かめるために、XPS V 2p および O 1s コアレベル
spectra を得た。観察された V2p 3/2 ピークは 516.9 eV で、バナジウム酸化物による化学的シフトを確実
に示しており、VO2（516.3 eV）と V2O5（517.4 eV）peak の間に位置する [18]。得られた V2p 2/3 ピーク
が VO0_9 + x 化合物に合理的に帰属するかどうかの最終判断は、これだけのファクトから可能性は高いも
のの、pending しておく。 

② 但し、V2p 3/2 ピークの形状とその広がりは、今回の堆積薄膜の表面が特に非晶質状態の VO2 およ
び/または V2O5 の痕跡を有していることを示唆した。 

 

e) 膜の光学誘電率とバンドギャップ値 
① 表面粗さや、薄膜表面に存在する非晶質 V-O 化合物（本 iv)-d)) に述べた）により、SE 解析では今回
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の薄膜をガラス基板上のバルク層と、その上の表面層とする二層構造として model 化した結果、SE data
を最適化する表面層、及びバルク層の膜厚は、それぞれ 211.7 [nm]および 142.9 [ nm] を得た。 

② 表面層に適用された光学モデルは「粗さモデル」であり、これは基本的に古典的な Bruggeman 有効
媒質理論 [19] で最適化された void (空隙）体積分率 38.74%、及び VO0.9 + x のそれは 61.26%と解析され
た。 

③ 本 VO0.9+ｘ の複素屈折率はバルク層で代表するとして SE 解析を進める （④で言及）。解析に際し
ては、用いた分光 SE 装置 maker の提供する複素屈折率関数[20]を用いた ( 本節の Supplementary S5 に簡
単に式を説明した）。本関数は Amorphous 材料にも有効と認められている Forouhi &Bloomer [21]/Jellison 
& Modie[22] による”拡張版 F & B 2 terms"式（もともとの”F& B 2 terms”を J & D による amorphous に
適用できる項に修正した model）を基本としている。本関数は量子力学的な吸収理論に基づいており、光
学バンドギャップを考慮している。 

④ SE 解析における最適化されたパラメータ化プロセス(optimized parameterization process)で、表面層は
あまり敏感ではないことを確認した。 

⑤ "F & B 2 terms"式内の高周波誘電率ε∞、名目吸収端 Eg、及びフィッティングパラメータ（A1、B1、
C1、A2、B2、C2）などの最適化された値は、図 5 に記載された。本 SE 解析における信頼度検定の x²値
は 2.23 で、光学 model parameter の自由度からは通常範囲内と検証された。 

尚、Forouhi-Bloomer と Lorentz （Ch.3-3 節で利用）の光学関数は Supplement S5 に述べた様に、異なる
理論的背景を持っているので、同じ表記をしている高周波での誘電率ε∞といえども、直接比較は様々な
前提条件を要するので難しい。従って、Chapter 3-3 節で与えた Lorentz model から解析して得た VO2 半

導体相の誘電率ε∞との数値直接比較は避け、次項で述べる複素屈折率から、計算で見積もられる反射率
値を比較する事とした。 

⑥ 図 6-a に示された本解析で得られた,photon energy vs 複素屈折率値 (n. k) は、本 Chapter-3 節
supplementary の Fig.S1 に示した VO2 の半導体相の場合と比較すると (但し、Fig.S1 は波長 plot であるの
で、energy plot に変換すると、右から左に
（小から大）x 軸は向く）、いずれも鋭く
/大きな peak-trough を持たないなだらか
に下降する n、及びなだらかに上昇する 
k であった。 

屈折率実部 n 値は示された energy 範
囲で VO2 より、少し高い。この影響が反
射率値にどの様に反映されるか（⑤で予
告された）検証しておく。可視光領域の
定点 2.5 eV (0.496 [μm]), 2.0 [eV] (0.62 
[μm ] ), 及び 1.5 [eV] (0.829 [μm ] ) で、
それぞれ、ca 50%, ca 62%, 及び ca 67％ と評価され、Chapter 3-3, 図 11-b) の VO2 半導体相のそれと比較
すると、ca 3 倍程度高いことが判る、 

⑦ 図 6-b に、解析した複素屈折率を Supplementary S 5 の式 ( S5-7), 及び (S5-8) に挿入して得た複素
誘電率の実部(εr)と虚部(εi)を示した。一般に誘電率の実部は、材料の光学特性（屈折率など）に関係し、
DOS（電子状態密度）の peak (特定のエネルギー範囲で DOS が高い場合、電子遷移が活発になり、誘電
率の変化に影響を与える可能性が示唆される）が光吸収や屈折率の変化に影響を与えることが知られて
いるが, 特に本材料の様な金属酸化物半導体では、DOS のピークが誘電率の変化と相関する場合がある
ので、実部の Max 値 ca 3.5 [eV]がそれに相当するとも考えられる。しかし、一方。誘電率の虚部は energy
損失係数でもあり、DOS のピークが電子遷移やフォノンとの相互作用を通じて損失を増加させることを
考える場合、DOS peak は虚部の Max 値 ca 4. 75 [eV] となる。このような異なった DOS peak 値が推測さ
れるので、本 VO1.2 -/1.27 に対しての密度汎関数を基とする第 1 原理計算から DOS をより理解する必要が
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あった。本節での対象論文[1]執筆時には、名工大の私の研究室での研究資源がそこまで及ばなかったの
で、対象論文[1]の本項目に関する記載（虚部の Max 値のみを論じた）は、残念ながら舌足らずであった
と認めざるを得ない(当時は論文査読者も、読者も、どなたも comment を送ってこなかったが）。 

⑧ 光子エネルギーE を関数として、以下の Tauc の式 [23]から band gap 値を解析する： 
               
 
（3--4-iv-1)） 
 

 
ここに、各記号の意味は以下である： 
 
E：photon energy (=hν)   
 
ｋ：extinction coefficient (消衰係数 = 複素屈折率の虚
部) 
 
B：ある定数  4πｋ/λ (≡ α)：波長 λ での吸収係数 
 
η： 1/2: 許容直接遷移,   
     

3/2: 禁制直接遷移 
     

2:  許容間接偏移  
      

3:  禁制間接遷移 
 

尚、η の値の決定は、得られた Tauc の式の分子｛（4πｋ/λ）ｈν｝1/ηと E の曲線の形状がスムースかつ妥
当（ある E の値のところで極端な変曲点や深い peak/trough を持たない等）であるとの前提で判断する。 
 

その結果、図 7 に与えた様に許容直接光学遷移モード（η = 1/2)の曲線は。非常に滑らかで合理的な形
状を示すと判断し、次の step として、曲線の滑らかな部分での接線とエネルギー軸の交点を 3.88 eV と評
価。これを光学バンドギャップ値 (Eg)と暫定的にした。 

 
⑨ さて SE data の解析から得た VO1.2/1.27 の (Eg)値の信頼性を、現状可能な限り考察しておく。 

  
 残念ながら直接比較するデータも、化学量論比を持つ VO（金属、半導体相共に）のそれも、残念なが
ら全く無い。 
  
単純な金属酸化物では近似的に (Eg)が O/V 値 に比例することもあるが、実際には非線形な振る舞いを

示すことが多い。ましてや、polymorphism を有し、V-3d 軌道と O-2p 軌道が強相関を形成する V-O 系の
(Eg)値は、結晶構造や酸素欠陥の影響を受けるため、直後に述べるように、VO₂ や V₂O₅ 等ですら報告値
にかなりの幅がある。本節冒頭に述べた様に、とりわけ VO は、僅かな酸素欠損の過多で金属的な性質
と半導体的性質を容易に交代させ得る物質で、 (Eg)の定義すら難しいと言える。このような状況で、(Eg) 
値がよく調べられている VO2 と V2O5 の値とその幅について言及して、今回我々の得た(Eg)への信頼性
検証のために、今後取り組むべき課題を述べることで、本節を纏めたい。 
  

既に⑦の最後に述べた我々の反省は、本項目においても同様である。即ち、安易に｢単純な金属酸化物
では近似的に (Eg)が O/V 値 に比例する｣との仮説を、無批判に取り入れて、半導体相 VO の(Eg) 値を 3.7 
[eV] と推定し、実験から得た値 3.88 [eV] が予断を持って受け入れられると記述したことは早計であっ
た。より慎重な検討が必要であった。 
  

反省が先になったが、先の予告通り VO2、[24 a-b], [25 c]及び V2O5 [25 a-c]の(Eg)値の幅（論文執筆時に
既に establish されていた値と、これらの物質に対する比較的最新の review 論文に list された値の両方を
含めた）を紹介する： 

 
前者 VO2 は 0.33- 1.3 [eV]、及び後者 V2O5 は 1.67- 2.67 [eV] と報告されている。後者は⑧に述べた全

( ) ηνλπ
1

/4)(






=−

B
hkEE g
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ての mode が可能との解析結果も示された。ここに示された energy 幅を有するのは、上述の V-O 系の
comprehensive な poly morphism と、それに伴う電子構造の差異を反映し、作製条件による酸素欠損を含む
impurity や結晶の不完全性のためと思われる。上述の値から、「酸化物半導体の (Eg)が O/V 値 に比例す
る｣との仮説は、V-O 系では完全に否定される。 

上記の考察から、得られた (Eg)の信頼性を confirm すべき研究において、我々が考慮すべき主要課題
は、ⓐ SE の走査波長を 1.5～ 5 [eV]から. 0.5 [eV]～5 [eV] 程度に拡げることを確保し、半導体の遷移
mode もη= 1/2 の直接遷移 mode だけでなく、他の 3 mode まで丁寧に解析する、及び ⓑ 密度汎関数を
基に第 1 原理計算を結晶の欠陥（酸素欠損も含め）や量子 size 効果をきめ細かく考慮して実施する、に
尽きよう。 

 

文責：種村 
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Supplementary Document. for Ch. 3－4 

S1： Fig. 1, atom cluster による量子 dot 形成と光 device 応用概念図。 (a)比較的大きな形状分布を有す
る量子ドット，（b）その均ーな幅の広い吸収スペクトル．このような試料では異なったエネルギーでのホ
ール（点線）が異なった大きさの量子ドットに対応してバーニングされるため，光蓄積やフィルターの応
用に適する．（c）均ーな形状分布を有する量子ドット，（d）その鋭い光吸収スペクトル．このような試料
では量子ドットレーザーや非線形光学スイッチデバイスヘの応用が可能． 

a の不均ーに広がりを持つ吸収スペクトルの場合には．レーザーで強く励起すると．b に示すように吸
収スペクトルの中にある特定のサイズの微結晶に対応するスペクトル位置に穴が開いたように見える
（スペクトルホールという）． この穴が掘れるのは．その微結晶の中に電子や正孔．あるいは励起子が励
起され，新たに同じ状態を造れないためと考えられている．従って．スペクトルホールは励起状態の占有
されている時間だけ開いていることになり．ホールの幅は充分狭い．もしこのホールが励起状態の寿命
よりより長い間保たれるなら（永続的ホールバーニング(HB)という） ． 極低温下におけるポリマーフィ
ルムや有機ガラスに単分散された色素分子の系で知られている光化学ホールバーニング(PCHB)現象に似
た光物理ホールバーニング(PPHB)ともいうべき現象が起きる。もし広い不均一幅のスベクトル中に狭い
ホールを波長を変えながら多数掘ることができるとすれば．PCHB 波長多重光メモリーの概念[1]と同様
な PPHB 波長多重光メモリーといった超大容量メモリーの可能性も出てくる．因みに． PCHB 波長多重
光メモリーは従来の光デスクの 103 程度の多重度の可能性があると言われており[1], 極低温度を要する
不便さも甘受できる用途が存在すると考えられている．また．ホールの狭い幅を利用する光学フィルタ
ーとしての応用も考えられている． 

永統的な PB を示す条件として挙げられているのは[2]：①マトリックス（ホスト）中の半導体微結晶
（ゲスト）光吸収スペクトルは不均ーに広がっている。 ②ゲストとホストから成る系の基底状態は複数
個の準安定状態から成る．及び③その基底状態の緩和は．励起状態から基底状態への緩和に比べ充分遅
い必要がある．PPHB の場合には同じ環境にある半導体微結晶（ゲスト）の周りのマトリックス構造的に
変化することにより，基底状態の複数個の準安定状態が構成される．（ホスト）がこの場合に実際には，
ポンプ光のエネルギーに対応するホールとともにアンチホールと呼ばれる吸収がホール近傍に現れ．ホ
ールとアンチホールの面積が等しくなるのが特徴となる[2]。 

筑波大学の舛本等のグループ[2][3]によって． GeO2 ガラス中に埋め込まれた CdSe ナノ結晶（平均粒径
2.4[nmJ),ガラス中に埋め込まれた CuCI ナノ結晶（平均粒径 2.5[nmJ),及び NaCl 中に埋め込まれた CuCI ナ
ノ結晶（平均粒径 2.7[nml) で，温度 2[Kl で数時間も残る永続的 HB が世界に先駆けて見つけ出され．前
述の応用への期待も高まった． 

図 5c のように均一の量子ドットが規則的に分布する場合には．ある波数（波長）で鋭い吸収が起きる．
これは発光素子として利用する場合，鋭い発光を持つことを意味する．こうした素子は量子効果レーザ
ーや非線型光学スイッチデバイス等への利用が考えられる．量子効果レーザーの特色は，①レーザー発
振を可能にするための「しきい値電流」を大幅に下げることが可能で． レーザー発振のための電力を小
さくできる，及び．②コヒーレント性が格段に向上するために，さらに高品質のレーザー光を得ることが
できることにある。さらに，ミクロン程度のサイズの半導体に詰め込んだ．フェムト秒領域の超高速バル
スを発生させるという期待も持てる。 

 



115 
 

【参考文献】 
[1] W.E. Moernered, “Persistent Spectral Hole・Burning: Science and Applications”, Springer.Berlin, 1988, 
[2] a) 枡本泰章, 個体物理, 27.314, 1992, b) ibid, 29,691, 1994). 
[3] Y.Masumoto, L .G .Zimin, K.Naoe, S.Okamoto, T. Arai, Solid State Comm., 1 994, b) ibid, Mater.Sci .Eng., 12 , B, 1994. 
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S2： Fig. 2, 効率的に自由なアトムクラスターを発生させる方法の概念図。(a) :ガスの超音速断熱膨張
法，（b):ガス凝集法，及び（C)：表面浸食法．（C）のレーザー光を用いる場合には，不活性ガスをレーザ
ー光パルスの発生時間から僅かに遅れて．パルスバルプを開けて導入する．(b) と (c) で用いられたスキ
マーの役割は，成長させたクラスターの運動方向の揃ったものを隔壁を越えて実験室や分析室に導入す
る役割を持つ。 
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S3： Fig. S3 a) , 名工研で設計・設置された atom cluster 分析及び堆積装置の概略図（水平面）。 

 

 

高 pulse laser ( YAG 2 倍波長： 532nm、パルス幅： ～ 8ns、強度： 10-20rnJ)を用い、パルスバルプの
開口と同期している。laser 光は焦点距離 300mm の lenz で絞り、Fig.S3 b に示すような小さな穴を通して
target に斜めに入射する。Laser 浸食によって蒸発した target 物質の単原子や小クラスターは、衝突室（直
径 3mm x 30 mm ) に入り、He ガスジェットと衝突する。蒸発した原子と He は、衝突室の先端に取り付
けられた skimmer から真空中に噴出し、ガス凝縮により cluster に成長し、2 つの直径 3mm の開口部を通
過する（もしクラスターが He 原子と充分に衝突すれば、クラスターの速度は室温の He と同じ速度（約
lkm/s 程度) に達する。 

次に、生成した cluster の size 分布を分析するために、TOF 質量分析計の方に以下の process で導く： 

発生した cluster は、中性 cluster、陽 ion cluster、及び負 ion cluster を含んでおり、自然に発生した ion 
cluster を観察するためには、ion の引き出し領域での ion cluster の空間的広がりを小さくするために、途
中で Einzel lenz で集束され、repeller plate（反発板）（電場を反発板間にかけて、ion の動きを制御し、イ
オンを特定の方向に加速したり、反発させたりする役割）に導かれた後、2kV のエネルギーで TOF（飛
行時間）チューブに反発される。その後 cluster ion は Deflector（偏光板：イオンや粒子をで電場や磁場を
利用して、特定の方向に向けて誘導し、粒子の軌道を操作し、目的の位置や検出器に到達させる役割）に
より、Reflector（質量分析の分解能を向上させるために、ion が飛行中に持つエネルギーのばらつきを補
正し、かつ電場によって ion を反射させ、飛行経路を延長させる役割）に到達する。 

その後、電場によって反射され、飛行経路が折り返された ion（ion の飛行時間が増加し、質量電荷比
（m/z）の違いをより精密に区別できるようになる）は、衝突実験のための基板 (substrate) と reflector の
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間に設置された質量ゲート (mass gate)によって質量選択が可能となる。選択されたイオンは、加速また
は減速 （Acc./Dec) lenz を通過することで衝突エネルギーが調整され、様々な energy を持つ size 選別さ
れた atom cluster と基板表面での衝突実験が可能となる。尚、MCP（Microchannel Plate）は、イオン（荷
電粒子）を検出するための高感度な検出器。MCP の動作原理は：内部に多数の微細なチャンネル（管状
構造）を持つ板状のデバイスで、これらのチャンネルを通過する粒子が壁に衝突することで二次電子を
生成し、それを増幅して検出する。今回の TOF（飛行時間型）質量分析器では、MCP がイオンの飛行時
間を正確に測定するために必須。MCP の特徴は：高感度、高速応答、コンパクトの 3 点。図中赤丸の部
分は size 選別した cluster と基板の衝突実験の場合に用いられる。 

単に、クラスター源からのクラスター分布を質量分析するだけの場合は、substrate の位置には MCP が
設置される。 

Fig S3-b) , レーザー蒸発-ガス凝集クラスター源の概略図。(a) 横断面図 ,  (b) 前断面図。 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 
 

 

 

第 2 高調波の YAG（532nm、約 10mJ）は、レーザー蒸発中に回転および前後に移動する円盤状のター
ゲットに焦点を合わせ、斜め上から照射される。蒸発した物質は、クラスター成長管（ 3mm 径、長さ：
3cm）内でパルスバルブから注入される He 分子との衝突によって冷却される。噴出した cluster は前方に
設けられた Skimmer によって、不要な中性粒子やガス分子が除去し、かつ ion の運動方向を揃えられる。
これにより、質量分析器内の真空環境が維持され、イオンの飛行時間測定 (質量電荷比（m/z)) 精度が向
上する。Cluster はその後 Fig.S3-a)に示した Einzel Lenz に到達する。 
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Fig S3-c) , Cluster source から成長した Al の正イオン clusters の T.O.F. spectra。a) Reflector 無しの場
合、及び b) Reflector 使用の場合。 

質量範囲は 140〜300 [amu]に対応。各図の上方に下方の 1 peak の拡大スペクトラを示した。Reflector を
使用することで、(a)の peaks が単一の peaks ではなく、複数の peaks から構成されていることが確認でき
る。これらのピークは AlxHyOz（x, y, z: 4〜9）（例えば Al4,～Al9、Al4O, Al8O, Al4O4 (= (AlO)4), Al4O2（=(Al2O)2), 
Al4H, Al4HO 等々）と同定できた。」 

 

Fig S3-d) , Cluster source から成長した（Sin)+ clusters の T.O.F. spectra (Reflector 使用の場合) (上段), 
及び size 選別した spectra (下段)  

下段には n=14 のクラスターを質量フィルターで選択した場合のスペクトル例  
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S4： Fig.S 4-a), Haberland 等による低圧スバッター法によるクラスターフラックス発生装置と製膜装
置 (立面図）概略図．(after [1 a-d]) 平均原子数 1000 個程度のフラックスを発生させるために，スパッタ
ー銃の周りに冷却された成長管を設ける． イオンオプティクスによって基板 S には中性クラスターとイ
オン化されたクラスターが分離してデポジションされる．基板表面を場合によっては清浄化するために，
試料予備室（図の右下部分）には別の Ar スバッター装置が設置される． 

Haberland 等は，低真空度のスパッター銃を開発し， 1016 [atoms/cm2]程度の高密度の cluster flux を生
成し，これを用いた金属(Mo,Cu, Al) や ZrN の製膜に成功した．彼らはこの方法による製膜法を "Energetic 
Cluster Impact (E CL)"と名付けた. 

Sputter gun (sputter 銃) (図中の記号 K) の細部については下段に示されている。銃は放電型の[51cm]径の
マグネトロンを用いた直流 sputtering type で， Ar 及び He 希ガスの下で 100 [Pa]の低真空で稼働する。ア
ルゴンガス は直接 sputter target (T) に到達し放電によりプラズマ化し sputter を行う。 

一方、He はその plasma を外側から包み込むように導入され，target からの cluster を冷却させる．典型
的な放電条件は， 200 [v]で 50-200[W]といわれている。もちろんターゲット(T) と磁石(M) は水冷され
る． 

sputter で生成された単量体やサイズの小さい 2 量体以上の＂ホット” な clusters はプラズマを取り囲む
希ガス (主に He) 中（gas 圧: 約 100 [Pa]）に放出され、その後冷却され、ガス凝縮し大きな cluster を生
成する．生成した大きな clusters が、さらに超微粒子にまで成長するのを防ぎ、充填した希ガスを充分熱
交換し冷却させるため，隔壁 Bl まで液体窒素で冷却されたシュラウドが、周りを取り囲む。 

Cluster のサイズ分布を最適にするために，ターゲットと隔壁 B1 の距離は銃をスライドすることによ
り調整される． 

プラズマ中には多数の電荷や高エネルギー粒子が存在するため，clusters はイオン化プロセスを隔壁 B1 

に到達するまでに受けている．従って，ターゲットの物質に依存するが，既にかなりの量の ion clusters
が生成されている（例えば Mo では 20-60%、Al では 60-80%、Cu では 20-50%)。大部分のガスは図示さ
れた様に大容量（ 1000 [1/s]) の軸流分子ポンプで排気される． 

化合物をターゲットとして用いる場合には，高周波電源を用いる。 
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前述の cluster gun を電圧 ±30[keV]にフロートした基板ホルダー（S) を含む deposition 室に隔壁(B2)を
介して取り付ける．重い clusters は隔壁 2 (B2) を通して基板（S) に到達する．deposition 課程での clusters
の衝突による基板の加熱は 0.01[Watt/cm2] で無視できる。Sputtering に使われるのは Ar + (正イオン)で
deposition には負イオンを利用する方が膜中に含まれる Ar を低減するためには好ましい．マイクロバラ
ンス(Q)は，clusters flux の強度を測定するために利用される． 

これが clusters flux の経路から引き抜かれれば（上図において紙面上側に），clusters flux は TOF 質量分
析器に引き込まれ，質量（clusters size）が分析される。この TOF の検出器は再び ±30[KeV]に電圧がか
けられる．deposition 速度は典型的な場合に数 10 [nm/s]である[1 a-d]。_ 

 

Fig.S 4-ｂ), 同上装置によって得られた Mo-clusters のサイズ分布 (i)と半径分布 (ii) 。 

サイズ分布は正規分布でなく,対数分布をとる。その理由は以下の 3 つ：① clusters の形成過程での成
長プロセスの非線形性（原子や分子がランダムに凝集することから。特に、成長速度がクラスターのサイ
ズに依存する場合)、② clusters 形成における確率的なプロセス（例: 原子の衝突や結合）により、形成
clusters は小さな clusters が多く、大きな clusters が少ない分布をとる、及び ③ cluster 形成におけるエネ
ルギーや時間のスケールが広範囲にわたる。一方、粒径分布は正規分布に近づく。その理由は ( size 選別
していない、及び基板との衝突でない）場合）：① clusters 生成プロセスで、温度や圧力、ガスの流量な
どの外部条件を厳密に制御することで、成長のばらつきが減少する。 

 
Fig.S 4-c), 分子動力学 simulation によって得られた、一個の（Mo)@1063 cluster が Mo(100)面に入射衝

突した場合の，クラスターと基板の変化の時間経過 (i)、及び (Mo)@1063cluster を多数個含む flux が
Mo(100)面上に衝突する際の膜構造（flux の 1 原子当たりの energy 別）（after [2] ） ． 

 

Fig, S4-c-i)は単一の(Mo)@ 1043 による衝突の初期過程のダイナミックスを表面から 3 原子層までの断
面図として示す．Ion cluster の加速電圧 10 [eV/atom] 、基板温度は 300 [K]、及び表面原子や表面の clusters
の易動度は無視できるとした．経過時間は，左上からそれぞれ 0.1 [ps],0.2 [ps],及び 0.4 [ps]，右上から 0.8 
[ps], 2.0 [ps]，及び 20 [ps]である．この時 clusters 自身のもつ温度の最高は 6607[KI にも達する、もし平衡
状態ならばこの温度では clusters は融けてしまうが， 最初の数ビコ秒の間では非平衡状態であるので溶



122 
 

融は起こらずヽ．結局クラスターは引きちぎられて，最終的な原子の分布は極めて非平衡分布となる． 

この状況をもう少し詳しく time shot として記述する：① 最初のタッチダウンの瞬間 (0.2[Ps]) に極め
て強力な＂衝撃波”が発生，② 0.4[Ps]後に cluster は表面から中に潜り込む。この時のピーク圧力は 100 
[GPa]程度、③ 0.8[Ps]後に非常に強い圧縮が生じ，衝突領域を拡大する、④ 2.0 [Ps]後には爆発が起きて、
ばらばらになった cluster 原子と基板の表面原子とのミキシングや，多数の原子の大きな移動が起きる、
さらに，⑤ 20 [Ps]後には総ての現象が終了して，cluster 原子，基板原子ともに，充分冷却され室温の平
衡状態となり，最終的に表面にクレーターが安定的に残る。 

Fig, S4-c-ii)は,前記と同様な衝突条件で、一原子当たりの加速エネルギーを 0.1 [eV], l [eV]，及び 10.0 
[eV]と変化させる場合の 20 [Ps] 以上経過後の平衡状態で形成される膜構造 simulation 結果を示した。加
速エネルギーが極めて低い場合には，最終的には deposition された clusters は＂雪だるま＂のような状態
で重なり合い，付着性や膜構造等の膜質は必ずしも良くない。加速エネルギーが増大すると，下地との間
で最終的には mixing が起こり付着性も上がり、均ーな膜構造を有する良質な膜が形成される。Habaland
等は（Cu)@1000～(Cu)@3000 の平均 size を有する clusters による ECI 法で， 加速エネルギーを 10[eV/atom], 
基板温度 500 [K]とした時、直径 0.8[mm]で深さ 1.2 [mm]の aspect 比の大きい hole に，100％の充填率でピ
ラミッド形状を示す事無く，非常に平滑な膜を形成できることを報告している。こうした事実は， ECI
法が、半導体等の高集積化において、非常に小さい径のホールに金属 contact を形成する方法に利用でき
ることを示唆する[1d]。 

参考文献 
[1]  a) H. Haberland, M. Karrais, M. Mall, “ A new type of cluster and cluster ion source”, Z. Phys. 20, 413-415, 1991, 
doi.org/10.1007/BF01544025, b) H.Haberland, M. Karrais, M.Malland, Y.Thurner, “Thin films from energetic cluster 
impact: A feasibility study”, J. Vac.Sci. Tech.A, 10, 3266-3271, 1992, c) H. Haberland:" Experimental Method" in" 
Clusters of Atoms and Molecules" (ed.H .Haberland), Springer.Berlin, p.208, 1994, d) H. Haberland, M .Mall, 
M .Moseler, Y. Qiang, T.Reiners and Y.Thurner, “Filling of Micron-Sized Contact Holes with Copper by Energetic 
Cluster Impact (ECI) “, J. Vac.Sci.Tech. A, 12 [4], 2925-2930, 1994, doi.org/10. 1116/1.578967,, 
[2] H.Haberland, Z.Insepov, M. Moseler, ”Molecular-dynamics simulation of thin-film growth by energetic cluster impact”, Phy.Rev.,5 
1, 11061- 11075, 1995, doi.org/10.1103/PhysRevB.51.11061, 

  

https://doi.org/10.1116/1.578967
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S5： 拡張 F & B - 2 terms 光学関数 

先ず、異なる理論的背景を持つ材料の光学特性を記述するための分散モデル Forouhi-Bloomer と Lorentz 
（Ch.3-3 節で利用）の光学関数について、その共通点、異なる点、及び高周波での誘電率値ε∞ の差異等
について説明しておく： 

共通点 

① 光学特性の記述: どちらのモデルも、屈折率（n）と消衰係数（k）を表すために使用される。 

② 分光エリプソメトリーへの応用: どちらも薄膜の光学特性を解析するために分光エリプソメトリー
（SE）で利用される。 

③ エネルギー依存性: 両者とも、光のエネルギー（波長）に応じた屈折率の変化を記述する。 

異なる点 

① 理論的背景: Forouhi-Bloomer は量子力学的な吸収理論に基づき、光学バンドギャップを考慮したモ
デル。一方、Lorentz は古典的な振動子モデルに基づき、電子の共鳴振動を考慮したモデル。 

② 適用範囲: Forouhi-Bloomer はアモルファス半導体や誘電体に適用されることが多い。一方、Lorentz
結晶性材料や金属の光学特性を記述するのに適する。 

③ 数式の構造については、Forouhi-Bloomer は光学バンドギャップを含む非線形関数を使用。一方、 

Lorentz は単純な調和振動子モデルに基づく線形関数を使用。 

高周波数領域での誘電率値の比較 

① 高周波数での誘電率値：Lorentz では、電子の共鳴振動を考慮しているため、高周波数領域では誘電
率が減衰する傾向がある。一方。Forouhi-Bloomer では、光学バンドギャップを考慮しているため、高周
波数領域では比較的安定した誘電率を示すことが多い。 

 

結局、材料特性と用途に応じて選択することとなる。 

 

では以下に拡張 F & B - 2 t erms 光学関数について記す。 

複素屈折率の実部 n と虚数部 k （消衰係数）を次式で展開する。 
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ここに係数 B0n、C0n 及び Qn は係数 An、Bn 及び Cn と以下の関係にある。 
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24
2
1

nnn BCQ −⋅=                     （S5-6） 

尚、上式中での An、Bn 及び Cn は消衰係数ｋのｎ番目のピーク値を与える Eｎ値と、以下の関数で近似
される。 

Bn=2En、Cn=(En)2、An は En の大きさに比例する値 

 

式（S5-１）において、ε∞はエネルギーが大きい（高周波）領域での誘電率、Eｇは吸収端。である。 

 

参考までに、複素屈折率から複素誘電率 εr+εi i を表記しておく。 

22 knr −=ε                     （S 5-７） 

nki 2=ε                       （S 5-８） 
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3-5 V1-xWxO2（0.0≤ x≤ 0.02）Nano rods 集積 TC 材料の金属（M1）-絶縁体（R）相転移 (MIT)の x 依
存挙動と band 幅 control 型 Mott-Hubbard MIT 理論 model の適用 (after [1]) 

対象の報告 [1] は 2020 年に発表されたが、下記の動機から、”一つの独立節”として説明する。 

i) 研究動機と目的 

私は、V1－ｘMxO2 系の TC 材料の研究に着手した 1991 年以来、単斜晶からルチル相（M1-R）（M1 が高
温での金属相、R 相が低温でのルチル型絶縁体（半導体）相）への転移（MIT) に関する化学物理的メカ
ニズムに興味を持ってきた。VO2 の MIT の mechanism は、本節 Supplementary S0 に古くから最近までの
それを簡潔に纏めた。また本節で重要な用語であるパイエルス転移(Peierls transition)、Mott MIT、及び 
Mott- Hurbbard MIT model の概要説明は Supplementary S1 に与えた。さらに、R.E. Peierls, N. F. Mott,  及
び J. Hubbard の MIT 論文は両 Supplementary に列挙した。 

Supplementary S0 中に与えた説明の通り、現在は『Peierls 型歪み と Mott-Hubbard 電子相関 の相互作
用によるもので、VO₂の独特な相転移メカニズム』が、我々専門家の中で受け入れられている。一方、と
りわけ金属 doping 量ｘの小さい範囲での MIT 温度低下の mechanism は、室内温熱環境制御用の SW 用途
を含む様々な機能性応用を本材料に託すに際し、どうしても解明しておかねばならない課題と認識して
きた。特に、本物質が V の 3d 軌道と O の 2ｐ軌道間で電子強相関が出現するので、その関連で理解・考
察する事が必須と考え、これが研究動機となった。 

さらに加えれば、上記を説明する現象論的考察はあるものの（直後に例示する）、上述の私の問題意識
を解消する報告は無かった。一時この分野の研究者から一定の評価を得ていた、EXAFS による W 原子近
傍局所の結晶構造解析結果を用いた以下の３つの異説を、例として考察しよう： 

①Tang & Cohen et al（1985）[2]による、『W 添加結晶中での典型的な V4+–V4+ dimers の昇温による崩
壊が起き、それに伴ってモノクリニック半導体相の局所不安定性が増す』 

②Tan et al (2012) [3] による、『孤立した W6+添加 ion 近傍の対称性の高いモノクリニック VO2 結晶格
子をテトラゴナル金属相(ルチル型)結晶への転移が昇温により駆動される』 

③Wu et al (2014) [4] による、『たとえ僅かな W6+イオン注入であっても、その近傍の VO2 骨格結晶の
V 価数が V4++から V3+へ還元され、その結果“ルチル構造誘導 domain”（添加 W 周りの局所的なルチル構
造の誘導）が形成され、それがあたかもルチル結晶核となって昇温による転移を先導する』 

しかし、論文を見る限りどの EXAFS 解析に於いても、その得られたＶ－Ｖ、V-O、V-W、W-O の bond
長 data には実験誤差範囲を考えれば、有意な大きな差と言えない（我々も放射光を用いた EXAFS の結果
は論文[1] 中で述べたが、同じような範囲であった）状況で、EXAFS 解析の歴史が浅いこともあり、私に
は 3 説のどれもが”本質を突いた dopingｘに依存した MIT 温度低下の mechanism”とは認め難く、ザック
リした定性的（ⓐそれぞれが主張する mechanism の様相が、doping 量変化により具体的にどのように変
化するのか。あるいはⓑ doping 量がどこまでの範囲でその主張が担保されるのか、等の mechanism の普
遍性を担保できていないことから）と言わざるを得ない印象を持った。 

上記のⓑの懸念は、Shibuya -Kawasaki -Tokura 等 [5]による、doping 量(0≦x≦0.33)の範囲で、TiO2（001）
基板上に生成した V1-xWxO2 epitaxial 膜の MIT behavior の精密な研究から、『W doping によって x< 0.07 
の範囲で MIT 温度が直線的に低下し、0.08 ≤ x ≤ 0.09 の狭いドーピング範囲では金属基底状態が確認さ
れ、ここでは大部分が金属 matrix であるが、少数の絶縁性 puddle (絶縁相が混在する微細な領域 ) が共
存する相分離が生じる。もう一つ重要な事実は、x≥0.11 における MIT 温度 の上昇とともに絶縁状態へ
再遷移すること（ｘ＞0.095 で別の絶縁相が現れ、MIT 温度が上昇に転ずる）。0.11< x < 0.1 では、低ドー
ピング領域 (x ≤ 0.08) に類似した抵抗率の変化を示し、TMI 周辺で熱ヒステリシスを伴う。しかし、x=0.2 
の試料では、W doping による構造の乱れの影響で TMI 転移が非常に広くなる、或いはほぼ識別不可能に
なる。一方、x=0.33 では、全温度領域で絶縁相が優勢となる』を知識として持っていることに起因する。
私は、『doping 量と MIT の関係は大変 sensitive で、そのためのきめ細かい分析が必須』との信念を持っ
ていた。 

かかる状況で、私の疑問を解消させるためには、少なくとも、① 数ある VO2 系の結晶 poly morphism
の中で、明確な MIT が、M1 相（他の M2 相 (M1 相の派生的相と言える) 等については Chapter 1- 7-2a) 
項に説明）と R 相間のみで現れ、かつ MIT 温度の低下がほぼ linear と期待できる、Doping 量(0≦x≦0.07) 
(この範囲は文献 [5]から）の単結晶（できれば、高分解 TEM で明確な格子像を得られる程度の）試料の
確保 、②試料の MIT を試料の低温～高温まで素早く短時間で追跡出来る、放射光 XRD 機器の確保、③ 
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その XRD data から Rietvelt 解析法を適用して、MIT 温度を挟む前後の温度範囲で、格子定数を正確に解
析出来る skill の確保、及び ④ Doping 量ｘに応じた model 結晶を構築し、密度汎関数（DFT)]法を基礎
とした第 1 原理計算を行い、その band 構造と対応する DOS を解析する skill、が必要になると考えた。 

こうした条件は名工研＋名工大では満たされず、結局 2014 年からの中国桂林電子科技大（GUET)の客
員時の博士課程指導学生の献身的努力による① [6 a, b]、次に、私の出身の名大工学研究科応用物理教室
結晶物性研究室の原田仁平教授/坂田誠教授との繋がりで、同研究室卒業生で当時理研 Spring 8 で研究活
動をされていた、高田昌樹博士/西堀英治博士（現在、筑波大数理物質系・構造科学研究 group 教授）との
共同研究（Spring 8 の装置 (後出）、及び Synchrotron-Powder program を利用する Rietveld 精密結晶構造解
析）による② [7 a,b] 及び③ [7 b]、及び GUET の別の研室の expert の参加による④ [1] の達成であった。
その結果は論文[1]に纏められた。 

金平教授が在籍した中国科学院上海珪酸
塩研究所の group による報告[8]中に掲載され
た、VO2 の DOS 形状を refer して、我々が着
目した量子金属-絶縁体相転移（MIT)理論は、
Mott-Hubbard MIT model の中でも、図 1 にそ
の概要を示した“バンド幅制御 Mott-Hubbard 
quantum MIT model”( こ れ 以 降  BWC-Mott-
Hubbard model と呼ぶ） [9 a,b[ [10 a,b] [11]で
あった。この Model は Mott 転移を説明する
ため、電子間の相互作用（クーロン相互作用）
と電子の移動度（ホッピング）を考慮したも
の で あ る 。 特 に Mott model だ け で 無 く
Hubbard model を付け加えたのは、図 1 a) - b) 
に示す様に電子の相互作用が強くなるとバ
ンドが分裂し、絶縁体状態になり易くなるか
らである。 

その電子論的解釈は図 1a にも与えられて
いるが、大要は以下のように理解されてい
る：“Mott 絶縁体”と言うべき強相関絶縁体
（半導体）では、絶縁体状態では U>t の関係
が、昇温等の外部場によって U＜t に逆転す
る（ここに、U : site 上の電子間の Coulomb 反
発 energy、t :その電子伝達 energy。site の電子
は絶縁体でその位置で局在し、金属状態では
その相関を壊して他の site に拡がる）。具体的
には、図 1a) 及び 1b) に示すように、VO2 で
は O 2p 軌道と V3d 軌道が強相関電子系を
形成するので、絶縁体状態では、3d Band が、
upper Hubbard band と lower Hubbard band 
にスプリットする。また、この model におい
ては、”filling factor f”（充填率）と”バンド幅 
W”が重要な役割を果たす（Mott MIT、関聨す
る Pierls transition , 及び上記の f についての
補足説明は、S1 参照）。 

こうした背景から、① doping 量が少ない 
( 0 ≤ x ≤ 0.02) (文献[5] からは、critical な x 値
は（x<0.07) と報告されているが、MIT 温度
低下 vs (x) 値 の線形性を確実に担保する事
を優先して、我々の試料ではこの範囲を対象に考察する。W6+イオン添加 WxV1-xO2 の場合に、この BWC-
Mott・Hubbard MIT model で MIT 温度の低温化を解釈できるかどうかを、特に電子強相関の強さの
parameter (Ueff,/ W) との関係で検証する、②先に述べた低温化による U と t の大小関係逆転の起因は、
MIT 前後での WxV1-xO2 材の結晶構造変化によるものと考えられるので、Rietveld 精密構造解析を適用し
て、その変化の精密な様相を確定する、を研究目的とした。 
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ii) 直交化した M1 相と R 相の結晶 

先ず、我々の報告[1]を通して用い
る結晶格子定数にとって、重要な首
記を説明する： M1 構造と R 構造（そ
れ ぞ れ の 空 間 群 が P21/c お よ び
P42/mnm であり、図 2 に示されてい
る）の格子パラメータを Rietveld 解
析から直接比較するため、単斜晶
(monoclinic)の単位格子のパラメータ
を直交化した形式に変換し、aM’、
bM’、cM’とラベル付けする。これによ
り、それぞれの相での O-V-O chain の
様相を比較することが容易となる。
Monoclinic に対して解析された格子
定数 aM と bM を、直交化した座標系
での格子定数 aM’と cM’に変換する式
は図中上部に示した。 

iii) Rietveld 精密構造解析結果 

理 研 西 播 磨 の Spring 8 (BL44B2 
beamline (λ = 0.50 Å) )を用いて、今回の試料（試料作製方法は Chapter 1-7-2- a) に説明した水熱合成法に
よる単結晶 nano rod の粉体試料）に対して X 線粉末回折パターンを測定 (分解能： d > 0.26 Å 、2θ 
range： 4.0o ～ 73.6o ) し、温度範囲 (100 ≤ T ≤ 400 K) 全域で M1 相、及び R 相のみであることを確認し
た上で（この部分の詳細、TEM/HAADF-TEM /ED/ STEM/ EDS 観察・分析、XPS 分析、及び EXAFS 解析
等による試料評価の具体的詳細は、全て原著論文[1]を参照）、両相での格子定数を評価した。その結果は
Supplementary S2-Fig2(a)–(d)に示す。 

さらに、異なる W 含有量における相転移 mechanism の違いを定量化するため、Supplementary S3 に記
法とその算出法（定義）を説明した、MIT 温度、軸長比、及び unit cell 体積差と体積比（体積歪み）が計
算された。このうち、MIT 温度は本文次ページの表 1 に、一方、格子定数比、及び unit cell 体積歪みの温
度関数は図 2a-d に示した (図 2c には角度比 β/(π/2)（β は単斜晶の角度をラジアンで表したもの）の温度
関数を示した）。各 dopant Level について、M1 相の格子定数や unit cell 体積（直交・非直交セルを含む）、
R 相の unit cell 体積（Tend 時点）、および単位格子体積比（体積歪み）の算出法を Supplementary S4 にまと
め、さらに、任意の温度と Tend の間の格子定数差や軸ごとの格子定数比などの派生パラメータを
Supplementary S5 にまとめた。 

これ等の parameter の解析から、大要は『3 つの軸方向それぞれの格子サイズの相対的な変化が明らか
となり、MIT 点では c 軸方向に大きな膨張が生じ、a 軸方向には小さな収縮が見られることを確認でき
た』。 

表 1, Doping 量別の MIT 温度 （NB.各 parameter の記号の意味/定義は S4 に与えた） 

 

 

 

phase parameter   VO2  V0.995W0.005O2  V0.98W0.02O2

R (tetragonal)
（高温、金属相）    T end   [K] 355 340 250

M1 (Monoclinic)
（低温、絶縁（半導体相））

   T on   [K] 340 280 150

T c  ((Ton+ Tend)/2) 347 310 200
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一方、細部は以下： 

ⓐ W ドーピングの影響: Ton（転移開始温度）が Tend（転移終了温度）よりも顕著に低下する。 

ⓑ 線膨張係数の異方性：格子定数 (a) は温度が (Ton) まで上昇するにつれて徐々に増加し、その後
MIT の間に約 0.3Å 急激に減少する。一方、最も短い格子定数 (b) は (Ton) までほとんど変化せず、MIT
の間にわずかに増加する。対照的に、格子定数 (c) は (Ton) 以下の温度でわずかに収縮し、(Ton) で急激
に増加して、(Ton) 以下での格子定数 (a)の値に類似した値に達する。 

ⓒ (Ton) における (c)軸方向の負の格子定数差は、(a)軸方向の正の格子定数差よりも約 3%大きいこと
が、すべての (x) に対して確認された。M1 相の単斜角 β は、(T∞) から (Ton) まで、また (Tend) に近づ
くまで約 122.5°[in arc]で一定に保たれ、その後 (Tend) で急激に 90°に低下する。 

ⓓ M1 相の unit cell 体積 (VM') および R 相の unit cell 体積 (VR) は、W6+ の ion 半径 (6 配位におい
て IR = 0.60Å) が V4+ のイオン半径 (6 配位において IR = 0.58Å) よりわずかに大きいことに起因して、
(T∞) および (Ton) で x の増加に伴って増加した。W doping による unit cell 体積の増加率は、 M1 相の
方が R 相よりも大きく、このことは W 
doping が anion-cation 間の距離をより均
一にし、短い V-O 結合の数を減少させ、
M1 相と R 相の体積差 (体積歪み Ω）
を縮小させることを示唆する。これは、
Shibuya 等の測定・解析結果[5]とも一致す
る。V1-xWxO2 薄膜では W doping 量の増
加に伴い (c)軸 parameter が線形に増加
することが示された。 

ⓔ 図 3-d) に示した、異なる (x) に対
す る 体 積 歪 み  (Ω) の 温 度 関 数 （ 本
parameter を 算 出 す る 式 は
SupplementaryS3, 数値は S6 に記載）: 負
の値は、M1 構造が R 構造に対して圧縮
されていることを示す。W doping 量が多
いほど初期の差は小さく、MIT が発生す
る温度 (Ton)も低くなる。全ての曲線が
MIT 中に (Ω) の大幅な減少を示すが、W 
doping の最も顕著な影響は、(x = 0.005) 
から (x = 0.02) の間で (Ton) が劇的に低
下することであった。同時に、MIT の発
生速度（格子定数 vs. (T) プロットの温度
勾配の急峻さによって示される）は、W 
doping 量が増加するにつれてわずかに低下し、高い W doping ではより広い温度範囲にわたって MIT が
発生することが確認された。 

 

これらの findings（MIT 前後での unit cell に関する様相）から、V よりも大きな cation を doping するこ
とで、低温で M1 相の構造が R 相により近くなり、doping によって折れ曲がった V-V リンクが減少し、
相互作用距離が増加することが示唆される。体積歪み(Ω) は格子熱膨張の結果として dopant level に関係
なく、(Ton) 到達まで、着実に減少した。(Ton) における MIT の開始は、V-V 二量体が十分に遠ざかり、
Peierls 歪みと Mott-Hubbard 分裂が金属状態の R 相よりもエネルギー的に有利ではなくなることによ
って説明できよう(現象論からの説明として）。これを今回の研究目的である、電子強相関と関連付ける量
子 MIT model に進化させるには、電子構造( O 2p-V 3d 電子状態密度=DOS)の変化が、これらの結晶構造
の変化にどのように依存するかを、より深く理解せねばならない。そのために第一原理計算を実施し、
BWC-Mott MIT model [9 a,b[ [10 a,b]で使用されるパラメータの抽出を最優先とし、その結果を以下で説明
する。 

 

iv) 第 1 原理計算（DFT) から得た O2p-V3d 電子強相関の様相 
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ⓐ 第 1 原理計算は以下の手順で行われた：  

① 純粋な VO₂ (M1)および W ドープ VO₂ (M1)の電子基底状態は、密度汎関数理論 (DFT) の枠組み内
で、平面波コード VASP [12] によって提供された投影拡張波 [13] potential を使用して計算された。 

② 交換・相関相互作用には、Perdew–Burke–Ernzerhof によってパラメータ化された一般化勾配近似 
(GGA) [14] を使用した。 

③ 強く相関した d 電子に対して、Dudarev 等 [15] による GGA+U 法 (最近は、この種の計算法を”
簡易 model”とか ”Toy model” と呼ぶ）に従い、Hubbard 補正項 U を適用した。U の値は、純粋な VO₂ 
および WO₂ の self-consistent (自己無撞着)計算に基づき、V に対して 3.4 [eV]、W に対して 2.7 [eV]を使
用した [16]。 

④ 幾何最適化を平面波カットオフ 530 [eV] で実行した後、エネルギー収束を確認し、一定体積計算
のカットオフを 400 [eV] に設定した。Brillouin ゾーンの k 点 メッシュは、Monkhorst–Pack scheme [17] 
により、密度 0.3×2π[1/Å] でサンプリングされた。幾何最適化中、総エネルギーは 10⁻⁵ [eV] 以内、各原
子にかかる力は 0.01 [eV/A] 以内に収束するよう設定した。 

⑤ 有限温度効果は考慮しなかった。 

⑥ 計算のための W の位置を model 化した unit cell として、Supplementary Fig. S6 に例示した、l ドー
プ VO₂は、288 個の原子 (V96-uWuO192、u = 1 または 2) を含む 2×3×4 super cell、または 144 個の原子 
(V46W2O96) を含む 2×3×2 super cell を、ドーパント濃度 1.04 at%、2.08 at%、および 4.16 at% に対応さ
せた（Rietveld 解析で得られた濃度 0.5% は含まれなかった）。尚, super cell に対しては、Brillouin ゾー
ン内の対称性の一番高いΓ点のみをサンプリングした。 

 

ⓑ M1 構造（図 2-left）では、V 原子の一次元鎖がホモポーラ結合を形成することで二量化し、V–V 間
の距離が短長交互に、VO6 八面体がねじれる( Fig.S6 a) 参照）。一方、R 構造（図 2-right）では、これら
の結合は c 方向に直線的に並び、より対称的な構造となる。したがって、M1 相は高温 R 相の歪んだ形態
と見なすことができる。 

 

ⓒ MIT 中に V–V 結合が直線化すると、材料のバンド構造や状態密度（DOS）が大きく変化する。こ
れは、当に MIT の起因は電子-格子相互作用（Pierls 転移）と電子-電子相互作用（Mott 転移）の合同（協
働）とする scheme（本節 supplementary S1 の説明）と矛盾しない。 

 

ⓓ 0 K における monoclinic V₁₋ₓWₓO₂の、各 dopant 含有量について計算で最適化された格子定数の結果
を表 2 に示す。 

x を約 1.04 at%から 2.08 at%に増加させると、monoclinic unit cell の体積は 117.6 Å³から 118.2 Å³へと増
加した。この増加
は先に本節 iii)-ⓓ 
に述べた、SRXRD
解析の結果と一致
する（誤差 0.9%未
満）。結局、本計算
model（ⓐ-⑤）の信
頼性を裏付けた。 

 

ⓔ 得られた M1 相の band 構造図（波数ベクトル (k) に対する電子エネルギー (E)の分散関係）は
Supplementary Fig. S7 に与えた。また、今後の考察にとり重要な、M1 相の V₁₋ₓWₓO₂における x = 0、0.0104、
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0.0208、0.0416 の DOS（対称性の高い Γ 点で代表）を図 4 に
比較した。図 4 は、M1 構造における V-3d 軌道と O-2p 軌道
の強い相関が 3-d band を分裂させ、上部 Hubbard band（伝導
帯）と下部 Hubbard band（価電子帯）を形成し、Fermi 準位
（EF）が band gap 内に位置することを示す。 

p–d 混成にもかかわらず、価電子帯は主に V-3d 電子から構
成され、W-5d 軌道の寄与は、x = 0、0.0104、及び 0.0208 で
極くわずかである。dopant 無し、及び dopant 有の R 相の DOS
は、殆ど差異はないが、比較のため Supplementary Fig. S8 に
示す。 

結局、この dopant 量の範囲では、 O-2p 軌道の寄与が下部
Hubbard band に対して究めてわずかであるため、占有数 
(filling factor) f は 1 （予想通り）とみなすことができ、Fermi
準位下の V-3d 軌道が占有されていることに対応する。 

しかし、図 4(e) から x = 0.0416 ではこの関係が崩れ、W-5d
電子の寄与が増加し、W-5d 軌道がフェルミ準位でほぼ融合
する。結果として、① 非常に狭い band gap（0.076 eV）が形
成される（表 3 参照）、及び② doping level  x≧0.0416 の範囲
では、filling factor f= 1 は apriori に成立する保障は無く、x
の範囲を拡げた実験、及び DOS 計算は要る。 

 

v) BWC Mott-MITmodel に基づく相図 

ⓐ M1 相の各組成の DOS（状態密度）から抽出された
Hubbard band parameter（ dopnant W との区別は italic 字体 
“W”)を、BWC Mott-IMT モデルに適用するために使用する。
表 3 にこれらを記載する。VO₂の場合、W は upper Hubbard 
band の幅を表し、主に V-3d バンドで構成される。一方、lower 
Hubbard band と upper Hubbard band の加重平均エネ
ルギーの差として定義される Ueff は、d 電子間の有
効クーロン反発エネルギー、すなわち upper および
lower Hubbard band 間の band splitting energy を表す
[9 a,b][10 a, b]。また、本項では、lower Hubbard band
の幅を表す (Wlow) を定義し、電荷移動エネルギー 
(Δ) を O-2pband の底部と upper Hubbard band（伝導
帯の最小値）の底部との energy gap として定めた 
(各パラメータと DOS の関係は、本節 図 1-b の概
略図に示す) 。 

ⓑ 得られた band parameters の検証から、M1 構
造結晶では (Δ) が (Ueff) よりも 1.69～1.98 倍大き
く、R 構造結晶では W の増加と (Ueff) の減少に伴
ってバンドギャップが閉じていくことが確認され
た。このことは、BWC Mott–Hubbard model[9 a,b] [10 
a.b]が、V1-xWxO₂ (0 ≦ x < 0.0416) の MIT を記述す
るのに適していることを改めて確認させた 。 

 

ⓒ 理想的な（欠陥や歪みのない）V₁₋ₓWₓO₂結晶における (W), (Ueff), 及び (Δ) は、0 K で計算された値
であり、現実の材料では欠陥や不純物、転位、粒界、格子歪み, さらには膜の場合には基板との間の歪み、
などの影響で, 得られた理想値から外れることは大いに想定される。実験的に、同じドーパント量を持
つ V₁₋ₓWₓO₂ の臨界温度 (Tc) に関して、異なる著者によってさまざまな値が報告されている（これらは,
一例として Li 等によって微分形式 (すなわち dTc/dx) で要約されている [18]）。この分散の主要因とし
て、『用いられた試料合成方法の違いが、結局, Tc を決める電子強相関の parameter Ueff/W に影響を及ぼ
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す』からと考えられる。逆に言えば、精密な合成条件の制御を通じて、試料の欠陥状態の量、種類、また
は程度を精密に調整することができれば、特定の材料の特性を改変する有効な方法になると期待できる
（現状では、”結晶欠陥精密制御合成法”は、2025 年には未だ確立されていないので、将来の期待を込め
て）。 

 

ⓓ BWC Mott–Hubbard model では、MIT を電子構造レベルで、電子強相関の強さの parameter (Ueff/W) 
の温度関数として追跡できる。Fujimori 等（現 藤森 淳 東京大学名誉教授） [9b] によると、電子構造の
レベルにおいて、原子量 (Z)、原子価 (ν)、及び電子強相関の強さの parameter (Ueff/W) の 3 つのパラメー
タは、VO₂ のような Mott–Hubbard 材料の物理特性を調整するために便利に変更できる。電子強相関
parameter (Ueff/W) を f の関数としてプロットし、f = 1 の断面を取ることで、Fujimori 等は VO₂ の MIT 
において、 (Ueff/W)が 1 に近づくことを示した[9a,b]。 W- doping は、当に MIT 温度を変更するために、
電子相互作用や結合長の変化を結晶中で惹起させる一手
法である。 

 

ⓔ 表 3 に一覧化されている 3 つのパラメータ W、
Ueff、及び Ueff/W は、W doping levelｘの関数として図 5
に plot された。Band 幅 W は x の増加に伴って増加し、
Band splitting energy Ueff はｘの増加に伴って減少する。
ドーパント濃度に依存するこれらのパラメータ挙動は、
BWC Mott–Hubbard IMT モデルによる予測と一致する。
3 つのプロットの勾配は、 x = 0.02 の付近で 3 本とも顕
著に屈曲している。屈曲の主要因として、既に iv) ⓔで
指摘した x ≈ 0.04 で DOS 変化（W-5d 電子の寄与が増加
し、W-5d 軌道が Fermi 準位でほぼ融合する）に対応して
いると言えよう。図からは、Doping levelｘの増加に伴い、
V 3d 電子強相関 parameter (Ueff/W)は減少することを再
び確認できた。 

 

ⓕ 上述の考察から、(Ueff/W) vs. f 面上での相 (変化) 図(概略図）を図 6(a) に作成した。尚、iv) 及び
v)項で展開した考察から、今回の BWC Mott-Hubbard Model 相図に関する以下の議論では、doping level x
の有効範囲は（0 ≦ x ≦ 0.028 ）として進めたい。 

①そこには Fujimori 等[9a] 及び Imada 等[10a]によって想定された仮説的な相境界としての暫定的
な放物線を描いた（必ずしも放物線である必然はない。逆三角（▽）でも構わない。要は、BWC-Mott・
Hurbbard model において、MIT は電子強相関 parameter (Ueff/W) と filling factor f の面上で起きること、及
び、(Ueff/W)-( f) 面上で座標点（1,1)を MIT 相図曲線が最小値として通ること、の 2 条件を満足する曲線
として与えられる。曲線の正確な形状を決めるには、今回の論文[1]の範囲を越える filling factor f を種々
の値に制御した厖大な試料で、説明した手順と同じ評価・解析を行い、更には、ESCA や角度分解光電子
分光（ARPES）等の電子分光による評価・精密解析等が必須となる。 

 ② 図 6-a) に補足すべきは以下の三点： 

 ❶ Rietveld 解析から得られた x= 0.005 の MIT 温度 data を活かすために、図 6-a) の point E 
(x=0.005)の強相関 parameter 値（(Ueff / W) = 1.3684) は、図 5 の(Ueff / W) (0 ≦ｘ≦0.02 範囲の 3data、表 4 参
照) に対して得られた回帰直線（(Ueff / W) ≡ F (x):  (y = 1.43165-12.63846 x)（相関係数 r = 0.9997）から推
定されたもの。結局、結晶格子中の W 原子導入による結合長や対称性の変化（等方性の増加）が、doping 
level x の小さい領域では、その増加に伴う MIT 温度の低下に重要な役割を果たしていることを再確認し
た。  

 ❷ Hubbard band が閉じる point A に対応する最大のｘ値 ( xmax= 0.054) は、(Ueff / W) (0 ≦ｘ≦0.0416 
範囲の 4data) に対して得られた回帰二次曲線 (y = 1.43554-14.25699x+ 131.95938x2）（相関係数 r = 0.9964）
の極値（ lim(x→xmax)F(x)→1 ）。得られた xmax 値は Shibuya 等の報告[5]『 x< 0.07 の範囲で MIT 温度が
直線的に低下し、0.08 ≤ x ≤ 0.09 の狭いドーピング範囲では、少数の絶縁性 puddle が共存する金属基底
の相分離状態が出現する』における、MIT 温度が直線的に低下する限界値 x< 0.07 と比較し、少々低いが、
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DFT 計算の精度と、考察ⓔ等での DOS の fact から、acceptable な数値と言えよう。勿論、この数値の妥
当性の正確な判断には、doping level を、さらに細かく変化させた試料による、今回の我々の研究範囲を
越える評価・解析が必須となるのだけれども。 

 ❸ 表 4 から、強相関 parameter 値（(Ueff / W) とマクロな体積歪み Ω（Ton)（≡ΔV’M (Ton) /VR(Tend) 、
記号の意味と算出法は Supplementary S3 参照) (今回実験的に得られた様々な parameter の中から、doping 
level x の感度が高い parameter を選んだ）の相関関係の直線性を検証すると、高い相関係数 r = 0.974 で負
の直線関係（ (Ueff / W) = -3.99 -35.70 Ω）が示唆され、quantum MIT の parameter がマクロな量と直接的
に結びつく重要で興味深い結果が確認出来た。 

 

③ 図 6- b) では T–Ueff/W 面上での相 (変
化) 図が示されており、相境界は Ueff/W = 1 の
垂直線に対応し、Ton および Tend の値は実験に
よって決定されている。図において、(Ton) 及び
(Tend) の各組成の点を結ぶ破線は data 数の問題
から直線とした。しかし、図 3-d) に示された温
度 ( Tend) 以下の x 領域での体積歪み（Ω)の増加 
(圧縮（負の値）の増加 ) から、実際の関係は、
より滑らかな曲線となる可能性も充分示唆され
る。 

既に Supplementary S5, 及び S6 の表からも判
るとおり、本相図からも (Ton) および (Tend) が 
(x) の増加に伴って低下することを、改めて確
認できる。 

 

vi)  纏め 

1) ナノロッド集積 V₁₋ₓWₓO₂（x = 0.0、0.005、
0.02）に対して、SRXRD のリートベルト解析が
100K ≤ T ≤ 400K の範囲で実施され、絶縁体-金
属転移（IMT）の精密な MIT 前後での結晶 spacing
が得られた。 
すべての試料は古典的な MIT 挙動を示し、本系
の固有の材料特性を調べるために高品質ナノロ
ッドが有効であることが確認された。 

2) x = 0.0、0.0104、0.0208、0.0416 において、M1 相および R 相の単
位胞の DFT- 第一原理計算が実施され、実験結果との比較が行われた。 

3) a) V₁₋ₓWₓO₂の M1 相と R 相における d 軌道のバンドパラメータ
を分析した結果、BWC Mott-IMT 量子 MIT model が、doping level（0< 
x< 0.02）において最も MIT のメカニズムを適切に記述できることが
判明した。この場合、予想通り Δ >> Ueff の関係が成立している。 

b)強相関 parameter (Ueff/W) vs. Filling factor (f)  ploting、及び MIT 温
度 T vs. (Ueff/W) ploting を組み合わせた結果、MIT on set 温度 (Ton) と
MIT end point 温度 (Tend) の関係が W 含有量と電子構造に関連してい
ることが示された。 

4) doping level x の増加に伴って、V の 3d 電子の強い電子相関（Ueff/W）が減少する (これは、言い直せ
ば、site 上の電子間の有効クーロン反発力 (Ueff) が減少し、かつ upper Hubbard band 幅 (W)が Hubbard band 
の閉鎖が起きる方向に増大する）ことが確認された。 

5) 我々の二次回帰曲線（二次放物線近似）解析（（Ueff/W）vs x を(0 ≦ｘ≦0.0416 範囲の 4data)で行う） 
からは Hubbard band の閉鎖が起こる doping level xmax は ≈ 0.054 と見積もられた。この値は、Shibuya 等
[5]の TiO2（001）基板上に生成した V1-xWxO2 epitaxial 膜の MIT behavior の精密な研究による、『W doping
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によって x< 0.07 の範囲で MIT 温度が直線的に低下する』と DFT＋U model による計算精度を考慮すれ
ば、妥当と考えられる。 

6) 強相関 parameter 値（(Ueff / W) とマクロな体積歪み Ω（Ton)の、高い相関係数 r = 0.974 で直線関係が
示唆され、quantum MIT の parameter がマクロな量と直接的に結びつく重要で興味有る結果が確認出来
た。 

 

vii) 本研究の outputs と将来への期待 

1) ❶ 適切な dopant 元素の選定、及び❷ その doping level と結晶格子内の配置の調整, これらによ
り、band parameters を変更し、特に V 3d 電子の強い相関（Ueff/W）を制御することで、V₁₋xWxO₂化合物の
MIT 温度（Ton & Tend）を調整し、特定の用途に最適な特性を得ることが可能となる。 

2）『特定の元素とその濃度（V の一部が W で置き換わる結晶欠陥とも見なされる系）が O 2p と V 3d
軌道間の電子強相関の強さ（Ueff/W）を変更(弱める）することで、MIT 温度の低下もたらす（V₁₋xWxO₂系
（0< x< 0.02）の MIT 温度は、電子強相関の強さ（Ueff/W）が支配する）』との前述 vi) の結論から、前述
1)をさらに踏み込んだ、夢のような以下の話題に思いを巡らせた： 

もし、この描像が保証される（W 6+ の x 値（0≦ x≦ 0.02）の場合と同じ強相関の強さ（Ueff/W）が、他
のドーパント元素（6 価の Mo, Cr のみならず, filling factor f を変えない他元素の可能性も排除しない）の
doping level x、結晶欠陥の導入、及び unit cell 歪みによって達成可能) ならば、近未来に新たな材料設計
技術が確立される可能性がある。即ち、従来の材料探索においては「コンビナトリアル材料作製評価法」
という絨毯爆撃的な手法が用いられてきたが、今後は AI を活用した材料情報学（material informatics）
の手法によって、より精密, 効率的, 更には柔軟な材料設計が可能になるかも知れない。 

 

viii) 今後の課題 （得られた MIT 温度 (Tend, Ton, Tmean)を熱力学的理論解析から検証する） 

1) 概要 

我々が得た MIT 前後での高精度の結晶 unit cell の lattice constants、体積、及び体積歪み等の data は、電
子強相関の様相を正確に反映しているので、それ等を利用して M1 相と R 相の Gibbs free energy (ギブズ
自由エネルギー) ( 熱力学関数の一つ。Supplementary S9 中の式(1) ～ (3)）の温度 (T) 依存性を得られれ
ば、熱力学的理論解析から、MIT 温度を予測できる [19, 20]ので、首題の検証は充分できる。重要なポイ
ントは、Gibbs の自由 energy を算出するに際して、自己エネルギー汎関数を利用した第一原理計算 [21]
を組み合わせることである。この手法は、本節で展開した DFT 第 1 原理計算手法よりも、強相関の影響
を適切に取り込むことが可能と言われている。 

 

2) 理論的背景 

MIT 温度の予測には以下の要因が重要となる： 

a) 各相のエネルギー評価（M1 相と R 相の内部エネルギー U やエンタルピー H） 

b) 格子定数および体積の温度依存性（熱膨張係数と準調和近似の適用） 

c) フォノンバンド構造解析（振動モードが相転移に及ぼす影響） 

d) Gibbs free energy の交点（相転移点の決定） 

 

3) MIT 温度の予測手順 

a) 強相関の考慮 

自己エネルギー汎関数第一原理計算を使用し、電子強相関を含んだ各相のエネルギー、U や H の評価
を行う。特に VO₂系の Mott 転移に適用しやすい。 
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b) 結晶構造の温度依存性の解析 

準調和近似（QHA）を用いて熱膨張係数を求め、我々の得た unit cell 格子定数や体積歪み等の実験デー
タと比較・検証する。 

併せて、各相の格子定数や体積膨張率を分子動力学シミュレーションや第一原理計算で確認。 

c) フォノンバンド構造の評価 

確定した格子パラメータからフォノンバンド構造を導出し、enthalpy S 項を評価する。 

d) Gibbs free energy の決定 

上記❶、及び❸で得た値から、S9 に示した式（1）を用いて M1 相と R 相の Gibbs free energy を算出
し、その曲線の交点を求め、MIT 温度 Tend を決定。VO2 系の MIT のような一次の相転移の場合には、相
転移点 Tend で二つの相の Gibbs free energy が等しくなる（平衡点に達する）。即ち、GM1(Tend) = GR(Tend)と
いう関係が成立する。一方 Ton や Tmean は、その温度での Gibbs 自由 energy の平衡点からの”energy ずれ
幅（それぞれ ΔGTon, ΔGTmean)”として検証できる。 

 

4) doping 系への応用と課題 

この系では電子相関がさらに複雑になるため、計算コストが増大する。特に： 

a)  Energy の変化を精密に評価する必要があり、自己無撞着計算の負荷が大きい。 

b) 大規模並列計算が必要となり、より効率的なアルゴリズムの開発が求められる。 

c) 今後の課題として、理論と実験の整合性を高めるために、計算資源の増強が不可欠である。 

 

結論として、この検証を行うためには、現在の研究資源をさらに整備する必要が有り、今後の優先課題
（宿題）の一つに自分としてはしておく。 

 

viii) 強相関電子系の MIT の chemical pressure あるいは chemical potential による解釈 

本節で紹介した我々の報告[1] の”Discussion”執筆時に既に気付いていたが、詳しい考察をそこに含め
なかった、首題に関して（後者は viii) と深い関係がある）、番外編となるが、以下に解説しておく。 

Chemical pressure（化学的圧力）[22]と chemical potential（化学ポテンシャル）[23a,b]は、電子強相関物
質の金属-絶縁体転移（MIT）において重要な概念で、その物理的意味は異なっている。 

 

1) Chemical pressure(CP)  

(CP)は物質の組成を変化させることで、外部から機械的な圧力を加えなくても、結晶構造や電子状態に
影響を与える効果を指す。例えば、これまで述べてきた V1-xWxO2 系のように、元素の置換(V の或る cite
が W で置換）によって原子半径が変化し、結晶格子（unit cell)が収縮(M1 相(高温相）は R 相(低温相）を
reference にすれば）することで（一般的には”膨張”も他の系ではあり得る）、電子の相関やバンド構造が
変化する。これは、機械的な圧力をかけた場合と類似の効果をもたらすため、「化学的圧力」と呼ばれる。 

V1-xWxO2 系では W ドープにより V の一部が W に置き換わる ことで、W 原子は V よりも大きい
ため、局所的な格子膨張 を引き起こす。これが CP に相当し、電子構造や相転移（MIT）に影響を与え
るわけであるから、CP の増加方向は doping levelｘの増加方向と一致する。今まで展開してきた考察から、
電子強相関 parameter (Ueff/W) の減少方向が doping level x の増加方向と一致するわけだから、結局、電子
強相関 parameter (Ueff/W) の減少 ( 言い換えれば、site 上の電子の有効クーロン反発力（電子間相関に
よる有効エネルギー）(Ueff)の減少と upper Hubbard band 幅(W)の増大 ) は CP の増加で引き起こされると
解釈できる。これは v)-ⓕ-②-❸で得た、強相関 parameter 値（(Ueff / W) とマクロな体積歪み Ω（Ton)の負
の直線関係を反映していると考えられる。尚、CP の効果は 機械的圧力（external pressure）とは異なるた
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め、厳密な議論には結晶構造解析や電子構造計算が必要と注釈が与えられているが、興味深いことに、今
回の V1-xWxO2 (0 ≦ｘ≦0.02 範囲）では CP と体積歪み Ω（Ton)に正の直線関係が示唆される。 

 

2)  Chemical potential (Chem. Pot. ：μ) 
 
a) 化学ポテンシャルは、既に S9 の式（6）に示す様に、物質量 N（各成分量は Ni）を持つ系であれば、

Gibbs 自由 energy (G) が各成分の Chem.Pot. ( μi)との加法として定義（S9 の式(4c) (5)から、別の言葉で言
えば、Chem.Pot. (μi) は 部分モル Gibbs energy に等しい) されていたが、電子の相関が強く影響する
場合には、Chem.Pot.の変化は単純な自由エネルギーの変化だけでは説明できない（特に、電子の占有状
態やバンド構造の変化が MIT の前後で異なるため、Chem.Pot. は電子の自己エネルギーや相関効果を含
む形で決定することが必須となる）。そのため、ここでは、電子強相関系の場合に適用すべく、電子のエ
ネルギー準位を決定する指標として再定義され、電子の数を変化させることで制御される。例えば、doping
によって電子密度を変化させると、Chem. Pot.がシフトし、電子の占有状態が変わる。さすれば、これは
電子の移動度や相関の強さに影響を与え、MIT の発生に関与することになる。 
 

前述の CP（化学的圧力）と似た言葉であるので、その違いを諄いようだが再度記述しておく：CP は
主に結晶構造の変化を通じて電子の相関を調整するのに対し、Chem.Pot. は電子密度の変化を通じて電
子の占有状態を制御する。どちらも MIT に影響を与えるが、CP は主に格子の変形を介した効果であり、
Chem. Pot.は電子のエネルギー準位の変化を介した効果となる。 
 
強相関 MIT（Mott-Insulator Transition）物質における MIT 前後の Che. Pot.の考え方と推定方法は、電子相
関の影響を強く受けるため、通常のバンド理論とは異なるアプローチが必要となる。 
 
 
b) 熱力学的平衡式から MIT 前後の Chem.Pot.を考察する 

MIT の前後での熱力学的平衡式は、電子の占有状態やエネルギー分布の変化を考慮する必要がある。 
ここでは、Gibbs の自由 energy approach と Helmholtz の自由 energy approach の両方を考察する。 
 
❶ Gibbs の自由 energy approach 
 
ⓐ MIT 前 (金属状態) 

 
金属状態では、電子はフェルミ準位近傍に自由に存在し、Chem. Pot.はフェルミ準位と一致し、電子の

移動は活発化する：  
 

  μ= EF 、(Eq. viii- 2)-1)  
 
ここに、EF は Fermi energy。勿論、電子の分布はフェルミ分布に従う。 
 
 温度 T、圧力ｐでの熱力学的平衡式は S-9 の式（2）で記述される（ G = U - TS + ｐV (Eq. viii- 2)-2)、 
ここで、U は内部エネルギー、S は entropy、V は unit cell 体積)。 
 
ⓑ MIT 後 (絶縁体状態、Mott 絶縁体）  
 
 絶縁体状態では、電子は局在化し、フェルミ準位にギャップが生じ、Chem. Pot.は band gap の影響を受
け、band gap のほぼ中央付近に位置し、carrier の追跡が困難になり、フェルミ準位とは一致しない場合が
ある：  
 
 μ≠0 EF  (Eq. viii- 2)-3)  

 
この場合、熱力学的平衡式は電子の局在化エネルギー Ueff を考慮して、式（8-2)-2)から次式に書き換え

られる。 
 
 G = Ueff - TS + ｐV (Eq. viii- 2)-4) 
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ⓒ Chem. Pot. は (式 S9-4c）によれば、 Gibbs の自由エネルギーの偏微分として定義されるが、MIT に
おいては電子強相関の影響を受けるため、単純な自由エネルギーとは異なる。MIT 前後で Chem. Pot.の
位置が変化し、金属状態ではフェルミ準位と一致するが、絶縁体状態ではバンドギャップの影響を受け
る。勿論、熱力学的平衡式は MIT の前後で異なり、絶縁体状態では電子の局在化エネルギーを考慮する
必要がある。MIT 前後の Gibbs 自由 energy の差 ΔGmetal-Ins は U- Ueff となる。 

 

❷ Helmholtz 自由 energy approach 
   
 Fujimori [23] によれば、N 個の電子から構成される系での、電子 Chem. Pot. は, 熱力学関数として
Helmholz 自由 energy F を用いて、以下で記述できる： 
 
 μ ≡ F(N +1)−F(N) ≈ F(N)−F(N −1)  (Eq. viii- 2)-5) 
 
その全微分型は (式 S9- 5) と同形式の以下と書かれる： 
 
 dF =μdN−SdT− pdV+ fdD (Eq. viii- 2)-6) 
 

ここに、S は entropy、p は圧力、f 応力（力）、及び D は力が加わらなくとも変形する場合の歪み。 
 
 両式から Chem. Pot. は F の偏微分形式として以下の様に定義される。 
    

（Eq. viii-2)-7) 
 
 

式 (Eq. viii-2)-6)、及び (Eq. viii-2)-7)から、 Chem. Pot. の温度依存性は F の二階偏微分として、以下の
様に書かれる。 
 
 
                (Eq. viii-2)-8) 
 

熱平衡にある T=0[K] を基準状態として、温度 T にある他の任意の熱平衡状態における、その系の
Entrophy S は、外界から吸収する微少熱量 d'Q の積分形の次式で定義される。 
                       
 
                (Eq. viii-2)-9) 
 
ここに、c は熱容量。 
 
Hole like carrier の場合、もし、 
 
Electron carrier の場合、もし、            (Eq. Viii-2)-10) 
 
❸ 上述のように、電子強相関の MIT の場合の Chem. Pot. の記述には❷ の Helmholtz approach の方
が優位とみられる。このことを以下に少し考察しておく。 
  
 Gibbs の自由エネルギー( G )と Helmholtz の自由エネルギー( F )はどちらも熱力学的なポテンシャル
で、その本質的な違いは、どの状態変数を固定するかにある。一般には( F )は定積 (等体積)・定温 の系
での自発的な変化を扱う際に適用される。その適用先は、例えば密閉系での化学反応 や 定温定積の熱
機関の効率 を考える場合など。それに対して( G )は enthalpy ( H = U + pV ) を用いた表現で、定圧・定温 
の系での自発的な変化を扱う際に適用され、例えば、定圧条件下の化学反応の進行 や 相転移 の議論に
適していると言われている。その結果、G は外部への体積変化による仕事を考慮できるが、F はその影
響を含まない。 
  

 さて、このような一般的な両者の差異があっても、電子強相関系の金属-絶縁体転移（MIT）におい
て、化学ポテンシャル（Chem. Pot.）の変化を記述する際に Helmholtz の自由エネルギーを用いるアプロ
ーチが適している可能性は、特に定温・定積の条件下でのエネルギー変化を考える場合には納得できる。
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何故なら、Gibbs の自由エネルギーは定温・定圧の系に適用されるため、圧力変化を伴う系では有用だが、
電子強相関系の MIT では、電子の相互作用やバンド構造の変化が主な要因となるため、Helmholtz の自
由エネルギーを用いることで、Chem. Pot.（μ）の変化をより直接的に記述できる可能性があるからだ。も
う少し説明を加えると、μ の変化を F の枠組みで考えると、❷からも演繹される、以下の点が重要にな
る： 

ⓐ 電子の局在化とエネルギー変化 

MIT では、電子が局在化することでバンド構造が変化し、Chem. Pot.のシフトが生ずる。Helmholtz の
自由エネルギーは、内部エネルギー ( U ) とエントロピー項 ( TS ) のバランスを考慮するため、電子の
局在化によるエネルギー変化を直接反映しやすいと考えられる。 

ⓑ 化学ポテンシャルのジャンプ 

MIT の前後で μ が不連続に変化することが観測される場合があり、Helmholtz の自由エネルギーを用
いることで、電子の占有状態の変化をより明確に記述できる可能性がある。 

ⓒ 統計力学的アプローチとの整合性 

Helmholtz の自由エネルギーは、統計力学的な分配関数との関係が強いため、電子強相関系の MIT を
統計力学的に解析する際に適した枠組みが提供される。 

❹ 強相関 parameter ( Ueff/W) と Chem.pot. (μ)の関係 

Fujimori [23 a, b] は強相関パラメータ (Ueff/W)（Mott-Hubbard MIT quantum model における Hubbard band 
splitting に伴う、有効クーロン相互作用とバンド幅の比。本節 3-5-i) 参照）が増大すると、Chem. Pot. (μ)
が減少するという mechanism を議論した。簡単に言えば、電子間相互作用が強くなることで、電子の局
在化が進み、フェルミ準位がシフトするためである。 

彼等は特に、VO2 系ではない、Mott MIT を示す電子強相関試料を用いた角度分解光電子分光（ARPES）
実験で、強相関系の Chem. Pot.の変化を直接観測し、モット絶縁体転移（MIT）に伴う電子状態の変化を
詳細に解析した。また、それに対しての Hubbard 模型を用いた理論計算によって、Ueff/W の増大により電
子の自己エネルギーが変化し、Chem. Pot. (μ)が低下することを示唆した。 

彼等の見出した上記の現象は、強相関電子系の特徴的な振る舞いの一つであり、電子の遍歴性と局在
性のバランスが Chem. Pot. の変化に影響を与えることを示した。 

本節の研究目的である『W の doping 量 x（0≦ x≦ 0.02）に依存した MIT 温度（Tend)の変化の mechanism
解明』に関して言えば、本節 v、及び vi) で結論づけた『ｘの増加に伴って強相関パラメータ (Ueff/W)が
減少することによって、MIT 温度（Tend）が低下する』は、言い換えれば『ｘの増加に伴って Chem. Pot. 
(μ)が増加することによって、強相関パラメータ (Ueff/W)が減少し、その結果 MIT 温度（Tend）が低下す
る』と言い換えられる。本節 viii-1)で考察した Chemical presuure (CP) と Chem. Pot. の二つの parameters
の増加方向は、興味深いことに同じ方向で、強相関パラメータ (Ueff/W)の減少方向になる。 

完, 文責：種村  
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S0: The variety of different mechanisms and theoretical models proposed for many decades: 

 

 

 

 

 

 

 

 
2015 年以降は上記の 6）『Mott と Piers 合同（組み合わせ） mechanism (Peierls 型歪み と Mott-

Hubbard 電子相関 の合同作用によるもので、VO₂の独特な相転移 mechanism) 』が受け入れられている。  

文尾に列記された参考文献は、特に重要な R.E. Peierls, N. F. Mott,  及び J. Hubbard については、個別に
文献の頭に記した。他の文献については、上記の 1） ～ 6）のどの項目に該当するかは、特に示さず “ 実
験から論じた “、あるいは “計算 simulation から論じた” で区別した。 

尚、2018 年に T. Katayama (RIKEN)等 [10]が、SPRING-8 の 10 フェムト秒パルス幅 X 線自由電子 laser
を使用し、VO₂の MIT における個々の（V⁴⁺）の無秩序な運動の超高速原子 motion を捉えた。その結果、
「構造変化は個々の V⁴⁺の協調的な運動によって引き起こされる」という現在広く認識されている MIT の
特徴を否定した。 この結果は「構造変化が極めて高速である」との認識とは一致した。しかし、一部の
研究者は、この発見が熱的非平衡状態における極めて高エネルギーな光子誘起現象に特有のものかもし
れないと考えている。さらに、上記の V⁴⁺の協調的な運動が、『VO₂系の MIT は Peierls 転移なのか Mott 転
移なのか, あるいはその合同なのか』という、電子強相関の関与する MIT メカニズムにどう直接関わる
のか、中でも MIT 温度 vsｘの問題に関しては、必ずしも明確な答えを与えるものではない。 

結局、この問題は依然として研究課題として留まる。 
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S1: Peierls transition , Mott MIT、及び Mott- Hurbbard MIT model に関しての note 

パイエルス転移（Peierls transition）、Mott 転移（Mott MIT）、および Mott-Hubbard モデルは、金属-絶縁
体転移（MIT）に関連する異なる物理的メカニズムを説明する理論。これらの転移は、物質の電子構造や
相互作用の強さによって異なる形で現れる。 

i) パイエルス転移(Peierls transition):  

1 次元性の強い金属伝導をもつ結晶性物質において、格子系の変形と電子系のバンド構造変化が同時に
起こる MIT を以下の様に説明した： 

1 次元金属性物質の温度を下げていくと、ある温度でパイエルス転移が起こる。このとき格子系では変
形が起こり、弾性エネルギーが増加する（損をする）。しかし電子系では、電子格子相互作用によりフェ
ルミ面にエネルギーギャップが開き（絶縁体）、その結果として電子系のエネルギーは減少する（得をす
る）。このとき全体としては、電子系でのエネルギーの得が格子系のエネルギーの損を上回るので、パイ
エルス転移（MIT)が起こる。その結果、その物質は絶縁体となる。 

尚、この MIT は、コーン異常によって特定の波長のフォノンのエネルギーが異常に小さくなった結果
として起こると見なし得る。低温では格子変形の周期性に対応した電荷密度波が現れる。逆に温度を上
げるとフェルミ面の上にいる電子が増え、電子系のエネルギーの gain が小さくなるので、ある温度で相
転移を起こして電荷密度波は消滅し、その物質は金属状態に戻る。 

パイエルス転移は有機・無機の、高い 1 次元金属伝導性を持つ物質で見られる。2 次元・3 次元性の物
質では、フェルミ面の全ての場所でエネルギーギャップ生じるような格子変形は存在しない。したがっ
て電子系のエネルギーの gain がそれほどではなくなり、低温にしても電荷密度波は起こりにくくなる。
また、電荷密度波が現れたとしても、フェルミ面の全面にギャップが出現することはないので、絶縁体に
なることはない。 

 

ii) Mott MIT:  

強い電子間の相互作用によって、電子が局在し、金属から絶縁体へと変化する現象。 

これは、電子の数が格子サイトの数と一致する場合に特に顕著になる。 

その電子論的 mechanism の大要は以下の通り： 

“Mott 絶縁体”と言うべき強相関絶縁体（半導体）では、絶縁体状態では U > t である関係が、昇温等の
外部場によって U＜t に逆転し金属的振る舞いをすると言われている（ここに、記号 U : site 上の電子間
の Coulomb 反発 energy、t :その電子伝達 energy。site の電子は絶縁体でその位置で局在し、金属状態では
その相関を壊して他の site に拡がると解釈できる）。 

 

iii) Mott-Hubbard モデル (quantumMIT model):  

Mott-Hubbard quantum MIT モデルにおいて、”filling factor”（充填率）と”バンド幅”が重要な役割を
果たす。それぞれを簡単に説明すると 

① Filling Factor (充填率) 

定義: バンド内で占有されている電子の割合を表す（0 から 1 までの値で示されることが一般的に f =1）。 

役割: バンドが半分埋まっている状態（充填率 = 0.5）は、しばしば Mott-Hubbard 遷移において重要と
なる。この場合、電子間の相互作用が強くなり、MIT が起こる可能性が高くる。 

例: 低い充填率では電子が動きやすく（金属的）、高い充填率では電子が局在化しやすい（絶縁体的）。 

② バンド幅 (Bandwidth) 
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定義: バンド幅は、電子の運動エネルギーに相当し、電子が移動する能力を示す。 

役割: バンド幅（W）とオンサイト相互作用の強さ（U）の比（U/W）は、強相関の強さを示し、MIT の
重要な指標となる。 

小さい W（狭いバンド幅：splitting の場合）の場合：電子の相互作用が支配的になりやすく、絶
縁体相になる傾向 

大きい W（広いバンド幅：Band が閉じた場合）の場合：運動エネルギーが支配的になり、金属
的な性質を示す。 
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S2: Fig. S2: (a-c) Comparison of lattice constants for x = 0.0, 0.005, and 0.02 in V1-xWxO2, respectively, and (d) 
comparison of monoclinic angle ratio 2β/(π/2) for three doping levels. 
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S3: W doping 量 x による相転移 mechanism の違いを定量化するための parameters 

(i) MIT 温度 

MIT の開始温度（Ton）を特定するために、以下の 2 つの方法を使用した。(a) XRD て、R(220)ピークが
M1(022)ピークのショルダー部分に初めて現れる温度。及び、(b) M1 相の直交格子パラメータのプロット
において、勾配の顕著な変化が観測された温度。 

MIT の終了温度（Tend）は、𝒂𝒂𝐌𝐌′ = 𝒃𝒃𝐌𝐌′  (= aR = bR) and β = 90o.となる温度。 

従来の相転移温度（Tc）は、MIT の開始温度と終了温度の平均値として設定: i.e., Tc = (Ton + Tend)/2. 

温度 (T－∞) T−∞
については、測定可能な最も低い温度の 100K を採用。この温度は十分に低く、M1 相

の格子パラメータに対する熱膨張の影響を無視できる。 

 

(ii) 格子定数比 

各軸方向における M1 相の格子定数（特定の温度）と、Tend における R 相の格子定数との比率を以下の
ように算出した。 

  ξ𝑖𝑖(𝑇𝑇) = ∆𝑖𝑖M
′ (𝑇𝑇)

𝑖𝑖R(𝑇𝑇𝑒𝑒𝑒𝑒𝑒𝑒) ≡
∆𝑖𝑖M

′ (𝑇𝑇)
𝑖𝑖M
′ (𝑇𝑇𝑒𝑒𝑒𝑒𝑒𝑒)            (Eq. S3-1) 

ここに i = a, b 及び c, さらに ∆𝑖𝑖M′ (𝑇𝑇) は温度 (T) における M1 相の（直交）格子パラメータ (i) と、
Tend における R 相の格子パラメータとの差。 

(iii) unit cell 体積差と体積比 

体積歪み Ωは、温度 (T) における M1 相の単位格子 (unit cell) 体積（直交化された基底を使用） 𝑉𝑉M′  
(T) と、終了温度 Tend における R 相の unit cell 体積 VR(Tend),の差 （ΔV’M (T)）と終了温度 Tend におけ
る R 相の unit cell 体積 VR(Tend)の比として定義し、以下の式から求める： 

  Ω(𝑇𝑇) = 𝑉𝑉M
′ (𝑇𝑇)−𝑉𝑉R(𝑇𝑇𝑒𝑒𝑒𝑒𝑒𝑒)
𝑉𝑉R(𝑇𝑇𝑒𝑒𝑒𝑒𝑒𝑒) = 𝑉𝑉M

′ (𝑇𝑇)
𝑉𝑉R(𝑇𝑇𝑒𝑒𝑒𝑒𝑒𝑒) − 1     (Eq. S3-2) 

 

 体積比 𝑉𝑉M′ (𝑇𝑇) 𝑉𝑉R(𝑇𝑇𝑒𝑒𝑒𝑒𝑒𝑒)⁄  は以下で計算出来る 

     𝑉𝑉M
′ (𝑇𝑇)

𝑉𝑉R(𝑇𝑇𝑒𝑒𝑒𝑒𝑒𝑒) =
∏ (𝑖𝑖M′(𝑇𝑇))𝑐𝑐
𝑖𝑖=𝑎𝑎

∏ (𝑖𝑖R(𝑇𝑇𝑒𝑒𝑒𝑒𝑒𝑒)𝑐𝑐
𝑖𝑖=𝑎𝑎

= 𝑎𝑎M
′ (𝑇𝑇)𝑏𝑏M

′ (𝑇𝑇)𝑐𝑐M
′ (𝑇𝑇)

𝑎𝑎R(𝑇𝑇𝑒𝑒𝑒𝑒𝑒𝑒)𝑏𝑏R(𝑇𝑇𝑒𝑒𝑒𝑒𝑒𝑒)𝑐𝑐R(𝑇𝑇𝑒𝑒𝑒𝑒𝑒𝑒)                  

     (≡ 𝑎𝑎M
′ (𝑇𝑇)𝑏𝑏M

′ (𝑇𝑇)𝑐𝑐M
′ (𝑇𝑇)

𝑎𝑎R(𝑇𝑇𝑒𝑒𝑒𝑒𝑒𝑒)𝑏𝑏R(𝑇𝑇𝑒𝑒𝑒𝑒𝑒𝑒)𝑐𝑐R(𝑇𝑇𝑒𝑒𝑒𝑒𝑒𝑒)) 

     = 𝑎𝑎M
′ (𝑇𝑇)

𝑎𝑎R(𝑇𝑇𝑒𝑒𝑒𝑒𝑒𝑒) × 𝑏𝑏M
′ (𝑇𝑇)

𝑏𝑏R(𝑇𝑇𝑒𝑒𝑒𝑒𝑒𝑒) × 𝑐𝑐M
′ (𝑇𝑇)

𝑐𝑐R(𝑇𝑇𝑒𝑒𝑒𝑒𝑒𝑒) 

          = 𝐿𝐿𝑎𝑎(𝑇𝑇)𝐿𝐿𝑏𝑏(𝑇𝑇)𝐿𝐿𝑐𝑐(𝑇𝑇)  

 = ∏ 𝐿𝐿𝑖𝑖(𝑇𝑇)𝑐𝑐
𝑖𝑖=𝑎𝑎                     (Eq. S3-3) 

ここに、 Li は各結晶軸 (i) における M1 相の直交化された格子定数と、Tend における R 相の対応す
る格子定数との比。 

負のΩは M1 相が R 相に対して圧縮されており、一方で正のΩは M1 相が膨張していることを意味す
る。 
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S4: Fig. S4: 各 dopant Level について、M1 相の格子定数、unit cell 体積（直交・非直交セルを含む）、R
相の unit cell 体積（Tend 時点）、及びその unit cell 体積比。 

     Note: 括弧内の数値は  monoclinic 座標軸に対応する。 

  

 
 Phase Parameter VO2 V0.995 W0.005O2 V0.98 W0.02O2 

R  Tend (K) 355  340  250 

(tetragonal) aR (Å) (= aM = aM′) 4.5531 4.5566 4.5622 

 bR (Å) (= bM = bM′) 4.5531 4.5566 4.5622 

 cR (Å) (= cM = cM′) 2.8516 2.8542 2.86439 

 VR (Å3) (= VM = VM′) 59.115 59.261 59.618 

M1 Ton (K) 340 280  150 

   0.2980 0.2944  0.3019 

(monoclinic) aM′ (aM) (Å) 4.8511 
(5.7566) 

4.8511 
(5.7540) 

4.8642 
(5.7591) 

 aM′−aR(Tend) (Å)  0.2980 0.2944  0.3019 

 bM′ (= bM) (Å) 4.5282 

(4.5282) 
4.5308 

(4.5308) 
4.5582 

(4.5582) 

 bM′−bR(Tend) (Å) −0.0249 −0.0258 −0.0040 

 cM′ (cM) (Å) 2.2844 
(5.3839) 

2.2888 
(5.3834) 

2.2967 
(5.3799) 

 cM′−cR(Tend) (Å) −0.5671 −0.5653 −0.5672 

 
VM′ (VM) (Å3)   50.182 

(118.26) 
50.307 
(118.32) 

50.922 
(119.28) 

 
VM′/VR(Tend) 0.84887 0.84892 0.85428 

T−∞[K] 100 100 100 

 
aM′ (aM) (Å) 4.8394 

(5.7409) 
4.8454 

(5.7461) 
4.8648 

(5.7605) 

 aM′−aR(Tend) (Å) 0.286318 0.288804 0.302588 

 
bM′ (= bM) (Å) 4.5254  

(4.5254) 
4.5329 

(4.5329) 
4.5582 

(4.5582) 

 bM′−bR(Tend) (Å) -0.02768 -0.02728 -0.00407 

 
cM′ (cM) (Å) 2.2905 

(5.3788) 
2.2920 

(5.3806) 
2.2943 

(5.3793) 

 cM′−cR(Tend) (Å) -0.561085 -0.562244 -0.569559 

 
VM′ (VM) (Å3) 50.162 

(117.79) 
50.307 
(118.09) 

50.876 
(119.28) 

 VM′/VR(Tend) 0.84866 0.84879 0.85350 
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S5: Fig. S5, 各 dopant Level について、任意の温度と Tend の間の格子定数差や軸ごとの格子定数比、さ
らに体積歪（Ω）などの派生パラメータ list  

  Composition 
Phase Parameter VO2 V0.995W0.005O2 V0.98W0.02O2 
R Tend (K) 355 340 250 
(tetragonal) aR (Å) (= aM = aM

′) 4.5531 4.5566 4.5622 
 bR (Å) (= bM = bM

′) 4.5531 4.5566 4.5622 
 cR (Å) (= cM = cM

′) 2.8516 2.8542 2.86439 
 VR (Å3) (= VM = VM

′) 59.115 59.261 59.618 
M1  Ton (K) 340 280  150 
(monoclinic) aM

′ (aM) (Å) 4.8511 (5.7566) 4.8511 (5.7540) 4.8642 (5.7591) 
 aM

′−𝑎𝑎𝑅𝑅
𝑇𝑇𝑒𝑒𝑒𝑒𝑒𝑒 (Å)  0.2980 0.2944  0.3019 

 ξ a(Τon) (%)  6.54  6.46  6.62 
 bM

′ (= bM) (Å) 4.5282 (4.5282) 4.5308 (4.5308) 4.5582 (4.5582) 
 bM

′−𝑏𝑏𝑅𝑅
𝑇𝑇𝑒𝑒𝑒𝑒𝑒𝑒 (Å) −0.0249 −0.0258 −0.0040 

 ξ b(Τon) (%) −0.55 −0.57 −0.09 
 cM

′ (cM) (Å) 2.2844 (5.3839) 2.2888 (5.3834) 2.2967 (5.3799) 
 cM

′−𝑐𝑐𝑅𝑅
𝑇𝑇𝑒𝑒𝑒𝑒𝑒𝑒 (Å) −0.5671 −0.5653 −0.5672 

 ξ c(Τon) (%) -19.89 -19.73 -19.80 
 VM

′ (Å3)  50.182  50.307  50.922  
 VM

′/𝑉𝑉𝑅𝑅
𝑇𝑇𝑒𝑒𝑒𝑒𝑒𝑒 0.84887 0.84892 0.85428 

 Ω(Ton) -0.15113 -0.15108 -0.14572 

 T−∞ (K) 100 100 100 
 aM

′ (aM) (Å) 4.8394 (5.7409) 4.8454  (5.7461) 4.8648 (5.7605) 
 aM

′−𝑎𝑎𝑅𝑅
𝑇𝑇𝑒𝑒𝑒𝑒𝑒𝑒 (Å) 0.286318 0.288804 0.302588 

 ξ a(T−∞) (%) 6.2883912 6.338077 6.63250 
 bM

′
 (bM) (Å) 4.5254 (4.5254) 4.5329  (4.5329) 4.5582 (4.5582) 

 bM
′−𝑏𝑏𝑅𝑅

𝑇𝑇𝑒𝑒𝑒𝑒𝑒𝑒 (Å) -0.02768 -0.02728 -0.00407 
 ξ b(T−∞) (%) -0.60793478 -0.59868 -0.0892 
 cM

′ (cM) (Å) 2.2905  
(5.3788) 

2.2920  (5.3806) 2.2943 (5.3793) 

 cM
′−𝑐𝑐𝑅𝑅

𝑇𝑇𝑒𝑒𝑒𝑒𝑒𝑒 (Å) -0.561085 -0.562244 -0.569559 
 ξ c(T−∞) (%) -19.6762 -19.6987 -24.8246 
 VM

′ (VM) (Å3) 50.162 (117.79) 50.307 (118.09) 50.876 (119.28) 
 VM

′/𝑉𝑉𝑅𝑅
𝑇𝑇𝑒𝑒𝑒𝑒𝑒𝑒 0.84866 0.84879 0.85350 

Ω (T−∞ ) -0.15134 -0.15121 -0.14650 
 

N.b.: 括弧内の数値は monoclinic 座標 system に対する値。体積歪みには marker を入れた。 
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S6, Fig.S6, (a) Crystal structure of VO2(M1) with the unit cell indicated by solid lines, and (b) a 2 × 3 × 2 
supercell used in calculations of W-doped VO2.  

 

             a) 
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青の八面体は V atom を中心に持つ。緑の八面体は添加 W 原子を中心に持つ。 
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S7: Fig.S7, R 型 V₁₋ₓWₓO₂ の計算された部分状態密度（DOS）。              

(b) および (c) では、フェルミ準位近傍の狭いエネルギー範囲における原子あたりの DOS を挿入図と
して示した。 
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S8: Fig.S8,  M1 構造を持つ純粋な VO₂のバンド構造 (a), 及び V0.972W0.028O₂のバンド構造。             

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

(a) 赤丸、及び青丸で示された最も低い 2 つの伝導帯は、D 点で極めて接近するものの、フェルミ準位 
(EF) より上に留まっている。 

(b) 円で示された最も低い 2 つの伝導帯が波数ベクトルの C-Z-Γ領域、及び E-Z-D 領域でフェルミ準位 
(EF) を横切っている。 

 

  

a) 

b) 
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S9: Gibbs free energy definition 

 

Gibbs の自由 energy は等温等圧下で非膨張の仕事として取り出し可能な enegy を表す示量性状態量で、 

Enthalpy H、熱力学温度 T、Entropy S として、Gibbs energy は次式で定義される。 

 G= H -TS      (1)  

Enthalpy は内部 energy U 、系の圧力ｐ、及び体積 V から、次式で定義される。  

 H = U + pV    (2)  

従って、Gibbs energy は次式（3）に書き換えられる。 

 G = U -TS + PV  (3) 

 

 尚、系が物質量 N を変数に持つ場合には、以下の熱力学関数となる。 

   G (T, p, N) = H (S (T, p, N), p, N) - TS (T, p, N)  (4) 

 

 G(T, p, N) を完全な熱力学関数と見た時、完全な熱力学関数としての Enthalpy H (S, p, N)の S に関す
るルジャンドル変数と見なされる。  
Gibbs energy G (T, p, N) の各変数による偏微分は 

    

,

,

, ,

( , , )          (5a)

( , , )           (5b)

( , , )       (5c)
i

p N

T N

i
i T p N

G S T p N
T

G V T p N
p

G T p N
N

µ

∂  = − ∂ 

 ∂
= ∂ 

 ∂
= ∂ 

 

で与えられる。ここでμi は成分 i の化学 potential を表す。従って Gibbs energy G (T,p,N) の全微分は以下
となる： 

    
( , , ) ( , , ) ( , , )     (6)i i

i
dG S T p N dT V T p N dp T p N dNµ= − + + ∑

 

この式は化学熱力学の基本方程式と呼ばれ、系のスケール変換を考えると、次式の関係が得られる。 

   
                             (7)i i

i
G N µ= ∑
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Chapter 4 省エネルギー性能に優れたスマートウィンドウ用材料の開発 

SS 計画のうち、吉村が担当したエレクトロクロミック材料の開発と、産総研になってからその研究を
発展させる形で包括的に行ったスマートウィンドウ用材料開発について概観する。 

4-1 サンシャイン計画におけるエレクトロクロミック材料開発 

Chapter 1 の 1.4 で触れられたように、名工試・名工研で行われていたサンシャイン計画の「太陽熱利用
の研究」の「材料の研究：パッシブソーラー素子」の研究において、調光材料の研究が行われた。 

1986 年からは、大学院で機能性薄膜の作製と評価を行っていた私（吉村和記）が研究グループに加わ
り、冷暖房負荷の低減効果が期待されているスマートウィンドウ用調光材料の研究として、エレクトロク
ロミック材料の研究を開始した。 

電気的に光の透過・吸収をコントロールできる材料はエレクトロクロミック材料と呼ばれ、基礎的な研
究は４０年以上前から行われているが、最初に見つかったエレクトロクロミック材料である酸化タング
ステン（WO3）の性能を超える材料は見つかっていなかった。そこで、様々な遷移金属酸化物薄膜をスパ
ッタ法で作製し、より優れたエレクトロクロミック特性を持つ材料の探索を開始した。 

研究室にはスパッタ成膜装置、光学評価装置、電子分光装置が揃っていたため、スムーズにこの新しい
材料の研究を始めることができた。エレクトロクロミック薄膜はこれまで作製したことの無い新しい種
類の薄膜だったが、電気化学的反応により鮮やかに色が変化するので、良いエレクトロクロミック特性
の膜ができたときはうれしく、大きな興味を持って研究を進めることができた。 

この一連の研究の中で、スパッタ成膜した酸化ニッケル薄膜[1, 2]、酸化ニオブ薄膜[3]、酸化チタン薄
膜[4]等も良いクロミック特性を示すことを見出し、発表を行った。この中でも酸化ニッケル薄膜に関す
る関心は高く、[1]の論文は 216 件程度の引用がなされている。 

 

図１ TiO２エレクトロクロミック薄膜 

適当な条件でスパッタ成膜された TiO2 薄膜（透明度の高い膜として知られ、光触
媒としてもよく用いられている）が、良好なエレクトロクロミック特性を持つことを見
出した[4]。(a)の透過スペクトルで示したように、透明状態（Bleached）と着色状態
（Colored）で大きな変化を示す。エレクトロクロミック薄膜で最も重要な性質は着色効
率で、(b)のような注入電荷量に対して光学濃度をプロットした時の傾きで求められ、こ
れが大きい材料ほどエレクトロクロミック材料として良い材料である。TiO2 薄膜の着
色効率は 29cm2/C とかなり大きな値を示した。 

 

上記のエレクトロクロミック薄膜は物理蒸着法の一つであるスパッタ法により成膜を行ったが、1990
年より、湿式法に詳しい三木健博士がグループに加わり、大型で安価なデバイス作成方法として期待され
るゾル・ゲル法を用いた作製方法を検討し、また、ポリマーを用いた固体電解質の基礎研究も行った[5]。 

調光材料については、この名工試・名工研における研究とは別に、サンシャイン計画において、NEDO
の「産業用等ソーラーシステム実用化技術開発」「パッシブソーラーシステムの研究」「調光材等の研究開
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発（アドバンストグレージングの研究開発）」として、旭硝子社がエレクトロクロミック・ガラスの研究
開発を行った。開発は 1991 年から 1995 年の 5 年間行われた。 

開発を目指したのは、建築物の開口部等に使用可能で、実用的な寿命と光学特性を持つエレクトロクロ
ミック・ガラスという当時としては野心的なものだった。具体的な開発目標として、サイクル寿命 105 回
以上、寸法 60 cm 以上、可視光透過率の変化幅 50%以上を掲げて研究が行われたが、プロジェクト終了
時にいずれの目標も達成されている[6]。本プロジェクトで開発されたエレクトロクロミック・ガラスは、
当時海外で開発が行われていたエレクトロクロミック・ガラスと比較しても性能的に優れた物だった。こ
れらは旭硝子社の永井研究員等によって行われたが、名古屋工業技術研究所の種村室長等もこの NEDO
プロのサポートを行った。 

本プロジェクトで作製されたエレクトロクロミック・ガラスは、世界的に見ても先進的な性能を持った
デバイスだったため、IEA SHCP Task18 の活動の一環として、旭硝子で作製された調光ガラスが、産総研
を含む参加国十か所の研究所に配布されてラウンドロビン・テストが行われ、その性能評価結果が公表
された[7]。 

ただ本プロジェクトで開発されたエレクトロクロミック・ガラスは性能的には大きな省エネルギー効
果が期待できるものだったが、多層薄膜構造が複雑で、どうしてもコストが非常に高くなってしまうとい
う欠点があることから、旭硝子社もエレクトロクロミック・ガラスを売れる商品として出すのは無理と判
断し、1998 年には社内のエレクトロクロミック・ガラスに関する研究をすべて打ち切った。 

また、名古屋工業技術研究所で行っていたエレクトロクロミック関連の研究についても、エレクトロク
ロミック材料の特性として最も重要なパラメータである着色効率について、WO3 の性能を凌駕するもの
が見つかる可能性は極めて低いということが明らかになり、ニューサンシャイン計画の終了と共に研究
を中止することとなった。 

 

図２ 旭硝子で作製したエレクトロクロミック・ガラスの断面構造[8] 

エレクトロクロミック・デバイスとしては、カソード側に WO3 薄膜、アノード
側（対極）に NiO を用いたタイプになる。伝導イオン種としては、プロトン系とリ
チウム系を検討したが、リチウム系の方が高耐久性が得られた。ラウンドロビン・テ
ストを行うため、本プロジェクトで作製された調光ガラスのサンプルが今も産総研
中部センターにあるが、現在でも全く変わることなく良好に動作している。 

 

4-2 産総研中部センターにおけるスマートウィンドウ用材料開発 

2005 年 4 月に産総研中部センターで、サステナブルマテリアル研究部門環境応答機能薄膜研究グルー
プが発足した際、グループ長になった私（吉村）は、これまでサンシャインプロジェクトの中で行ってき
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た調光材料に関する研究を発展させ、研究グループとして、優れた省エネルギー性能を持つスマートウィ
ンドウを実現するための研究開発を行うこととした。 

これまで開発を行ってきたエレクトロクロミック材料、サーモクロミック材料だけでなく、それ以外の
材料についても、関連研究を行っている研究者に加わってもらい、研究グループとして総合的にスマート
ウィンドウ用材料の研究開発を行った。 

最終的に同研究グループでは、スマートウィンドウ用の調光材料として、(1) 調光ミラー薄膜材料、(2) 
サーモクロミック薄膜材料、（3）ガスクロミック WO3 薄膜、(4) ガスクロミック有機薄膜材料、(5) 高分
子分散型液晶材料、の開発を包括的に行った。それぞれの材料について、その概要を紹介する。 

4-2-1 調光ミラー薄膜材料 

スマートウィンドウが高い省エネルギー性能を発揮するためには、夏はできるだけ日射を遮り、逆に冬
はできるだけ日射を透過することが求められる。ただ、従来の調光ガラスは、透明から濃い青色に着色し
て太陽光を吸収することで遮熱を行うが、吸収された太陽光は室内に熱として再放射されるために、十分
に日射のエネルギーを遮ることができないという欠点があった。吸収ではなく反射で制御、つまり濃い
青色ではなく鏡状態に変えることができればもっと遮熱効果を高めることができるのにとは思っていた
が、そのような材料は見つかっていなかった。 

私（吉村）は、IEA Task18 の活動に関して、アメリカの担当研究者を、サンフランシスコのローレンス・
バークレー研究所にたずねた際、同研究室で研究を始めていた、透明状態と鏡状態がスイッチングでき
る”Switchable Mirror”という材料に出会い、これこそ、実現したいと思っていた反射型の調光材料だとい
うことで帰国後すぐに研究を開始した。日本で最初にこの材料の研究を始めたので、”Switchable Mirror”
という英語に対して「調光ミラー」という日本語を名付けた。 

図３ 調光ミラー薄膜の構造と調光による変化 

調光ミラー薄膜は透明基板上に Mg-Ni 薄膜層を約 40nm、その上に Pd 薄
膜層を約 4nm 積層した金属 2 層膜を基本とする。成膜後の膜は金属状態で
鏡状の外観を示しているが(b)、水素を含んだ雰囲気に晒すと、Pd の触媒作
用で Mg-Ni 薄膜が水素によって水素化されて水素化物薄膜（絶縁体）に変わ
り透明化する(b)。空気に晒すと、空気中の酸素が水素化物薄膜から水素を水
蒸気として引き抜き、元の金属膜（鏡状態）に戻る。 

 

スイッチングの方式としてはペアガラスの間の空間にガスを注入する「ガスクロミック」という方式を
取るため、そのスイッチング特性を評価する新たな測定システムを構築した。材料としては金属薄膜材料
を扱うので、成膜装置、薄膜の物性評価装置及び光学特性評価装置等が必要となるが、これらについて
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は、これまでサンシャイン計画の中で行ってきた研究のために揃えてきた様々な装置を活用することが
でき、このような新しい材料の研究開発を効率的に行うことができた。 

２００２年にはマグネシウム・ニッケル合金を用いることにより、スマートウィンドウに適用可能なス
イッチング特性を持つ調光ミラー材料を開発した[9]。これは、日本はもとより、世界的にみても初めて
の実用的な性能を持つ調光ミラー材料である。この材料の発見を契機として調光ミラーガラスを実用化
まで持っていくための研究を開始した[10] 

ただ、この材料の開発を始めてすぐに直面した大きな課題は、スイッチングの繰り返しに対する耐久性
が低いということだった。図４に示したのが Mg-Ni 系調光ミラー薄膜のサイクル試験結果で、最初は大
きな光学変化を示しているが、繰り返しと共に段々とその幅が小さくなり、百数十回程度でほとんどスイ
ッチングしなくなっている[11]。この耐久性を向上するのに、劣化のメカニズムを調べると共に様々な工
夫を施しその向上を図ったが、この材料系では２０００回程度までしか耐久性を上げることができなか
った[12 – 16]。 

図４ 調光ミラー薄膜のスイッチングの繰り返しに対する耐久性 

(a)に示したのが Mg-Ni 系薄膜のスイッチングの繰り返しに対する透過率変化で[11]、
最初は良好な透過率変化を示しているが、繰り返しと共にその変化幅が小さくなるとい
う劣化が生じ、１６０回程度でほとんど変化しなくなっている。これに対して(b)は、 
Mg-Y 系薄膜の耐久特性で[17]、こちらはスイッチングが 1 万回を超えてもほとんど劣
化しておらず、高い耐久性を示している。 

 

それが、２０１１年に、Mg-Ni 系ではなく Mg-Y 系薄膜を用いることで、耐久性を一挙に向上できるこ
とを見出した[17]。図４(b)に示したように、Mg-Y 系薄膜では 1 万回程度スイッチングを繰り返しても、
ほとんど劣化が起きていないことがわかる。実はこの材料系の発見には非常に面白い裏話がある。 

調光ミラー材料の耐久性の向上に取り組んでいた山田博士は、マグネシウムにスカンジウムを添加する
と性能が向上するのではと考え、新しくスカンジウムのターゲットを購入し、マグネシウムと同時スパッ
タを行って合金膜を作製し、その特性を測ったところ性能の向上を観測した。ところが薄膜の組成を調べ
るため元素分析を行ったところ、想像もしていなかったイットリウムが膜に大量に含まれており、しかも
このイットリウムの添加により、耐久性が大幅に向上することを見出した。確認してみると、注文したス
カンジウムのターゲットに、供給元のミスで大量のイットリウムが混入していたことがわかった。イット
リウムは最初に見つかった調光ミラー材料だったが、希土類であったために活性が強く耐久性が悪いだ
ろうということですぐ、別の材料系の探索が行われたという経緯があった。ところが調べてみると、耐久
性に関する実験等は当時全く行われておらず、単にそのように思い込んでいただけだった。我々も同様に
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この先入観に囚われていたので、もしターゲットにイットリウムが混入するという偶然がなかったら、こ
の材料系に行きつくことがなかったのは間違いない。幸運にもこのアクシデントにより、耐久性に優れ
た Mg-Y 系材料を見出し、大きなブレークスルーを図ることができた。 

スイッチングに対する繰り返し耐久性が向上した理由については以下のように考えている。イットリ
ウムの水素化物には二水素化物の YH2 と三水素化物の YH3 があり YH2 は金属状態で YH3 は半導体状態
である。最初一回目の水素化では金属 Y は YH2 を経て YH3 になるが、脱水素化すると金属 Y には戻らず
YH2 になり、2 回目以降のスイッチングは YH2 と YH3 の間で起こる。Mg-Ni を調光層に用いた調光ミラ
ーでは水素化・脱水素化に伴い 25％の膨張、収縮が起こっているのに対して． Mg-Y を調光層に用いた
調光ミラーでは最初の水素化で 15％膨張するが． 脱水素化では 2%しか収縮していない[18]。 

 

図５ 反射防止層を設けた調光ミラーガラス 

(a)に，最外層に TiO2 反射防止層を設けた調光ミラー薄膜の多層薄膜構造を示す。(b)
にはこのデバイスの透明状態、鏡状態の透過スペクトルを示す。透明時の可視光透過
率が 70%程度と大きく透明度が向上した。このサンプルでは、透明状態では裏から見
ても表から見ても(c)のように透明に見えるのに対し、鏡状態ではガラス側から見ると
(d)のように鏡に見えるのに対し、薄膜側から見ると(e)のように濃い青色に見える。 

 

耐久性については、Mg-Y 系薄膜を用いることで実用化の目途がたったが、光学特性については、鏡状
態と透明状態の可視光透過率の変化は１０％から４０％で、変化幅が十分ではなかった。山田博士はこ
の変化幅を広げる研究に取り組み、二つのテクニックを用いることで、この問題を解決した。一つは、パ
ラジウム層と Mg-Y 層の間にタンタルのバッファ層を設けることで、これにより薄いパラジウム層で酸化
保護膜としての役割を果たすことができるようになった[19, 20]。もう一つは、反射防止膜をつけること
で可視光透過率を上げることである。最外層に反射防止膜として酸化チタンをコーティングすることで、
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透明時の可視光透過率を７０％程度まで高めることができた[21]。このテクニックは、サンシャイン計画
において行っていた、VO2 薄膜の可視光透過率の向上に関する研究を応用して開発に成功したものであ
る。 

反射防止膜については、これはこの構造の膜を作製してみて初めて気づいたことだが、薄い酸化チタン
薄膜を最外層につけると、調光ミラー薄膜が鏡状態のとき、薄膜側から見ると鏡状態だが、裏の基板側か
ら見ると濃い青色になることがわかった。これは酸化チタン薄膜内で透過光と反射光の干渉が起こるた
めである。4-2-6 で紹介するように、実サイズの調光ミラーガラスを作製して実験棟に取り付け評価を行
ったが、その際実際に調光ミラー窓を付けた部屋にいてわかったのは、外が明るい昼間は、鏡状態の調光
ミラーガラスは外の景色が透けて見えるので問題無いが、外が暗くなってくるとガラスが完全な鏡に見
え気持ちが悪くなってしまうという問題だった。ところがこの酸化チタン薄膜をつけた調光ミラーガラ
スでは、外が暗くなっても室内側から見たガラスはきれいな濃青色に見えるために快適性が保たれると
いう大きなメリットがあり、実はこのためにも酸化チタン薄膜は必須であることがわかった。 

 

 

図６ 新しいガスクロミック方式 

従来のガスクロミック方式は、調光薄膜を蒸着したガラスを片側としてペアガラスを形
成し、その間の空間をアルゴンガス等の不活性ガスで満たしておき、そこに水を電気分解
して発生した少量の水素と酸素を導入することでスイッチングを行う。これに対して、新
しいガスクロミック方式では調光薄膜を蒸着したシートをガラスにスペーサー無しで張
り付け、自然に形成された空間に電気分解で発生した水素、もしくは空気を導入する。 

 

ただ、調光ミラーシートでは、ガスクロミック方式という特殊な方法でスイッチングを行う。ガスクロ
ミック方式の調光ガラスについては、調光薄膜として WO3 を用いる調光ガラスが１９９０年代より研究
されていたが実用化まで持っていくことはできなかった（理由については後述）。我々も当初はドイツで
研究が行われていたのと同様の方式でのスイッチングを検討したが、その過程で、全く新しいガスクロ
ミック方式を開発した。従来、ガスクロミックでスイッチングを行うためには必ずペアガラスで用いな
ければならないという制約があったが、調光ミラー薄膜をコーティングしたシートをガラスにスペーサ
ー無しで張り付けても自然に 0.1ｍｍ程度のすきまが形成されるが、この隙間に薄い水素を注入すること
でスイッチングを行うというものである（図６）。これにより、ペアガラスを用いることなくスイッチン
グすることが可能になると共に、ごく少量の水素でスイッチングを行うことが可能になった。 

このガスクロミック方式では、ごく少量の水素でスイッチングを行うことができるため、空気中に含ま
れる少量の水蒸気を電気分解することでスイッチングを行うという画期的な手法も開発した[22]。市販さ
れている除湿素子というデバイスに手を加えて水素発生器にすることで、ガスクロミック方式のデバイ
スであるにもかかわらず、外部からは水の供給も不要で、３V の電圧をデバイスに印加するだけで動作さ
せることができ、ほとんどエレクトロクロックガラスと同様に扱えるようになった。 
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ただ、この方式ではサイズとして A4 サイズのシートまでしかスイッチングできないこともわかった。
水素濃度が除湿素子から離れる程拡散で小さくなっていくため透明化に必要な濃度を確保することがで
きなくなってしまうためである。そのため、それより大きなサイズのシートをスイッチングするために
は、水素を含むガスを隙間内に一気に注入する必要がある。しかしながら、これを行うと結露が発生して
膜がすぐ劣化するという現象が起こった。その原因はパラジウムにある。水素化触媒としてパラジウムを
用いているが、このパラジウムはまた、燃焼触媒としても働くため、ある濃度以上の水素と酸素が存在す
ると燃焼反応により、狭い隙間の中に水蒸気が発生し、内部の相対湿度が７０％を超えると結露が発生
する。マグネシウムベースの薄膜は水と爆発的に反応するため、一旦結露が発生すると膜が溶けて穴があ
いてしまう。この問題を解決するため、山田博士は、狭い空間内で起こっている反応を詳しく調べ、その
結果空気に対する濃度が約 2%の水素を含むガスでスイッチングを行うことにより、結露を起こさずスイ
ッチングが行えることを発見した[23]。実はドイツで開発が行われていた WO3 を用いたガスクロミック
ガラスでも、この結露の問題が解決できずに実用化をあきらめたが、我々の新方式のガスクロミックで
はペアガラスと比べて中の容積が桁違いに小さいことと、調光ミラー薄膜は WO3 と比較してはるかに小
さい水素濃度でスイッチングできることから、結露フリーのスイッチングが可能になった。 

 

(a)                    (b)                        (c)    
 

図７ 空気中の水蒸気を利用するガスクロミック調光ミラーシート 

(b)と(c)の下側についているのは、除湿素子と呼ばれる素子で空気中の水蒸気を電極に吸
着し、それを電気分解することで除湿を行う素子である。対極に工夫を施すと空気中の水
蒸気を分解して水素を取り出すことができるので、(a)のようにこの除湿素子で発生した水
とを調光ミラー薄膜を蒸着したシートと透明シートの間に導入できるようにした。除湿素
子に 3V の電圧を加えると、空気中の水蒸気をもとに発生した水素により調光ミラー薄膜
が鏡状態から透明状態に変わり、電圧をかけるのをやめると空気が入ってきて調光ミラー
薄膜は鏡状態に戻る。従って外部からは３V の電圧だけでコントロールすることができる。 

 

実用に耐える性能が得られているエレクトロクロミック・ガラスが普及していない最大の要因は、その
値段の高さにある。薄膜を蒸着したシートの値段を決めるのは歩留まりになるが、エレクトロクロミッ
ク方式ではトータルの厚さが 1 ミクロン程度になる多層薄膜を、各層ごとにマスクを使いながらピンホ
ールフリーで作製する必要があるのに対して、ガスクロミック方式調光ミラーでは、トータルの厚さ
120nm をマスク・フリーで作製でき、さらに、エレクトロクロミックでは酸化物薄膜を蒸着するのに対
し、調光ミラーでは、ほとんどがより蒸着速度の速い金属薄膜を蒸着するため、歩留まりはかなり高く、
低コストが期待される。 

実用的な調光ミラー作製に関しては、フィルムメーカーと共同研究を行い、実際に用いることのできる
図５(a)の構造を持った調光ミラー薄膜を、ロール・トゥ・ロール方式のスパッタ法で作製できるように
なった。調光ミラーの多層薄膜構造の内の一層はパラジウム層だが、パラジウムは非常に高価な金属であ
る。薄膜層としては厚さ 4nm と薄いために、材料費としての金額は安いが、大型ターゲットは非常に高
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価なものとなる。そこで、山田博士はこの触媒層のパラジウムの使用量を減らす研究を行い、Ru40%の Pd-
Ru 合金を触媒層として用いても水素の反応速度は低下することなく、耐久性はかえって向上することを
見出した[24]。この技術もシートの低コスト化を図る上で極めて重要である。 

 

 

図８ 水素可視化シート（商品カタログより） 

調光ミラー薄膜は非常に湿気に弱いため、パラジウム層の上にフッ素コートをつけて
保護膜とすることで水素可視化シートとして実用化することができた。使用する際には、
自由に小さいサイズに切って使える。 

 

この調光ミラー薄膜は、水素に反応して鏡状態から透明状態に変化するため、スマートウィンドウとは
全く異なった応用先として水素センサーがある。光学透過率の変化を見ることで、水素の濃度に関する情
報を得る水素センサーに用いることができるし、また、もっと簡便な使い方として、水素の拡散を目視す
ることができる。 

私（吉村）は調光ミラー薄膜の研究を開始した当初から、調光ミラー薄膜の水素センサーとしての応用
可能性に着目し、世界で初めて Mg-Ni 薄膜を使用した水素センサーの水素検知特性について報告を行っ
た[25]。また、この材料を用いると、見えない水素を可視化することができるというこの膜ならではのユ
ニークな使用方法も発表した[26]。 

ホンダ系の部品メーカーであるアツミテック社は、この発表を見て調光ミラー薄膜に興味を持ち、産総
研と共同で、「水素可視化シート」として商品化するための研究開発を行った。2014 年には実用化され、
商品として販売を開始した。これは、世界的にみても調光ミラー薄膜の最初の実用化例である。このシー
トは、アズワンやケニスといった実験機器メーカーから現在も販売され使用されている。 

 

4-2-2 サーモクロミック材料 

VO2 を用いたサーモクロミック材料については、サンシャイン計画の中で研究開発を行い、まず、反応
性スパッタ法を用い、サーモクロミック特性としては世界的にみてもトップクラスの性能を持つ VO2 薄
膜をスパッタ法で再現性良く成膜する手法を確立した。 

ただ、この優れたサーモクロミック特性を示す VO2 薄膜を作製するためには、成膜時にガラスの温度
を 500℃に保って成膜を行う必要があるが、大量生産を行う場合に、一旦冷えた大型ガラスをその温度ま
で上げるのは現実的ではない。そこで、金博士は方針を変更して、優れたサーモクロミック特性を持つナ
ノ粒子を作製し、それをシートに分散してそのシートを窓ガラスに貼ることでサーモクロミック・ガラス
の実現を目指すこととした。 
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そのため、まず水熱合成法を用いて、優れたサーモクロミック特性を持つ VO2 ナノ粒子の作成法を確
立した[27]。ただ、2005 年に、この研究を行っていた金博士が中国の研究所へ異動したため、当研究グル
ープでは、岡田博士がサーモクロミック材料の研究を引き継いで行うことになった。 

 

図９ VO2 薄膜と VO2 ナノ粒子の特性 

上は、スパッタ法で作製した VO2 薄膜の透過スペクトルの変化（左）と波長 250nm にお
ける光透過率のヒステリシス （右）を示す。透過スペクトルが変化するのは波長 1000nm から
で太陽光の成分が大きい赤外領域では変化幅が小さい。また、ヒステリシスの中心の転移温
度は 68℃と高いが、タングステンを添加することで転移温度を下げることができる（ただし、
変化幅は小さくなる）。これに対して下側は、VO2 ナノ粒子の透過スペクトル変化 （左）と波
長 1500nm における光透過率のヒステリシス（右）で、太陽光の赤外線領域の透過スペクトル
の変化が大きくなっていることがわかる。ヒステリシスで見ても、転移温度が W ドープ無し
で 50℃まで下がっている。 

 

岡田博士はまず、水熱合成法で作製した VO2 ナノ粒子について、そのスイッチング特性、ヒステリシス
特性等を詳しく調べた[28]。その結果、スパッタ法で作製した VO2 薄膜に対して、ナノ粒子として作製し
た VO2 ナノ粒子の方が、スマートウィンドウ用の材料として優れた点があることがわかった。サーモク
ロミック材料の最大の問題点は、日射熱取得率のスイッチングにおける変化幅が小さいことにある。図
９に示したように、スパッタ法で作製した VO2 薄膜の高温状態と低温状態の透過スペクトルを見ると、
一見大きな調光を示しているように見えるが、ここに太陽光スペクトルを重ねてみるとわかるように、大
きな透過率変化を示す波長領域では太陽光はほとんど強度を持っておらず、そのため、高温状態と低温状
態での日射透過率の変化幅としては 10%程度しか調光できていない。ところが、VO2 ナノ粒子では、大き
く変化する波長が低波長側にシフトし、その分太陽光吸収率の変化幅が増加している。また、薄膜材料で
は、図９に示したようなヒステリシスを示し、低温状態と高温状態の転移温度（ヒステリシス・カーブの
中心温度）は 68℃になっており、このままでは転移温度が高すぎて太陽光があたっても転移が起こらな
いため、タングステンを添加して転移温度を下げる必要がある。ただ、このタングステンの添加は、転移
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温度の低下と共に、相転移による透過率の変化幅の減少をもたらし、そのため省エネルギー効果も小さ
くなってしまうという欠点があった。これに対して、ナノ粒子では図に見るように転移温度が下がってい
るため、タングステン添加を行わなくても日射によるガラスの温度上昇で高温状態への転移が起こるよ
うでき、これも大きなメリットである。 

研究室の方針として、当該研究室ではナノ粒子の作成法に重点を置いた研究を行い、粒子の分散に高い
技術を持つフィルムメーカーに有償サンプル提供をし、シートに関する共同研究を行うことで、実用化を
目指すことにした。 

共同研究を行ったコニカ・ミノルタ社では、プロトタイプのサーモクロミックシートが作成できるよう
になった[29]。ただ、水熱合成法は作製に時間がかかることから歩留まりが悪くなり、VO2 ナノ粒子が高
いコストになってしまう。そこで、岡田博士はナノ粒子を水熱合成法で作製する際の過熱をヒーター加熱
ではなくマイクロ波加熱で行う新手法を開発した[30]。これにより、従来のヒーター加熱による水熱合成
法で２４時間かかっていたナノ粒子作成が約８分で同等の性能を持つナノ粒子の作製ができるようにな
った。 

4-2-3 WO3 薄膜を用いたガスクロミック材料 

ガスクロミック方式でスイッチングを行う調光シートとして、調光層に WO3 薄膜を用いた調光シート
があり、１９９０年頃より主にドイツで研究が行われていた。調光ミラーシート開発の過程でガスクロ
ミックに関する様々な知見が得られたことから、当該グループでは、ガスクロミック方式による WO3 調
光シートの研究も行った。 

図 10 透明状態と着色状態の WO3 ガスクロミック薄膜 

湿式法でガラス上に作製した WO3 薄膜をスペーサーを挟んでもう一枚のガラスとペア
ガラスとした、その間の空間に薄い水素ガスを導入すると、鮮やかに濃い青色に変化した。
また、間の空間に空気を導入すると透明状態に戻った。 

 

ガラス基板上に、WO3 薄膜をスパッタ法で成膜し、その上に薄いパラジウムを蒸着したものを、透明
なガラスとスペーサーを介してペアガラスとし、その間の空間に薄い水素を導入すると透明状態から濃
い青色に着色し、また、空気を導入すると素早く透明状態に戻る良好なガスクロミック特性を示した。し
かしながら、十分な青色を発色するためには WO3 薄膜の厚さは 400nm 程度必要で、この成膜に 10 時間
程度要することから、価格を決める最大の要素である歩留まりを考えた場合、スパッタ成膜は現実的で
無いことがわかった。そこで、研究グループに湿式成膜に豊富な経験を持つ西澤博士に加わってもらい、
湿式法で作製した WO3 薄膜を用いたガスクロミック調光シートの研究を行ってもらった。 

WO3 前駆体溶液をガラス基板上に塗布して 100℃程度で乾燥し、その上に Pt 前駆体溶液を塗布し、水
素ガスに晒しながら紫外線を照射するという方法で、図 10 に示したような良好なガスクロミック特性を
示す WO3 薄膜を作製する手法を開発した[31, 32]。 

このようにして作製した薄膜を詳しく調べたところ、水素化触媒として働く Pt 粒子は表面に局在化し
ているのではなく、膜中均一に分散していることがわかった。これは、作製した WO3 膜がアモルファス
性多孔質状態であったために、その表面に塗布された Pt 前駆体が WO3 膜中に浸透したためと考えられ
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る。ただこのように Pt が表面に局在していないことは、実用上非常に大きなメリットがあることがわか
った。 

先にも触れたように、WO3 薄膜を用いたガスクロミック・ガラスはドイツで研究が行われ、実用化一
歩手前という段階まで行きながら商品化されなかった。その原因はガラス内部で起こる結露が防げなか
ったことにある。WO3 薄膜の上に蒸着された Pt 薄膜は水素化触媒として必要だが、燃焼触媒としても働
き、水素と酸素が同時に存在すると燃焼により水蒸気が発生し、その濃度が飽和水蒸気圧を超えると結
露が起こって膜にダメージを与える。ところが本手法で作製した調光膜では Pt 粒子が膜内に分散してい
るため、Pt 粒子が濃い水素ガスと酸素ガスに触れることがなくなり、水蒸気の発生が少なく結露が起き
ない。その意味では、２層膜になっていないことは、実用上大きな意味があることが明らかになった。 

4-2-4 高分子分散型液晶 

液晶を用いた調光ガラスとしては、日本板硝子から「UMU」という商品名で販売されているガラスが
ある。これは１００V の交流電圧を印加することで、白濁状態から透明状態に変化し、電圧印加をやめる
とまた白濁状態に変化する。 

当グループでは、２００８年頃より、垣内田博士が、神戸市立工業高等専門学校の萩原昭文教授と共同
で、高分子分散型液晶を用いた調光シートの研究を開始した。液晶の温度による相転移に伴って屈折率が
変化することを用い、高分子に分散した液晶が温度によって透明状態と白濁状態で変化する材料を開発
した[33]。転移温度は液晶の種類を選択することで可変することができる。 

 

(a)                          (b) 
 

図１１ 高分子分散型液晶の調光の様子 

産総研で開発された高分子分散型液晶は、ある温度（例えば 30℃）以下では透明
だが(a)、温度が高くなると白濁して向こうが見えない状態に変化する(b)。変化の仕方
としては、逆に、ある温度以下では白濁状態で、温度が高くなると透明に変わるように
することもできる。 

 

ただ、このガラスの場合、白濁状態では光が散乱されるために向こうは見えなくなるが、エネルギーは
透過していることに注意する必要がある。物理的に言うと、このガラスでは、白濁状態と透明状態で日射
熱取得率はほとんど変化しない（厳密には、むしろ白濁状態の方が若干日射熱取得率が大きい）。そのた
め、このガラスは「エネルギー制御」に用いることはできず、「プライバシー制御」に用いられるガラス
となっている。 

従ってこの材料を省エネルギー目的に使用するためには、光の散乱角度を大きくすることができれば、
白濁状態において、エネルギーを遮ることが可能になる。垣内田博士は、高分子中への液晶の分散をコン
トロールすることで、図 12 に示したようにエネルギー透過率を 20%程度可変できるような材料の開発に
成功した[34]。世界的にみても、液晶を用いた調光ガラスとしては最高の遮熱性能を有したものとなって
いる。 
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(a)                                     (b) 
 

図１２ エネルギー制御できる高分子分散型液晶 

(a)従来の高分子分散型液晶の光の全透過率。青は低温状態（透明状態）、赤は高温状態（白
濁状態）。白濁状態では、光が散乱されて向こうが見えなくなるが、光のエネルギーは透過
しており、全透過率は透明状態とほとんど変化していないことがわかる。つまり、遮熱効果
はほとんど無い。これに対して、(b)は新しく開発したエネルギー制御できる高分子分散型液
晶について測定した光の全透過率で、こちらは高温状態（白濁状態）における全透過率は低
温状態（透明状態）と比べて 20%程度小さくなっており、日射のエネルギーを遮蔽する効果
があることがわかる。 

 

4-2-5 ガスクロミック有機薄膜材料 

2015 年から、台湾で有機薄膜系のエレクトロクロミック材料の研究を行っていた胡博士にグループに
加わってもらい、有機薄膜系のガスクロミック材料の研究に着手した。有機導電性高分子は、エレクトロ
クロミックの材料としては、特に海外において多くの研究がなされているが、ガスクロミックに適用した
例は国内外を通じて行われておらず、初めての研究となる。 

図１３ 有機高分子薄膜のガスクロミックによる色変化 

ポリアニリンをポリスチレンスルホン酸と複合化して白金ナノ粒子を塗布した薄膜
サンプル（PANI ：PSS/PtNPs）は緑色を呈しているが、水素をあてると透明化する。また、
空気中の酸素で元の緑色の状態に戻るというガスクロミック特性を示す。 

 

まず、最も代表的な導電性高分子である「ポリアニリン（PANI）」について、ポリスチレンスルホン酸
（PSS）と複合化して白金ナノ粒子（PtNPs）を塗ることで、ガスクロミック調光特性を示す有機薄膜を世
界で初めて開発した[35]。図 13 にその調光の様子を示す。 



 

 

163 
 

この材料の開発過程で、すべての導電性高分子からガスクロミック調光材料を作ることができるわけ
ではなく、作製した膜の酸化還元電位が、水素の酸化還元電位－0.22V から酸素の還元電位＋0.62V の間
にある場合のみ、ガスクロミック特性が得られるという根本原理を見出した[35]。 

また、ここで開発した白金ナノ粒子を、最も有名な金属錯体であるプルシアンブルー（PB）薄膜に塗布
することで、良好なガスクロミック特性を示すことを発見した[36]。 

このプルシアンブルー薄膜は、調光ミラー薄膜や WO3 薄膜と同様、調光ガラスに用いるだけでなく、
水素検知に用いることが可能で、水素検知シートとして用いる研究も行われている。調光ミラー薄膜や
WO3 薄膜を用いた水素検知シートは非常に水に弱く、屋外での使用ができないという欠点があったが、
プルシアンブルーを用いた検知シートでは、耐水性を付与することができることから、新たな用途が期待
され、現在これに興味を持つ企業との共同研究が行われている。 

 

図１４ プルシアンブルー薄膜のガスクロミックによる色変化 

プルシアンブルーナノ粒子（PBNPs）をインク化して基板に塗布し、その上に白金ナノ
粒子を塗布した薄膜サンプル（PBNPs /PtNPs）は青色を呈しているが、水素をあてると透明
化する。また、空気中の酸素で元の青色の状態に戻るという良好なガスクロミック特性を示
す。 

 

4-2-6 環境調和実験棟 

中部センターで行われたスマートウィンドウ用の調光材料の開発では、単に材料を開発するだけでな
く、窓として使用した場合の省エネルギー効果を実際に計測するという研究も行われた。 

この省エネルギー効果を計測するための専用の建物が産総研中部センター内に建てられた。図１５に
その外観写真と３階の１室の見取り図を示す。 

この建物では、日射の影響を正確に評価するため、建物の各面が正確に東西南北になるように建てられ
ており、南面、及び東面の窓に様々な窓ガラスを取り付けその省エネルギー効果が計測できるようにな
っている。屋上に、日射計、風速計、雨量計があり、様々な気象条件の計測も行っている。 

まず、この環境調和実験棟において、当研究グループで開発を行っていた調光ミラーガラスの性能評価
を行った[37]。これは、実際の建物に装着することのできる調光ミラーガラス窓を世界で初めて作製し、
その性能を評価したもので、調光ミラー窓が、他のスマートウィンドウと比較して、特に大きい冷房負荷
低減効果を持つことを実証することができた。 

次に、この環境調和実験棟における計測によって、様々な窓ガラスの省エネルギー性能をできるだけ正
確に評価するための研究を行った。 

窓ガラスの省エネルギー性能は、断熱性を表す指標である「熱貫流率」と、遮熱性を表す指標である
「日射熱取得率」の二つのパラメータで決定される。これら熱貫流率と日射熱取得率は、どのようなガラ
スのカタログにも必ず値が出ているが、実はこれらは実測した値ではなく、測定しているのは赤外線領域
の反射スペクトルだけで、これより JIS に定められた手順により計算で求めた値が使用されている。 

我々は、環境調和実験棟において、正確に省エネルギー性能を評価するため、熱貫流率と日射熱取得率
を実測する方法を確立した。 



 

 

164 
 

まず、窓を通して室内と室外に出入りする熱流を正確に測定する手法を確立した。熱流を計測するには、
通常、熱流計と呼ばれる計測器が用いられるが、この計測器は日射が当たる場合には測定が不可能で、従
って窓の計測に用いることはできない。そこで、室外温度と室内温度、それに窓ガラスの室内側の温度と
室外側の温度、この４つの温度から窓を通して出入りする熱貫流を測定する手法を確立した[38]。 

 

 

図１５ 環境調和実験棟 

産総研中部センター内に建設された環境調和実験棟の建設時の写真(a)。東西南北
を合わせて建てられており、窓のある方向が真南を向いている。３階は(c)のような１
辺 2.5m の立方体に近い部屋が４つ並んでおり、様々な種類の窓を取り付け、その冷
暖房負荷を比較できるようになっている。また、2 階部分では太陽光の入射角で温ま
り方が変化する特殊な壁の試験を行っている。日射遮蔽ガラスの性能は、西向きの窓
で大きく発揮されることがわかったことから、西面に窓を新しく設け、２階の部屋と
３階の部屋でその冷暖房負荷が比較できるように改造を行った(b)。 
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図１６ 実サイズ調光ミラーガラスとその省エネルギー性能 

建物に取り付けることのできる実サイズの調光ミラーガラスを世界で初めて試作
し、環境調和実験棟に取り付け、その省エネルギー性能の評価を行った。ペアガラスの
内側に Mg-Ni 薄膜と Pd 薄膜の２層膜を形成したもので、ペアガラスの中にアルゴンで
4%に希釈した水素ガスを導入することで鏡状態から透明状態に変化する。ペアガラス
の中に空気を導入すると透明状態から鏡状態に変化し、ガスクロミック方式によってス
イッチングを行うことができる。 

このガラスを図１５に示した環境調和実験棟の３階南側の窓に取り付け、鏡状態
の調光ミラーガラスを取り付けた部屋について、通常の単板ガラスを取り付けた部屋
と冷房負荷を比較した結果が下のグラフである。測定は、暑い夏の日（最高気温 35℃）
に行われたもので、鏡状態の調光ミラーガラスの部屋では透明ガラスに比べて冷房負
荷が 34%低減できることがわかった。 

 

ただし、この測定した熱流は、日射が無いときには熱貫流成分を表すが、窓に日射が当たっている時に
は、窓ガラスで吸収された熱が室内側に再放射される成分と熱貫流成分が合わさったものになっており、
これらを分離する必要がある。日射熱取得率は、短波放射として室内に透過する日射量にこの室内側に再
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放射する成分を足したものを窓の外側に到達した日射量で割った量である。電磁波として透過する成分
は日射計で簡単に計測することができるので、この再放射成分の分離ができれば、熱貫流率と日射熱取
得率を実測することが可能となる。 

 

 

図１７ 窓ガラスの実測した熱貫流率 

環境調和実験棟に取り付けた厚さ 5mm の単板ガラスについて、外気温、室温、室外側、
室内側のガラス温度の４つの温度計測 (a)から、表面熱伝達抵抗（Rout）、室内側の表面熱伝達
抵抗（Rin）、ガラス部分の熱抵抗（Rg）を求めることができる(b)。このグラフからもわかるよ
うに、窓ガラスの熱抵抗では、表面熱伝達抵抗が 96％を占めており、ガラス自体の熱抵抗成
分はわずかである。また、室外側の表面熱伝達抵抗は室外の風の影響を受けるため変動して
いる（室内側は自然対流で一定）。この全体の熱抵抗の逆数がガラスの熱貫流率となる(c)。
5mm の単板ガラスの熱貫流率のカタログ値は 5.9 W/m2K だが、実測した熱貫流率は 5～5.5 
W/ m2K 程度で、5.9 より小さい。これは、カタログ値では、室外は平均 3m/s 程度の風速の風
が吹いていると仮定しているのに対して、実際には風速 2m/s 程度の風しか吹いていないこと
を反映している。 
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環境調和実験棟において多くの測定を行って解析することにより、温度計測から吸収再放射成分を求
める経験的な手法を確立することができ、これにより、窓ガラスの熱貫流率と日射熱取得率が正確に実
測できるようになった。 

窓ガラスの省エネルギー性能を計測する上で、最も重要なことは、遮熱による省エネルギー効果（日射
熱取得率によって決まる）と断熱による省エネルギー効果（熱貫流率によって決まる）をはっきりと区別
することである。実際の窓の省エネルギー効果は、この二つが複合的に関与しているため、これらを区別
しないと、何故省エネルギーになっているかという正確な理由を理解することができない。窓の日射熱取
得率と熱貫流率が実測できるようになったことで、正確な窓の省エネルギー性能評価が行えるようにな
った。 

この環境調和実験棟は、当初から特に窓ガラスの省エネルギー性能の評価を行うことをメインの目的
として建てられたが、そのため、真南を向いた窓で評価を行うことを想定していた。ところが、実際の省
エネルギー性能の評価を始めてみると、実は南という方角は、省エネルギー窓に取って、最も省エネルギ
ー性能を発揮しにくい方角であることがわかった。それは、下記のような理由による。 

地球が夏熱く、冬寒いのは、地球が、夏は太陽に近づき、冬に遠ざかるわけではなく、太陽光の地面に
対する入射角が、夏は垂直に近い角度で入射するのに対して、冬は斜めの角度で入射するためである。大
抵の窓は地面に垂直に立っているから、特に南に近い方角では、窓に対する太陽の入射角の関係は、ちょ
うど夏と冬で逆になり、冬は窓に対して垂直に近い角度で入射するのに対して、夏は斜めに入射すること
になり、そのため、窓を通して入ってくる日射量は冬の方が夏よりもはるかに多い（真南を向いた窓から
入ってくる１日の日射量は、１月は７月の約３倍）。つまり南に近い窓では、透明なガラス自身が、冬は
多くの日射を取り入れ、夏は日射を遮るという自動調光を既に行っているため、スマートウィンドウによ
る更なる調光の効果はそれほど大きくなくなる。 

これに対して、西や東に向いた窓では、夏の日射は冬の日射の２倍程度大きく、これらの方角では、ス
マートウィンドウの効果が大きく、大きな省エネルギー性能を発揮することができる。そこで、環境調和
実験棟の西側の壁面に窓を設け、２階と３階の窓で計測を行い比較することで省エネルギー効果の検証
ができるように改造を加えた。もともとこの環境調和実験棟は、目的に応じて部屋の改造が容易に行え
るようにしてあったため、この改造も比較的簡単に行うことができた。この改造により、方角の違いに対
するスマートウィンドウの省エネルギー効果についても正確に評価できるようになった。 

 

 

図１８ 東レが開発した日射遮蔽フィルムの省エネルギー効果 [39] 

東レが開発した新しい日射遮蔽フィルムを環境調和実験棟の西側の窓に取り付け計測
した省エネルギー効果。夏季、冬季共に赤いグラフは日射遮蔽フィルムが遮った日射量、夏
季の青いグラフは、この日射遮蔽による冷房負荷の低減量、冬季の青いグラフは日射遮蔽に
よる暖房負荷の増加量を示す。比較すると、夏季は遮った日射量の７割が冷房負荷低減に寄
与しているのに対して、冬季は遮った日射量の３割しか暖房負荷が増加しておらず、日射遮
蔽フィルムの欠点とされる冬季の暖房負荷の増加が抑えられていることがわかった。 
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この環境調和実験棟で、スマートウィンドウや日射コントロールフィルムの省エネルギー効果を測定
して欲しいという依頼があり、共同研究によってこれに対応した。中でも、NEDO プロジェクト「未利用
熱エネルギーの革新的活用技術研究開発」において東レが開発を進めていた日射遮蔽フィルムについて
は、このプロジェクトの中で、このフィルムによる省エネルギー効果の評価を担当した[39]。日射をコン
トロールするフィルムの省エネルギー性能の評価に関しては、そのフィルムがコントロールした日射量
だけでなく、その日射のコントロールが、冷暖房負荷にどのように影響したかが重要である。環境調和実
験棟において、窓ガラスの実際の熱貫流率と日射熱取得率が計測できるようになったことで、この遮熱
フィルムで遮られた日射量の内、どの程度が冷暖房負荷に寄与しているかを明らかにすることができ、本
プロジェクトで開発された遮熱フィルムの有用性を実証することができた。このような計測法は、この環
境調和実験棟における実験において初めて行うことができるようになった新しい測定手法であり、省エ
ネルギー性能の評価としては最も進んだものとなる。 

以上、産総研中部センターで行ったスマートウィンドウ用材料開発の概要を紹介したが、このようなス
マートウィンドウ用の材料の開発について、その省エネルギー効果の検証も含めて包括的に行っている
研究グループは日本で唯一であり、この分野における日本の研究の発展に大きく寄与することができた。
電気化学会の下に「クロモジェニック研究会」という調光材料の研究を行う研究者による研究会がある
が、２０１０年から２０２０年まで吉村が研究会の主査（代表）を務めていたことから、同研究グループ
で行っている研究会の主催する電気化学会のクロミック材料に関するシンポジウムでは、毎年同研究グル
ープから２～３件の発表を行い、この分野における研究の活発化に貢献した。 

 

文責：吉村 
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Chapter 5 可視光から赤外領域での光学測定と機能設計 

SS 計画のうち、田澤の担当した研究では可視光領域から室温付近の熱放射の波長領域までの光の反射・
透過・放射について取り扱ってきた。ここでは、私が SS 計画及び関連分野において進めていた主たる研
究について、所感を交えつつ概観する。 

5-1 前書き 

太陽光や熱放射を含む空間の電磁波（光）は、直角の方向を向いた電場と磁場の強度が交互に交番する
ことによって、横波として空間を伝わる。交番の頻度を表す振動数という特性を有し、電磁波の伝搬速度
と合わせて波長という指標が得られる。多くの場合、きわめて多数のあるいは連続した波長とともに電
場や磁場の方向（偏光状態）もさまざまであり、これらの組み合わせよって伝播する光は多様な特性を示
す。そこで、エネルギー伝播の機能を有する電磁波を振動数によって分解することで分光学が生まれ、さ
まざまな物質の光に対する応答を調べることで、光物性の研究がすすめられてきた。光物性を調べるう
えで偏光状態の変化も重要な性質であり、旋光性の利用やエリプソメトリーなどの発展がみられる。 

工学の観点からは、物質の振動数依存性を人為的に制御し、利用することで有用な機能を手にすること
ができる。特に、特定の波長領域に応じて反応が顕著に変化する特性を波長選択性と呼ぶ。 

私が SS 計画を進めるうえで、基礎的な考えとしたのは光のこのような性質をできるだけ使おうという
ことであった。すなわち、SS 計画の観点から物質自身の有用性を調査したり、光の波長程度の構造に起
因する干渉を利用することによる新しい機能を持つ薄膜構造を設計することであった。 

次節からはトピックス別に述べる。 

5-2 低放射率ガラス 

低放射率ガラスは、ガラスに薄膜を堆積させることによって、可視光はよく透過するが常温の熱放射で
ある赤外光はよく反射するといった波長選択性を示す。この性質は、十分な透明性を有すると同時に赤外
領域での放射率が低いため、Low-E ガラスとも呼ばれる。建築窓材料としてペアガラスに組み込むこと
で窓の断熱性を高め、ガラスの基本的な特徴である透明性を維持しつつ居住快適性を保つために必要な
冷暖房負荷を低減させることができる。 

機能を効率的に実現するためには、反射率や放射率あるいは薄膜構造を構成する物質の複素屈折率の
波長依存性がカギとなる。そこで、可視光から赤外光にわたる波長領域において適切な光学特性データ
の精密な知識が必要であった。なお、本特性とは異なり、波長選択性として太陽光の波長領域でのみ吸収
率が高い材料や薄膜構造についても、主に太陽熱温水器に使われる選択吸収面として広く研究が進めら
れていた。 

測定手法としては、可視光領域においては、紫外可視分光光度計によって分光透過率や絶対反射率の測
定を行ったほか分光エリプソメトリーを用いた。赤外光領域においては FT-IR を用いて斜入射で P 偏光、
S 偏光、それぞれの直線偏光での絶対反射率を求め、さらに Humphrey-Owen チャート１）を用いて屈折率
を決定した。 

1) 可視光領域での測定、特にエリプソメトリー 

米国ルドルフ社製 S2000 型（測定波長範囲：350nm-700nm）を使うという幸運に恵まれた。当装置は研
究を始めたころに名工試に設置されたものであり、後に聞いた話では本エリプソメーターは国内に２台
という貴重さであった。導入には大変な苦労があったものと思われる。先人に感謝したい。 

当時、エリプソメトリーの原理自体は古くからわかっていたにもかかわらず、測定手法は null 法（消光
法）が主体であり、時間がかかり労力も有する測定法であったが、コンピュータの発展や検出器や回転機
構、光学素子の発展により null 法以外の（例えば、回転偏光子法や回転検光子法）の発展が急速に進んだ
と理解している。特にパーソナルコンピュータ（PC）の普及により、エリプソメトリーでは避けられない
フィッティング、分散関係のモデル構築や薄膜光学計算が手軽にできるようになったことが重要であっ
た。個人的には、エリプソメトリーの薄膜光学測定に対する能力の高さに感動し、その後の研究活動にお
いてエリプソメトリーは重要なパートナーとなった。 

ルドルフ S2000 型は回転偏光子法を採用しており、計測の制御やフィッティング計算のために PC が付
属していた。しかしながら、エリプソメーターの制御に重点をおいており、偏光解析には不十分であった。
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そのため、測定データの解析のため薄膜光学計算やデータ解析には、当時の NEC PC98 上でソフトウェ
アを自作した。自作ソフトであればフィッティングなどの方法に自由度があるため、自分なりに工夫を凝
らしてソフトウェアの開発を行った。 

余談であるが、当時エリプソメトリーを専門に研究を行っていたスウェーデンの Linköping 大学の Prof. 
Hans Arwin と偶然に知り合い、彼のもとに数か月滞在の機会を得ることができた。彼のもとには、自作
も含め、紫外領域から赤外領域まで、測定原理もさまざまなエリプソメーターがそろえられており、複数
回にわたって滞在できたことは幸いであった。また、偏光解析の際の最初のデータが必要であることに加
え、すべての物質で光学定数を測定することは困難であるため、文献データがどうしても必要になる。そ
の際に E. D. Palik 編の書籍「Optical constants of solid」の volume 1 と 2 が大いに役に立った。当時の光学
定数を知る上でのバイブルであり、その後、自分自身が volume 3 の１節２）を共著で担当することになろ
うとは、予想もしていなかった。 

本手法を使った最初の研究は、低放射率ガラスが対象であった。代表的な ITO 薄膜や SnO2;F 薄膜付き
のソーダライムガラスを測定試料とした。結果として、古典的なドルーデモデルを用い、数 10nm 程度の
表面凹凸を光学的に確認することができた３－５）。 

低放射率ガラスの透過率と反射率のスペクトルを図１左に示す。可視領域から近赤外の範囲に限られ
るが、Sample A B ともに、可視領域での透過率が高く、赤外領域に入ると反射率が優位となる波長選択
性がわかる。透過・反射スペクトルだけであっても詳細な解析をすれば、このほかにも多くのことが分か
るがここではここまでにとどめておく。 

一方、分光エリプソメトリーの手法を用いると表面層の情報を得ることができる。図１右はエリプソメ
トリックパラメータと呼ばれるΔとψの測定結果と計算結果である。エリプソメトリックパラメータとは、
サンプル表面で反射された光の偏光状態の変化を表し、分光エリプソメーターで測定される。サンプルの
屈折率や膜構造などを反映するため、光学モデルを用いたシミュレーション結果と測定結果を一致させ
ることによって光学モデルの最適化を通して、サンプルの屈折率や膜構造などを得ることができる。 

本研究では、表面層の考慮の有無がフィッティングに大きな影響を与えることが明確となった。光の強
度のデータでは得られない情報が、位相を何らかの形で寄与させることによって新な情報が得られると
いう典型例であるといえる。もっとも位相を使うためにはコヒーレント長が十分でなくてはならず、この
測定においては光源が水銀灯であり、基板の表裏からの反射光の干渉は得られなかった。そのため、基板
裏面の影響については、インコヒーレントな取り扱いをするか、あるいは基板をウェッジ状とし、裏面か
らの反射の影響をなくす必要があった。なお、コヒーレント長が十分なレーザーを使ったエリプソメトリ
ーもあったが、単色光であることと強度の不安定性によって、我々の目的に応じた測定は、できていなか
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ったように思う。 

また、本解析において有効媒質近似の利用は必須である。今回の表面層の典型的なスケールは数 10nm
であった。有効媒質近似は不均一な層を均一とみなして物性を計算する手法であり、測定光の波長から見
た適用可能範囲は常に問題となる。本測定では測定波長範囲が 350nm から 700nm であり、適用範囲とし
ては結果的に問題なかった。 

2) 赤外測定 

室温付近での熱放射の波長領域を対
象とする赤外分光エリプソメーターは、
最近になって市販されるようになった
が、当時はラボレベルでも見当たらなか
った。偏光子や検出器などの素子が十分
に開発されていなかったこともあろう
が、連続波長の光源でエリプソメーター
に使えそうな十分な強度で可干渉性の
あるものがなかったように思う。赤外分
光光度計についてもそれまで大変高価
だった FT-IR が一般の実験室に急速に導
入され始めてから少し経った時期であ
った。 

当時名工試で使っていた日本分光製
の FT-IR で斜入射の各直線偏光の絶対反
射率を測定し、図２に示す Humphrey-
Owen チャート１）を用いて複素屈折率を
測定した。本チャートではさまざまな複素屈折率を仮定し、ブリュースター角を挟む二つの入射角での絶
対反射率の s 偏光、ｐ偏光の反射率比を求め、チャート化したものである。これを使えば、測定された反
射率比から複素屈折率を得ることができる。個人的には、このチャートを使う手法は、後に博士論文に記
述したアイディアのもととなった。 

Humphrey-Owen チャートによって常温の熱放射領域である赤外領域における複素屈折率を決定するこ
とができ、同時に図２に示すように、エリプソメーターによって決定された分散式の赤外領域への拡張の
妥当性を確認した５）。また、この方法では、分散モデルを用いず波長ごとに光学定数を決定できるため、
分散式の適用が困難な領域でも適用可能である。 

5-3 アルミナセラミックス 

物質の光に対する応答として、反射や透過以外に散乱がある。多くは透明性を有する物質のランダムな
内部構造（光学特性）の不均一性によるものであるが、ランダムな粗表面を原因とする散乱も同時に起こ
る。特に不均一性の空間スケールが、作用する電磁波の波長とどのような関係にあるかによって、取り扱
いが異なり、きわめて困難となる場合も多い。この問題については、当時以前より興味を持っていたが、
サンシャイン計画においてアルミナセラミックスを対象とした次の研究機会を得た。 

当時はサンシャイン計画の薄膜シリコン太陽電池の研究において、光閉じ込め効果をより効果的にす
るために光散乱性の基板を用いることが検討されており、その候補の一つとしてアルミナセラミックス
が取りざたされていた６）。そこで、アルミナの太陽光の波長領域での詳細な特徴を見るため、表面に波長
程度あるいはそれ以下の不均一性を有し、波長以上の粒径の異なる３種類の EPROM 用アルミナセラミ
ックスの半球反射率を測定した。 

粒径３－５μｍ、１１－１３μｍ、２８－３４μｍの３種類のアルミナセラミックスを対象として、５
００から１０００ｃｍ－１の波数領域で半球反射率を測定した。本波数領域には複素屈折率の虚数部が大
きく反射率の高いレストストラーレンバンドが含まれており、反射スペクトルには極表面の構造が強く
影響を与える。得られた反射スペクトルはα-Al2O3 単結晶の反射スペクトルと明らかに異なっていたが、
その原因は表面の微構造の影響であるとし、Anderson と Ribbing の式７）を使って depolarization factor の分
布を求めることできた８－１０） （図３）。Depolarization factor は、形状を表現する一つの方法であり、分布を
求めることは、アルミナセラミックス表面の測定範囲での形状を特徴づけるものである。 
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5-4 天空への熱放射 

サンシャイン計画の担当部分の研究
を進める中で重要なのは、実用的な熱
放射の理解と各材料の放射特性とその
制御であった。特に「材料の研究」にお
いて放射冷却材料に関する研究を担当
し、さまざまな材料について選択放射
性などを調べた。また、薄膜構造などを
設計し、各種機能を有する放射冷却面
を設計、試作した。 

なお、いわゆる大気の窓（のうち、室
温付近での熱放射が支配的な８から
13μｍ付近の波長領域）や放射冷却に関
連する選択放射性については昔から知
られており数多くの研究があるが、材
料特性のみで低温が得られるなど工学
的にも魅力的なことから、現在でも研
究が続けられており、最近でも nature な
どに掲載例がある。 

宇宙への放射は地球の温度を下げる
唯一の原理であるため、最近の地球沸
騰化の課題解決からはもっと利用を考
えるべきと思う。地球全体ではなく地
表を冷やす放射冷却は、廃熱先が宇宙
の場合もあるが多くの場合、気象に応
じて様々な高度の大気ということにな
るため、放射冷却という現象は気象の
影響を多く受ける。雨天時はもちろん、
湿度の高い気候においてもその能力は
発揮しないことに注意すべきである。
この観点からは、もっとも適した気候
は「砂漠」であり、過去には露天温度の低い乾燥気候においても空気中から水を得るために放射冷却面に
結露させるという研究があった。さらに、使用環境の断熱性などの熱的環境は大変重要であり、最大限の
考慮が必要である。過去の研究においては、何重もの断熱箱にいれての冷却性能の研究が初期にあった
し、風の影響を受けない工夫のためのカバーも重要である。このカバーには熱領域の赤外光は透過し、高
度な耐候性と断熱性が必要であるが、このようなカバーはなかなか見当たらず、この分野の研究の対象と
なっている。 

ここでは、放射冷却に関連する材料について様々に行った研究について順次述べる。 

1) 白色ペイント 

太陽光波長領域で反射率が高く、赤外領域で放射率が高いといった波長選択放射性を示す最も身近な
存在は白い色のペンキ塗装である。従って白色ペンキ塗装により放射冷却を利用していることになるが、
当時は、放射冷却について、気象用語として使われていたものの社会の理解も進んでおらず、特に近赤外
領域（太陽光領域の赤外部分）の取り扱いがどの程度意識されているのかが気になった。そこで、当時の
市販の白色塗料の選択放射性を調べた１２－１３)。 

測定対象とした白色塗料は「白色」と明記され市販されていた１９種類とした。測定の結果（図４）、
太陽光反射率の平均値は７８％であったが、最大値８５％、最小値５９％でありばらつきがあったが赤
外放射率については、太陽光反射率ほどばらつきは見られず、室温の黒体放射で重みづけをした平均とし
て９１％以上の結果となった。この特性から太陽光存在下での放射冷却の可能性が期待される。そこで、
比較的放射率が高い３種類の白色塗料について、名古屋の気象データをもとに時刻別の放射冷却能の計
算を行った。その結果、冬季の晴天時には日中でも放射冷却が起こるが、夏季には最も特性の優れた白色
塗料でも日中の放射冷却には至らない。もっともあくまで名古屋の気象データを用いた結果であること
に留意する必要がある１１－１２）。また、風の影響が放射冷却には避けられないため、別途調べ合わせてカ



 

174 
 

バーの効果について確認した１３）。 

2) 選択放射材料 

前述のように、太陽光によ
って暖められた地球から熱
が奪われるのは放射冷却に
よるものであり、主に大気の
窓と呼ばれる波長８から１
３μｍの領域を通して赤外
光の形で熱を放出する。そこ
で、大気の窓領域でのみ放射
率が高い材料があれば、効率
的に熱を捨てることが可能
となり、この材料のことを選
択放射材料と呼ぶ。実際に
は、単位面積当たりの放射量
は黒体表面が最も高く、選択
放射材料の単位面積当たり
の放射量は黒体に及ばない。
しかしながら大気の窓領域以外で反射率が高いことから、黒体よりも低い温度を得ることができる。ま
た、膜構造を有する選択放射材料にはさまざまな機能を付与することができる１４－１７）。しかし、黒体と
比較して選択放射材料は低温が得られるものの単位時間に捨てることができる熱量は限られており、用
途を厳選する必要がある。 

当時、一酸化ケイ素（SiO）膜を使った選択放射材料は知られていたが、一般に酸化物などの無機材料
は大気の窓領域付近に特徴的なスペクトルを有する。そこで、改めて無機材料膜の選択放射性による放
射冷却能を調べた１４，１５）。放射冷却
用の選択放射材料は基本的に屋外設
置が想定されるため、耐候性の観点か
ら無機系材料での探索を行った。数種
の無機系膜を用いた選択放射材料の
放射冷却能の計算をラジエータと大
気の放射率の波長分布と角度分布を
考慮して行った。その結果、次の知見
を得た。①ＳｉＯを用いた場合が最も
大きな放射冷却能を与えた。図５はア
ルミニウム基板上のＳｉＯ膜の赤外
反射スペクトルであり、大気の窓領域
で特異的に反射率が低い、すなわち放
射率が高いことが分かる。②各材料に
は、最低の温度を得るためのそれぞれ
の最適の膜厚が存在し、ＳｉＯの場
合、約１μｍであった。③ラジエータ
の断熱が不完全な場合、最適の膜厚は
理想的に断熱された場合とは異なる。
④ＳｉＯを用いたラジエータを直射日
光に暴露した場合、太陽光のうち、特
に可視領域の光をカバーなどで排除す
る工夫が必要である。 

さらに、当然ながら大気は、屋内な
ど天空に暴露されていない場合も放射
熱伝達に影響を与える。図６に、湿度
４０％時の室内温度での２m の距離の
室内空気の透過スペクトルを示すが、
室内においても８から１３μｍの波長
領域で透過率が高いことがわかる。当
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時、熱放射を積極的に用いた暖房装置が普及し始めていたこともあり、屋内における放射の影響につい
ても調べた１８）。室内用選択放射材料については、研究発表を知った暖房メーカーに興味を持っていただ
き、製品への適用検討までされたことを記憶している。 

5-5 サーモクロミック材料を第二層とした選択放射材料 

選択放射材料の波長選択性の原理は、波長１０μｍ
程度で大きな消衰係数（あるいは複素屈折率の虚数部
分）を有する膜の膜厚を最適化し、同時に下地に反射
率の高い物質を組み合わせることにより、大気の窓領
域では膜内からの放射が支配的であり、それ以外の波
長領域では下地による反射が支配的とすることにあ
る。従って、下地として反射率が例えば温度によって
大きく変化する材料を用いれば、この膜構造は、温度
によって疑似黒体あるいは選択放射材料となり、新た
な機能を有することが期待できる。そこで選択放射材
料への機能性の付与の一つとして、二酸化バナジウム
系サーモクロミック材料を第二層として使うことを
考案した。サーモクロミック材料は室温付近の相転移
温度において光学定数が大きく変化するため、放射冷
却と組み合わせることによって、安定した温度が得ら
れる素子となりうるのではないか、という発想であ
る。 

図７に考案した構造を用いたスカイラジエータの
概略を示す。二酸化バナジウム系サーモクロミック層
の厚さは、高温状態において１０μｍ付近の赤外光が
透過しない程度とし、ＳｉＯ膜の厚さは１μｍとした
場合の放射冷却機能をシミュレーションによって調
べることとした。 

そのためには、薄膜構造を設計することになるが、
SiO 層とサーモクロミック層の光学定数が不可欠で
あった。そのため、両層について光学定数を求めた１
９－２２)。当時、二酸化バナジウム結晶の光学定数は発
表されていたものの、二酸化バナジウム系薄膜につい
ての光学定数は求められておらず、関連論文は引用数
が多い。 

図８に放射冷却能の計算結果を示す。ＶＯ２系サー
モクロミック層の相転移温度 Tt において、放射冷却
能が正負逆転する。すなわち、Tt より高温においては
大気への放射冷却能が正のため冷却が起こり、Tt より低温においては大気からの放射を吸収し温度が上
昇することを意味する。単位面積当たりのパワーは小さいものの、原理的には材料のみによって安定した
温度が得られることになる。相転移温度における放射スペクトルの変化については実験でも確認された２
０－２６）。 
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あとがき 

 

貴重な機会を、SS 計画開始５０周年という貴重なタイミングで与えていただきました。関係各位に深
く感謝申し上げます。 

ルーツをたどれば、久田太郎氏（名工試所長から１９６４年に科学技術事務次官）の太陽炉の研究をも
とに、名工試は SS 計画に参加しました。その後、多くの人々の努力によって研究が進展し、名工研にお
いても数十名がかかわっていました。すでに開始 50 年、終了２５年が過ぎて、記憶もあいまいになり、
場合によっては資料も散逸しています。その中で、当時の記憶を辿り文章にまとめるのは、簡単ではあり
ませんでした。また、２５年続いた SS 計画での活動は基礎的研究から国際連携まで含み、広範かつ濃厚
であって、それらの詳細はとてもすべてに言及することはできません。どのように取捨選択するべきか、
も悩みでありました。 

そこで本稿では、意図して、上記の判断はすべて Chapter ごとの執筆者に任せる形をとりました。SS 計
画の広範さや研究者の独自性を考えても妥当な方法であったと自負しております。当然そこには執筆可否、
是非の判断も含まれ、結果的に総括１名を含め、４名でまとめることとなりました。 

SS 計画の成果については、論文や各種報告書などですでに数多く公表されています。しかしながら、
これら公開資料には含まれにくい情報も膨大であります。これらに目を向けようというのが、そもそもの
「研究秘話」の目的でもあろうと思慮いたします。本稿も当然このことを意識して書かれたものですが、
「秘話」であるがゆえに、意識の度合いや表現の仕方についても各 Chapter の執筆者にゆだねられており、
それぞれ個性的な秘話の著述となりました。その中で、研究活動は継続的に行われるものであるから、場
合によっては上記 SS 計画終了後の研究活動まで言及せざるをえないことにご理解いただければ幸いです。 

名工研での SS 計画の全貌（蓄熱材料技術は残念ながら含まれません）を紹介する本稿をオンライン上
で公表できることは我々にとって大変光栄なことです。すでに鬼籍に入られたメンバーも含め名工研の
SS 計画に関係した方々に喜んでいただけるものと期待いたします。 

同時に、全ての筆者は、本稿が単にエネルギー技術（特に太陽エネルギー工学）の専門家の興味を惹く
ことのみならず、エネルギー問題に関心のある一般の方々、とりわけその解決に自分も関わりたいと思っ
ている少壮有為の若い世代の方々へ｢太陽エネルギー工学は PV だけでなく、裾野の長い学門領域である
ことを知ってもらう｣入門書ともなる事を切に希望します。 

著者一同 

 

昭和３２年ごろの太陽熱利用の実験棟 

（奥の建物屋上に太陽熱利用の実験施設が見える。中部センターに保管されていた写真から抜粋）  
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