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Synopsis:
A thermal diffusivity measuring system employing a closed cycle helium refrigerator was de

veloped, which also enabled the thermal conductivity measurement under an identical experimen

tal setup. The diffusivity was measured by a discretional heating method and the conductivity 

was measured by a steady-state heat flow method. The errors and the accuracy in measurements 

were evaluated by measuring the diffusivities of an austenitic stainless steel standard sample 

(SRM 1460), a Pyrex glass (Corning #7740) and a high purity copper between 12 to 200K. The 
diffusivity ranging from 10-3 to 2cm2/s could be determined with an uncertainty of 3%. The 

results agreed with the reported values within 10%.

1. は じ め に

近年, 酸化物超伝導体 に代表 され る低温工学, 低温

物理学の発展 に伴い, 低温領域 における諸材料 の熱的

物性値 (熱伝導率 κ, 熱拡散率 α, 比熱Cな ど) は,

 実用的見地か らも重要 な物理量 である。 例 えば, 超伝

導機器や クライオ スタッ トを設計す る場合 には, 固体

の熱容 量が低温 にな るほど極端 に小 さ くなるために,

 使用 する材料 を伝 わ る熱侵 入が重要な問題 とな る。 ま

た, 最近 では新 しい機能 を持 った各種複合材料, 薄膜

状材料 の熱的測 定 も基礎, 応用の両面か ら 重 要 と な

り, 測定技術 の確立 も必 要 とな って きてい る1)。 これ

らの熱物性値 は κ=ρ・C・α (ただ し, ρは密度) と い

う関係 で結び付 け られているので, ρが既 知の場合,

 κとαを独立 に測定 できれ ば比熱Cを 算 出する ことが

可能 である。 また, 熱拡散率 は α=vl/3と い う関係

で, 熱 キャ リアの速度vと 平均 自由行程lに 結 び付 け

られ るので, 熱 キャ リアがフォ ノンのみ であ りフ ォノ

ンの速度 (音速) vが 温度 に依 らず一定 である場合 に

は, αを測定す ることに よって フォノンの平均 自由行

程lを 直接測 定す ることが可能にな る。 低温におけ る

固体 の熱伝 導率測定は一般 に定常熱流法で行われ2),

 比熱 の測定は断 熱法3), 熱緩和法4), 交流法5)な どによ

って行 われてお り, これ まで多 くの研 究が報 告 されて

いる。 固体 の熱拡散率測 定は, ほ とん どが非定常熱流

法 で行 われ, レーザフ ラッシュ法 に代表 されるよ うな

パルス状加熱 による方法6), ステ ップ状加熱 によ る方

法7,8), 周期加熱 による方法9)な どが一般的 である。 こ

れ らの方法 は, 熱拡散方程式 を解 く た め の 境界条件

 (例えば, 理想的 なパ ルス状, ステ ップ状 の温度変化)

 を実験的 にも実現す る必要 があ り, また等方的 で均一

な試料 を準備す る必要 がある。 κと αの同時測定 は,

 異な った試料や異な った実験 か ら生 じる誤差 を少 な く

し, 比熱Cの 計算精度 を上 げることがで きる利点 を持

ってお り, 低温 にお ける測定 において もPhotopyro

electric法10), 温度の減衰曲線 か ら解析す る方法11,12)

な ど, い くつかの報告が行われてい る。

我々は, すでにヘ リウム冷凍機 を用いた熱伝導率の
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完全 自動測定 システムを開発 し, オーステナイ ト系ス

テン レス標準試料 の熱伝導率 を10～200Kの 温度範 囲

で, 2%の 精度 で測定 できる こ と を 報告 した13)。 ま

た, 種々の酸化物超伝導体 の熱伝導率 を測定 し, 熱的散

乱機構 の解析 を行 ってい る14,15)。 本研究 では, この測

定システムに改良 を加 え, 熱伝導率 の測定 と同時 に熱

拡散率 の測 定を可能 に した。 低温にお ける熱物性測定

の場合 に問題 にな る輻射 損失 を極 力少な くす るため,

 光学窓 の必要 な レーザ光 な どの熱源 を用 いずに, 微 小

な金属皮膜 チ ップ抵抗 を熱源 に用 いた。 熱伝導率 κは

定常熱流法 によ り求 め, 熱拡散率 αは任意加熱法 と呼

ばれ るパル ス状加熱 による非定常熱流法 によって測定

した。 この方法 は, 任意 の形状, 大 きさの熱パ ルスに

対 して熱拡散率 αを求 めることがで きる とい う利点 を

持 ち, 測定精度 を向上 させ ることがで き る16,17)。 ま

た, 試料の形状が薄 板状で ある場合, 面内方向 と厚 さ

方 向の両方 向の熱拡散率測 定が可能であ り, 異方的な

熱物性値 を持 つ酸化物超伝 導体 単結晶のよ うな試料 に

対 して, 多 くの情報 を得る ことがで きる。

2. 実験 方法 お よ び解 析

2.1 熱拡散率 および熱伝導 率の測定方法

Fig. 1 Schematic diagram of the thermal diff usiv

ity measurement system using a closed cycle 

helium refrigerator.

熱伝導率 に関す る標準物質 は, 米国国立標準技術研

究所 (National Institute of Standards and Tech

nology: NIST) な どによ り, 数種類 の標準物質 が確

立 され供給 されてい る。 しか し熱拡散率 に関 して は,

 公 的な機 関に よって認 定 された標準物質は 存 在 し な

い18)。 したが って, 本 研究では α=1cm2/s以 上の大 き

な熱拡散率 を持 つ物質 として 高 純度銅 (99.9999%:

 6N: 同和鉱業 (株) 製: サ イズ1mmψ, 長 さ50mm)

 を, α=0.01～0.5cm2/s程 度の熱拡散率 を持 つ 物 質

としてオ ーステナ イ ト系 ステン レ ス 標準試料 (SRM

 1460: NIST製: サイ ズ6.4mmψ, 長 さ50mm) を,

 それ以下 の小 さな熱拡散率 を持つ物質 としてパ イ レッ

クスガラス (Coming #7740: Corning社 製; サ イズ

5mm×1mm×15mm) を測定 し, 測定 システムの精度,

 信頼 性 を評価 した。 高 純度銅 は, 精製 した原料 を線状

に鋳造後, 熱処 理に より鋳造欠陥 を取 り除 き測定 を行

った。 パイ レックスガ ラスは, ダイヤモ ン ドカッター

で切 り出 した後, ミラー研磨 し測 定 を行 った。 Fig. 1

に測 定装置 の試料周辺部分 の概略 図を示 す。 試料 の一

端 をヘ リウム冷凍機 のcold headに イ ンジ ウム半 田ま

たは, GE 7031ワ ニスを用 いて 熱的 に接触 させ, 他

端 に熱伝導率測定 の場合 は温度差用 ヒータ, 熱拡散率

測 定の場合 は熱パル ス用 ヒー タとな る金属皮 膜チ ップ

抵抗10kΩ (ア ルフ ァ ・エ レク トロニ クス (株) 製: サ

イズ3・2mm×2・5mnm×1.2mm) をGE 7031ワ ニス

を用 いて接着 した。 cold head側 (低温側) のP2点

の温度T2は, 直 径73μmのAu+0.07at.% Fe-

クロメル熱電対 を用 いて測定 し, 距離Lだ け離れ た

ヒータ側 (高温側) のP1点 の温度T1は, differential

 thermocouple (Au+0.07at.% Fe-ク ロメル-Au+

0.07 at.% Fe差 動熱電対) を用 いて測定 したP1, P2

の間 の温度差dTを 用 いてT1=T2+dTよ り求 めた。 

輻射 によ る熱流入, 熱 損失 を少な くす るため, ニ ッケ

ルメ ッキを施 した銅製 の輻射 シール ドをcold headに

熱 的に接触 させた。 雰 囲気気体 によ る対流 と熱伝 導 を

防 ぐために, 試料 室全体 を油拡散ポ ンプを用いて10-6

Torr程 度 まで真空 に引 き測定 を行 った。 測定装 置 は

closed cycle hypeの ヘ リウム 冷凍機, デジタルボル

トメータ (DVM), 定電流源, パ ソコン等をGPIBケ

ー ブルで接続 した自作 の熱伝導率
, 熱拡散率 自動測定

システム を用い, 12～200Kの 温度範囲 で測定 を行 っ

た。 熱拡散率の測定は, 試料温度 を安定 させ た後, ヒ

ー タに5秒 か ら10秒 の電流パル スを加 え
, そ の後 の

T1, T2の 時間変化 を毎秒3.1回, 100 (または200)

 秒 間記録 す るとい う非定常熱流法に よ り行 った。 用い

た直径 の熱電対 の応答 時間は1ms程 度 とい う報告が

あ り19), 十分正確 に試料 の温度変化 を測 定 してい ると

考 え られ る。 この結果 を, 2.2節 で述 べる熱拡散 方程

式 の数値解析 の結果 と比較 する ことによ り熱拡散率 α

534　 低 温 工 学



53

を求 めた。 熱伝導率 の測 定は, 各 測定温度 で熱拡散率

を測定 した後, ヒータにP1, P2間 の温度差dTが 約

1Kと なるよ うに一 定の電 流 を流 し, κ=Q/L(dT・S)

 (ただ し, Qは 熱量, Sは 試料 の断面積) を用 いて定

常 熱流法に よって求 めた。

(a)

(b)

(c)

Fig. 2 The principle of determination of the ther

mal diffusivaty α. (a) the temperature changes

 (T1(t), T2(t)) at the two measuring Points

 (P1, P2) for the stainless steel spedmen (SRM

 1460) at 150K, after applying the current pulse

 (9mA, 5s). (b) the comparison of the mea

sured temperature change T2(t) with the

 calculated curves, T2′(t), for various thermal 

diffusivity α: the measured change T1(t)

 was used as the boundary condition. (c) the

 mean square sum of the time differences,

 <(t′-t″)>2 to fulfill the equivalent condition

 for the two curves, T2(t′)=T2′(t″), against

 the pafameter α. Eighty points between the

 reduced temperatures 0.1 to 0.9 were used

 to evaluate the time difference, <Δt>2.

2.2 熱拡 散率の決定 方法

試料 に ヒータか ら熱 パルスを加 えた場合, 輻射 によ

る損失 がな く熱 がcold head側 に一方 向に流れる と仮

定 する と, 次 の1次 元 の熱拡散方程式 が成 立する。

dT/dt=α(d2T/dx2) (1)

ここで, Tは 温 度, tは 時間, xは 距離, αは熱拡散

率 である。 ここで, 時 間軸 を時 間刻 み幅 Δt (刻み数

i), 距離軸 を距離刻 み幅 Δx (刻み数j) で分割 し格

子 点 (u[i,j]) を作 る。 この微分方程式 を (2) 式 の

よ うにクランク ・ニコル ソン法20)を用 いて陰的 な差分

を とり近似差分方程式 を作 る。

(1+C)u[i,j+1]-(C/2)(u[i-1,j+1]

+u[i十1,j+1])=(1-C)u[i,j]

+(C/2)(u[i-1,j]+u[i+1,j]) (2)

これ に境界条件 を代入す る と, (1) の微分方程式 はn

元 の線形代数方程式 に書 き換 える ことができる。 この

連立方程式 をガウスの消去法 を用 いて解 くこ とで任意

の時間t, 任意 の距離xに おける 温 度T (t,x) を種

種 の熱拡散率 αに対 して計算 するこ とができる。 本研

究 では, 時 間刻 み幅 Δtを0.32秒, 距 離刻み幅 Δxを

0.5mmで 分割 し, 一連 の計算 をFORTRAN言 語 で

プログ ラム し, パ ソコンで計算 を行 った。 実験 におい

ては, ヒータに電流 をパルス状 に流 しているが, ヒー

タ部分 の温度 はヒータが有 限の熱容量 を持 っているた

めに理想的 なパルス状 の温 度変化 をせずに, 時 間遅れ

を生 じて変化す る。 そのため, 境界条件 として理想 的

なパ ルス状 の温度変化 (例 えば, 0≦t≦5でT=T0 

(一定)) を代入す る ことはできない。 そ こで,実 験

で求 め られたP1点 の温度変化T1 (t) を熱拡散方程

式 の境界条件 として代入 し, 距離Lだ け離れたP2点
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の温度変化T2′(t) を任意 の αに対 して 数値計算 し

て, 実験値T2(t) と一致す る αの値 を最小 自乗法 に

よ り決定 した。 この方法 を用 いれ ば, 熱パ ルスの幅,

 大 きさが任意で あって も試料 中の距離Lだ け離れ た2

点 の過渡的な温度変化 か ら熱拡散率 を決定す るこ とが

可能 となる。

Fig. 2 (a)に150Kで ステ ン レス標準試料 に5秒 間,

 9mAの 電 流パルスを印加 した場合 に測定 された温度

変化, T1(t), T2(t) を示す。 ま た, Fig. 2 (b) に

T1(t) を境界条件 と して (2) 式 に代入 し, 種々 のα

の値 に対 して計算 した温度変化T′(t) と, 実 際 に

測 定 された温 度変化T2(t) との フィッテ ィングの様

子 を最 大温度変化 を1に 規格化 して示す。 フィッティ

ングを系統的に行 うため, 立 ち上が りの10%か ら90

%の 間の80点 の温度 について計算値T2′(t) と測定値

T2(t) の時間のずれ Δtの平均 自乗和 を 計算 し, こ

の和 が最小 にな るよ うに αを決定 した。 Δtの平均 自乗

和 とαの関係 をFig. 2 (c) に示 す。 この図 か ら150K

における αの最確 値 は (3.95±0.05)×10-2cm2/sと

±1.25%の 精 度で決定 す るこ とがで きた。

3. 結 果 お よ び考 察

3.1 任意加熱法の検証実験

本研究 で用 いている任 意加 熱法は, 文字 どお り任意

形状 の熱 パルスに対 して熱 拡散率が求め られ るとい う

利点 を持 っている16)。 本研 究で用 いた測定 システムで

このこ とを確認 するために, 入力 電流パル スのパル ス

幅や大 き さと, 求 め られる熱拡散率 の関係について検

討 した。 Fig. 3に ステ ンレス標準 試料について ヒー タ

電流 値 を一定 とし電 流パルス幅 を変化 させ た 場 合 の

150K, 45K, 12Kで の熱拡散率 の値 を示 す。 電流パ

ルス幅 が極端 に短 い場合 (2秒 以 下) には温度変化 が

DVMの 測定限界 に近づ くため測定精度 が 悪 く な る

が, 4秒 か ら12秒 まで電流 パルス幅を変化 させて も,

 熱拡散率 はば らつき2%以 内でほぼ一定の値 となる こ

とがわか った。 Fig. 4に 同 じ試料 について電流 パルス

幅 を10秒 (一定) とし, 電流 パ ルスの大 き さを 変化

させ た場合 の150K, 45K, 12Kに お ける熱拡散率 の

値 を示す。 電流パル スの大 きさを変化 させ て も, 熱拡

散率 はば らつ き3%以 内 でほぼ一定 の値 となるこ とが

わか った。 同様 の確認実験 は, 熱拡散率 の絶対値 が異

なる高純度銅 とパイ レックスガラスに対 しても行 い,

 同程度 のばらつ きで熱拡散率 が決定 できるこ とを確認

した。 以上の ことよ り, この熱拡散率測定法 は任意形

状 の熱パルスに対 してば らつ き3%以 内で熱拡散率 を

決定 できる ことが明 らかになった。 DVMの 分解能や

輻射損失 の影響 を考慮 して, 入力 電流パルスの幅 と大

き さは, T1(t) の変化 が3～5Kと な るように各測

定温 度で設定 した。

Fig. 3 Dependence of the determined thermal 

diffusivity on the current pulse width applied 

to the heater.

Fig. 4 Dependence of the determined thermal 

diffusivity on the current pulse height applied 

to the heater when the current pulse windth 

is fixed at 10s.

3.2 ステ ンレス標準試料 (SRM 1460) の測定結 果

Fig. 5 (a) にステン レ ス 標準試料 の熱伝導率 κを,

 Fig. 5 (b) に熱拡散率 αの温度依存性 の測定結 果 を 示

す。 Fig. 5 (a) 中には, 熱伝導率 のNISTに よる較正 デ

ー タ21)を実線 で示 した
。 測定 され た熱伝導率 はNIST

の較正 データ と比較 して150K以 下で約2%0, 150K

以上 で約4%以 内 で精度 よ く測定 され た。 Fig. 5 (b) に

は, NISTに よ り計算 され たステン レス標準試料 の熱
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拡散率22)を実線 で示 した。 NISTの データを低温側 に

外装 した結果, 実験値 と200Kで 約10%の 違 いで一

致 した。 測定 され た200K以 下 でのステン レス 標準

試料 の熱拡散率 は100K付 近 まではほぼ一定 で あ る

が, その後急激 に増大 して12Kで は α=0.26cm2/s

であ った。 Fig. 5 (c) に, κ, α, ρ (=8.00g/cm3) か ら

計算 されたステ ンレス標準試料 の比熱 の温度依存性 を

示 す。 文献23)のステ ンレス鋼が今回測定 した ステ ン レ

ス標準 試料 (SRM 1460) と同一で あるか どうかは 不

明 であるが, 文献値 と 比較 して120K以 上で3%,

 120K以 下で約15%以 内で一致 した。

(a)

(b)

(c)

Fig. 5 The mesults of simultaneous measumement

 of (a) the themmal conductivity κ and (b) the

 thermal dif£usivity α for the austenitic stain

less steel standamd sample (SRM 1460), re

spectively. (c) shows the calculated specific heat

 using κ, α and ρ.

Fig. 6 Temperature dependence of the thermal 
diffusivity of the Pyrex glass (Corning #7740).

 The thick line in the figure represents the 
data reported by Hulstro, et al.24)

3.3 パ イ レックスガラスの測定結果

Fig. 6に パ イ レックスガ ラ ス の 熱拡散率 αの温度

依存性 を示す。 図 中には, レーザフ ラ ッ シ ュ 法 で

Hulstmomら によ り測定 され た室温以上 の熱拡散率 の

値24)を実線で示 した。 200K以 下 のパイ レックスガ ラ

スの熱拡散率の報告例 は現在 の ところ見 つか らず直接

的 な比較 はで きないが, Hulstmomら のデータを低温

側 に外挿 した結果, 測定値 は200Kで 約2%0以 内の

誤差 で一致 した。 測定 された200K以 下 での 熱拡散

率 は, 50K付 近 まではほぼ一定で あるが, そ の 後急

激 に増大 して12Kで は α=0.026cm2/sで あ った。

3.4 高純度銅 の測定結果

高純度銅 の熱拡散率 は, ステ ンレス鋼 やパイ レック

スガラスに比べ2～3桁 大 き く, かつ100K以 下の低

温 では指数関数的 に大 き くなる と報告 され ている25)。 

そ のため, 高純度銅 の測定 では大 きな熱拡散率 の測 定

も可能 になるよ うに, 温度計距離Lを 長 く し て (38
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mm) 測 定 を行 ったが, 測定器 のサ ンプ リ ン グ 速度

やGPIBに よるデータ転送速度 で決定 され る毎秒3.1

回のサ ンプ リング速度で は100K以 下 の大 きな熱拡散

率は決定で きなか った。 Fig. 7に 高純度銅 の熱拡散率

αの100～200Kの 温度依存性 を示す。 図中には, 高

純度銅 に対 して推奨 されてい る熱拡散率 の文献値25)を

太 い実線で示す。 測定 され た熱拡散率 は文献値 と比較

して, この温度範 囲で最大誤差7%以 内で一致 した。 

高速AD変 換 な どの手法 を用 いれ ば, さらに 大 きな

熱拡散率 の測定 も精度 よ く行 うことが可能にな ると思

われ る。

Fig. 7 The temperature dependence of the thermal 
diffusivity of the high purity copper (6N). 
The thick line represents the recommended 
data by Touloukian, et al.25)

4. ま と め

ヘ リウム冷凍機 を用 いて, 固体の熱拡散率 αを熱伝

導率 κと同一セ ッテ ィングで測定す るシス テ ム を 開

発 し, オーステナイ ト系 ステ ンレ ス 標準試料 (SRM

 1460), パイ レックスガ ラス (Comning #7740), 高純度

銅 (99.9999%: 6N) を12～200Kの 温度範囲 で測

定 した。 10-3～2cm2/sの 範囲に ある試料 の熱拡散率

αをば らつきが3%以 内で, また他の報告例 と比較 し

た誤差 が10%以 内で測定で きることがわか った。 熱

電対 の接 点は有限の大 きさを持 ち, そ の接点 をワニス

を用 いて試料 に接着 してい るので, Lの 測定精度 が熱

伝導 率, 熱 拡散率の絶対精度 に影響 を及 ぼす と考 え ら

れ る。 本研究の場合 のLの 測定 には, ステン レス標準

試 料, 高純度銅 の場合 は最大約3%, パ イ レックスガ

ラスの場合 は約8%の 誤差 を含 む と考 え られ る。 Lの

測定精度 の向上 とデータサ ンプ リングの高速化 によ り

さらに大 きな αの測 定や, さらに絶 対精度が よい α,

 κの測 定が可能 にな り, 酸 化物超 伝導体の散乱機構 の

解 明や各種低温材料 の熱物 性値 の評価 に役立つ もの と

考 えられ る。

本研 究 を進 め るにあた り有益な ご助言 をいた だきま

した, 岩手大 学工 学部, 松 川倫明助教授 に感謝い た し

ます。 また, 熱拡散 率の報告例 を提供 して くださった

計量研 究所, 計測 システム部, 計測情報研究室, 新井

照男氏 に感謝い た します。
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