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研究成果の概要（和文）：高性能ナノ構造化バルク熱電材料の創製に向けて，本研究では材料内部と界面におけ
るフォノン輸送スペクトルを計算する手法を開発し，熱伝導に寄与するフォノンを効果的に抑制する構造制御の
指針を得た．また，フォノンの粒子性に加えて波動性を利用した熱伝導抑制では，ナノ構造界面によるフォノン
の干渉と共鳴が界面熱抵抗に与える影響を分子シミュレーションによって評価し，さらなる熱伝導抑制に向けた
ストラテジを得た．さらに，フォノン波動性で重要となるフォノンの可干渉(コヒーレンス)性を分子動力学法に
よって計算し，平均自由行程と同様にコヒーレンス長は周波数に強く依存し，1-100nmの幅広い値を有すること
を明らかにした．

研究成果の概要（英文）：In order to realize high-performance thermoelectric materials, we have 
developed the method calculating phonon transport spectra inside a material and at an interface, and
 obtained a guidance of structuring for effectively reducing phonon transports contributing to 
overall heat conduction. As for the manipulation of heat conduction utilizing wave nature of 
phonons, we have evaluated impacts of interference and resonance by nanostructured interface on the 
reduction of thermal conductivity by means of phonon-wave packet and atomistic Green's function 
methods. Besides this, we performed molecular dynamics simulations to estimate phonon coherence 
length, which is important length scale in structural control utilizing wave nature of phonons. As 
results, we identified that, similar with phonon mean free path, coherence length is strongly 
dependent on frequency and widely distributed from 1 to 100 nm.

研究分野： 熱工学

キーワード： フォノン　界面熱輸送　フォノンコヒーレンス　熱電変換　分子動力学法　格子動力学法　グリーン関
数　第一原理計算
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相関を表す u と

)を導入すればよい
等方的な系では Suv は二地点の相対距離にの
みに依存することに注意すれば，コヒーレン

)=|Suv|2/SuuSvvで求まる．ここで
と vのパワースペクトルである．

本計算では固体アルゴンを対象とし，原子
は分子動力学法を用いて計算し

た．アルゴン原子間の相互作用は
ポテンシャルを使用し，ポテン

シャルにおけるエネルギーおよび長さスケ
1.03 meV，3.4 Å に設定した．
比を高めるために，特定の領域のアル

ゴン原子を周波数で強制振動させ，フォノ
ンを励起し，強制振動領域から距離
るフォノンと強制振動領域で励起している

のコヒーレンスを計算した．

界面におけるフォノン輸送スペクトル
材料内部ならびに

界面フォノン輸送スペクトルを明らかにす
，ナノ構造化によ

って顕著になるフォノンの波動性を考慮し
た界面フォノン輸送制御によって材料全体
の熱伝導を制御する方法を確立することを

フォノン熱伝導のモデリング 
気体分子運動論に基づけば，熱伝導率は波

のフォノンの熱容
の二乗および緩和時間

ことができる．熱容量と群速
度は調和原子間力定数を用いた動力学方程

できるから，フォノ
ン熱伝導のモデリングでは非調和性に由来
した緩和時間の適切なモデリングが必要に

フォノン散乱にお
いて，フォノンの平衡分布に対して高温極限

三次非調和力定数
Klemensの近似を用いる

と，緩和時間はエネルギー・運動量保存のみ
で決まる散乱位相空間とフォノン周波数の

ため，緩和時間はフォノ
ンの調和物性によって求めることが可能で
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変えながら計算を繰り返すことで，コヒーレ
ンスの距離依存性を求め，その空間減衰から
コヒーレンス長を抽出した． 
４．研究成果 
(1) フォノン熱伝導のモデリング 
  本手法を異なる結晶構造・熱伝導率(1-100 
W/m-K)を有する材料(シリコン，鉛テルル，
マグネシウムシリサイド，ハーフホイスラー
ZrCoSb，スクッテルダイト，チタン酸ストロ
ンチウム)に適用し，室温における緩和時間の
周波数依存性を計算した．第一原理に基づい
て計算した緩和時間と比較すると，幅広い材
料の緩和時間の複雑な周波数依存性を比較
的よく再現していることがわかった． 
 しかし，大きな格子非調和性やラットリン
グ効果による特徴的な緩和時間の周波数依
存性は再現できていないのに加え，シリコン
や鉛テルルにおいては低周波数領域の緩和
時間の周波数依存性の冪を過小評価してい
ることがわかった．ただし，冪数を適切に調
節すれば第一原理的に得られる緩和時間の
周波数依存性をよく再現できることから，三
次非調和性に由来する散乱強度の適切なモ
デルリングが必要になることが明らかにな
った． 
 低周波数領域の緩和時間の周波数依存性
の再現性などモデルには改善の余地がある
ものの，材料の緩和時間ならびに熱伝導率ス
ペクトルを調和物性のみで求めることがで
きることから，これまで第一原理熱伝導解析
の適用が難しかった結晶格子に数十から数
百の原子を含む複雑系のフォノン輸送特性
を微視的に評価することが可能である．また，
熱伝導率スペクトルによってフォノンの輸
送を効果的に阻害する構造体の種類や長さ
スケールを同定できるため，本モデルを用い
ることで熱電材料の高性能化の構造設計指
針を得ることができることを示した． 
 
(2) 界面熱輸送スペクトル解析法 
 質量が異なるアルゴン結晶が接合した系
に対して非平衡分子動力学シミュレーショ
ンを行い，界面熱輸送スペクトルを計算した．
熱流に垂直な断面は 5.35.3 nm2を選び，熱流
方向の長さは 22.26 nm とした．系の両端は固
定されており，隣接している領域の温度を高
温と低温にすることで，温度差を与えた．温
度差は平均温度の 10%になるように設定し，
平均温度は Tave=1, 5, 10, 30, 40 K を選んだ． 
 系が非平衡定常状態に達したのち，界面近
傍の原子間の力と速度から局所熱流束スペ
クトルを計算した．得られた熱流束スペクト
ルの妥当性を検証するため，Tave=1 K におけ
る熱流束スペクトルと原子グリーン関数法
から得られる透過関数を比較したところ，互
いによく一致することを確認した．Tave=1 K
では格子非調和性が小さく，界面を通過する
フォノンは弾性散乱が支配的であるから，調
和理論に基づいた原子グリーン関数計算結
果と一致により，本計算手法が妥当であるこ

とを確認した． 
 次に平均温度を変えながらスペクトル計
算を行った結果，カットオフ周波数以上の周
波数領域でもスペクトルを有し，特に温度が
高くなるほどこの傾向が顕著になった．これ
は温度上昇によって，界面近傍において非弾
性的なフォノン輸送が促進されたためであ
る．通常，界面熱輸送は弾性的な散乱チャネ
ルが支配的であるが，Lennard-Jones 固体など
格子非調和性が大きい系では，非弾性的な散
乱チャネルも熱コンダクタンスに与える影
響は大きいことがわかった．  
 一般的にフォノンは波束として材料内部
を伝搬し，系における特徴的な長さスケール
に対して波束の空間広がりが十分に小さけ
ればフォノンは粒子として取り扱える．しか
し，ナノ構造化によって生じた界面や構造の
長さスケールがフォノン波束の空間広がり
と同程度またはそれ以下になるとフォノン
の波動的な性質が顕著になることから，フォ
ノンの波動性を用いたフォノン輸送制御が
可能である．そこで，界面フォノン輸送スペ
クトル解析と並行して，ナノ構造化によるフ
ォノン波動性を利用した輸送制御を行った． 
 フォノンの干渉を利用した輸送制御では，
シリコン母材の中に，シリコン・ゲルマニウ
ム合金薄膜を入れることで，異なるインピー
ダンスを有する複数の伝搬経路を導入した．
これにより，伝搬フォノンに位相差を生じさ
せ，弱め合う干渉によって界面透過率の制御
を行った．最近接と次近接相互作用の大きさ
をコントロールすることで，完全反射となる
周波数を制御することに成功した．干渉に対
して共鳴では，シリコン母材の中に直径が数
ナノメーターのゲルマニウムナノ粒子を埋
め込まれた系を対象とし，ゲルマニウムナノ
粒子との共鳴による透過率の周波数依存性
を調べた．一般的に干渉・共鳴による完全反
射の周波数帯は狭いため，ナノ粒子の直径や，
ナノ粒子の空間配置を変えることで，単一ナ
ノ粒子との共鳴だけではなく，ナノ粒子同士
の協同的な振動状態との共鳴も利用し，比較
的広い周波数帯のフォノンの透過率を制御
することに成功した． 
 干渉と共鳴を利用したフォノン輸送のさ
らなる制御に向けて，マテリアルズ・インフ
ォマティクスによるフォノン透過率制御を
行った．本計算では様々な超格子膜厚の組み
合わせに対して，原子グリーン関数法によっ
て計算した界面熱コンダクタンスを入力と
してベイズ最適化を行うことで，界面熱抵抗
が最大となる構造を同定した． 
 
(3) フォノンコヒーレンス長の計算 
 異 な る 超 格 子 厚 み を 有 す る 質 量 差
Lennard-Jones 超格子を対象にコヒーレンス
長の計算を行った．強制振動方向を変えるこ
とで，励起するフォノンの偏向を制御し，20 
K におけるコヒーレンス長の周波数依存性を
計算した．その結果，コヒーレンス長は超格



子厚みに依らず 1-100 nm まで幅広く分布し，
偏向に強く依存することが明らかになった．
コヒーレント長と平均自由行程の大小関係
を明らかにするため，厚み 1 nm の超格子の
平均自由行程を計算し，コヒーレンス長と比
較した結果，周波数依存性や長さスケールの
分布は概ね一致することがわかった．これは
本計算では不純物などによる外因的な散乱
は含んでおらず，位相緩和はフォノン同士の
散乱のみに起因するためである． 
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