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研究成果の概要（和文）：まず，原子レベルからフォノンの波動性を評価する理論・数値解析手法を開発し，ナ
ノワイヤージャンクションや重いナノ粒子の析出によって，フォノン波の共鳴を誘起し，フォノン輸送を遮断す
ることができることを示した．次に，フォノンスペクトル制御によって，熱伝導率の温度依存性の符号を反転で
きること示した．また，粒径が数nmのナノ多結晶体の熱伝導率の計測と解析を行い，フォノンの平均自由行程が
究極的に低減されることを示した．さらに，これらの知見をもとに，熱伝導スペクトル全体を階層的に制御する
熱電材料を開発した．加えて，多結晶系においてフォノンドラッグによるゼーベック係数と熱伝導率サイズ依存
性を明らかにした．

研究成果の概要（英文）：First, we developed theoretical and numerical methods to evaluate the wave 
property of phonons from the atomic level, and showed that the resonance of phonon waves can be 
induced and phonon transport can be interrupted by installing nanowire junctions and imbedding heavy
 nanoparticles in a matrix. Next, it was shown that the sign of temperature dependence of thermal 
conductivity can be reversed by phonon spectrum control. We also measured and analyzed the thermal 
conductivity of nanocrystals with a particle size of several nanometers, and showed that the phonon 
mean free paths were ultimately reduced. Furthermore, based on these findings, we developed a 
thermoelectric material that hierarchically controls the entire heat conduction spectrum. In 
addition, we clarified the using polycrystalline materials the size dependence of 
phonon-drag-induced Seebeck coefficient and thermal conductivity.

研究分野： 分子熱工学

キーワード： 熱工学　フォノンエンジニアリング　熱輸送制御　熱伝導スペクトル

  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
フォノンの波動的特性の理解とそれを利用した熱輸送制御，高付加価値の熱伝導物性の実現のためのフォノンス
ペクトル制御，フォノンドラッグに着目した電子物性との独立制御の３項目について得られた成果は，従来より
も高度な制御原理を利用した，より付加価値の高い熱輸送制御性を示すものである．加えて，いずれも基礎原理
まで深めた解析を伴っていることから，基礎に根付いたフォノンエンジニアリングの学術的な進展に寄与した．
フォノン伝導性能は最も重要な熱機能の1つであり，熱エネルギー輸送はもとより，蓄熱における放熱・再生速
度や，熱電変換における温度勾配（キャリアの駆動力）を決定するため，様々な応用への発展も見込まれる．



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９、ＣＫ－１９（共通） 
１．研究開始当初の背景 

熱エネルギーを適切な時間と空間に移す技術は，排熱利用，環境発電，電子や光デバイスの
熱マネージメントなどにおいて重要である．システムと材料の開発が一体となったアプローチ
が必要となる中で，優れた熱エネルギー輸送，蓄熱，変換性能を有する材料の開発が急務であ
る．固体中の格子熱（フォノン）伝導性能は最も重要な熱機能の 1 つであり，熱エネルギー輸
送はもとより，蓄熱における放熱・再生速度や，熱電変換における温度勾配（キャリアの駆動
力）を決定する．熱伝導はその拡散性の強さから，制御が困難であるとされてきたが，近年の
熱工学分野では，ナノスケール構造の合成，観察，物性評価技術の発展を受けて，その設計性
および制御性が向上している．特筆すべきは，これらが単に経験的に作製されたのではなく，
第一原理にもとづくマルチスケールフォノン輸送解析法（格子動力学法，分子動力学法，モン
テカルロ法を連成）やナノスケール熱測定法によって得られたフォノン輸送物性（フォノン群
速度，緩和時間，平均自由行程など）にもとづいた設計指針によって作製されている点にある．
特に，フォノンモードに依存した熱輸送物性，複雑構造のフォノン輸送特性，界面原子構造と
熱輸送の関係に関する技術開発で進展があり，微視的な原理原則に立脚して格子熱伝導を制御
する真フォノンエンジニアリングの実践への機運が高まってきている．一方で，フォノンエン
ジニアリングをより社会的にインパクトのある工学に発展させるためには，フォノンの波動性
の発現などの、より高度な制御原理を利用したスペクトル制御をもとに，より付加価値の高い
効果を実現する必要がある． 

 

２．研究の目的 

本研究では，以下の３つの課題に取り組む． 

(1) フォノンの波動的特性の理解とそれを利用した熱輸送制御 

これまでの成果の多くはフォノンを粒子として捉え，フォノン気体の「弾道輸送性」に着目
したものであるが，格子振動であるフォノンは本来波であるため，干渉などの波動的な性質を
有する．フォノンを波として捉えた熱輸送の制御は，フォトニック結晶とのアナロジーで議論
されて来たが，フォノンの波動性の物理に関する知見が不足しているのが現状である．そこで，
本研究では，原子レベルからフォノンの波動性を評価する理論・数値解析手法を開発して基礎
的な波動物性を明らかにするとともに，それにもとづいて設計したいくつかのナノ構造に対し
てフォノンエンジニアリング効果を評価する． 

(2) 高付加価値の熱伝導物性の実現のためのフォノンスペクトル制御 

近年の研究によって，固体の熱輸送を熱伝導率という単一の値ではなく，フォノンのモード
に依存した「熱伝導スペクトル」で考えられるようになってきた．特定の周波数領域のスペク
トルを抑制することができれば，熱伝導率の温度依存性の符号反転など，より付加価値の高い
熱機能を生み出すことができる．一般に結晶材料の熱伝導率は室温以上において負の温度依存
性を示すが，応用によっては正の温度依存性が望ましい場合が多い（例えば，動作開始時は暖
機のために熱伝導率が低く，定常動作時は排熱のために熱伝導率が高い方が良いなど）．本研究
では，熱伝導スペクトルの低周波領域を選択的に抑制することで，室温付近での温度依存性の
符号を反転できることを実証する．また，究極的な熱伝導率の低減を念頭に，粒径が一桁ナノ
メートルのナノ多結晶体の熱伝導率の評価と解析を行う．さらに，これらで得られた知見をも
とに，熱伝導スペクトル全体を階層的に制御する熱電材料を開発し，その性能を評価する． 

（3）フォノンドラッグに着目した電子物性との独立制御 

エネルギー変換で重要となる電子輸送とのカップリングおよびディカップリングに取り込む．
熱電変換においては，電気伝導を阻害せずに熱伝導率を低減することが重要であり，申請者ら
はこれまで，フォノンの粒子的描像から，ナノ構造の代表長さをフォノン平均自由行程よりも
小さく，電子のそれよりも大きくすることで，フォノン熱伝導を有意に低減することに成功し
てきた．本研究では，さらに，フォノンドラッグに寄与してゼーベック効果を増大させるフォ
ノンのスペクトルを明らかにすることで，それらを生かしながら熱伝導に寄与するフォノンを
抑制するスペクトル・エンジニアリングの方向性を示す． 

 

３．研究の方法 

研究目的を達成するために，以下の方法で研究を行った．中心的な材料として，最も安価な
材料の１つであるシリコン（Si）および関連の化合物を取り扱った．Si は安全な上に埋蔵量が
豊富であり，現在の Si テクノロジーとコンパティブルなため加工や実装する際のプロセシング
コストが低く抑えられる． 

（１）フォノンの波動的特性の理解とそれを利用した熱輸送制御 

局所的なナノ構造によって，局所的なフォノンの共鳴を促すことができれば，周期構造は必
要なく，材料の実現性やバルク材への展開が容易となる．そこで，フォノンの局所的な共鳴効
果を検証するために（A）Si ナノワイヤーのジャンクションを有する系，および（B）Si 母材
中にゲルマニウムナノ粒子を埋め込んだ系（図 1）の２つの系について，分子動力学法，波束
法，原子グリーン関数法を適宜使用して，共鳴の状態やそのフォノン透過関数や熱伝導への影
響を評価した． 

（２）高付加価値の熱伝導物性の実現のためのフォノンスペクトル制御 

まずは，熱伝導率の温度依存性の符号を負から正に反転させることをターゲットとして，Si，



シリコンカーバイド，ダイヤモンドを例にとり，
ナノ多結晶化によって熱伝導率の温度依存性が
変調される効果を，第一原理にもとづく非調和
格子動力学とボルツマン輸送モデルを用いて定
量的に評価した． 

次に，粒径が 3nm～40nm の Si ナノ多結晶体
薄膜について，時間領域サーモリフレクタンス
法を用いて，熱伝導率の温度依存性を測定した．
また，界面構造を再現した原子グリーン関数法
によって界面でのフォノン透過関数を計算し，
それをボルツマン輸送モデルに入力することに
よって，熱伝導率の温度依存性を求めた． 

最後に，Si ナノ粒界，ナノ細孔，および析出
金属ナノ粒子が異なるサイズ分布で存在する複
合材を作製し，階層的なフォノンスペクトルの
制御により熱伝導率が低減された熱電材料を作
製し性能評価した． 

（3）フォノンドラッグに着目した電子物性との
独立制御 

フォノンドラッグ効果を利用してゼーベック
係数を向上すること検討した．そのために，「熱
伝導スペクトル」と「フォノンドラッグスペク
トル」の違い明らかにするべく，粒径の異なる
高密度の Si 多結晶体を作製し，幅広い温度域
（50 K-300 K）での熱伝導率とゼーベック係数
を測定した．さらに，ボルツマン輸送にもとづくモデルを用いながら，ゼーベック係数へのフ
ォノンドラッグの寄与を定量化した． 
 
４．研究成果 
（１）フォノンの波動的特性の理解とそれを利用した熱輸送制御 

フォノンの粒子的振る舞いの科学に加えて，フォノンの波動性に着目し，干渉や回折によっ
て熱伝導率を低減する構造を検討した．波動的特性を発現するには，干渉する波がコヒーレン
トである（位相に一定の関係がある）必要がある．そこで，原子レベルからフォノンの波動性
を評価する理論・数値解析手法を開発して，周期構造などのフォノン波の基礎物性を明らかに
した．具体的には，分子動力学法を用いてナノスケール構造の片側で励起したフォノンが伝播
される際の相互相関を計算することによってフォノンのコヒーレント長（位相緩和長）を計算
した．計算はフォノン・フォノン散乱や界面フォノン散乱などの基礎的な散乱過程も含めて行
い，フォノンの波動的特性を発現し得る構造の長さスケールを同定した． 
また，上記の(A)と(B)の系について，フォノンの干渉・共鳴効果について解析した．(A)の Si

ナノワイヤージャンクション系においては，ジャンクションにおける２つのナノワイヤーのモ
ードの混成によって，強いフォノン共鳴が生じ，室温における熱伝導率が 0.2W/mK を下回るこ
とが分かった．さらに，モンテカルロ法によりフォノン粒子のボルツマン輸送も併せて行うこ
とで，波動的な効果と粒子的な効果の相対的なインパクトの評価も行った．その結果，波動的
効果な共鳴の効果と粒子的な散乱の効果が熱伝導率低減に同等に寄与していることがわかった．  

一方，(B)の Si に直径が数 nm のゲルマニウムナノ粒子を埋め込んだ構造に対してフォノン透
過計算を行った結果、これまでのナノ構造では制御が困難であった１テラヘルツ近傍の周波数
を有する音響フォノンの伝播を効率的に阻害することができることがわかった。図 1 に示すよ
うに，母材よりも粒子が重い場合において，特定の周波数で共鳴が起り，フォノン輸送をほぼ
完全に遮断できる．なお，局所的な現象であることから，周期的な構造を必要としないことが
大きな利点である．さらに，粒子が集合した際の効果についても詳細に明らかにした． 

加えて，同様の波動性を活かしたコンセプトで超格子構造の最適設計なども行った．その際，
機械学習的な手法を取り入れ，非周期的な自由度も含めて効率的に最適化を行った． 

 
（２）高付加価値の熱伝導物性の実現のためのフォノンスペクトル制御 

まず，Si とダイヤモンドをナノ多結晶化した際の熱伝導率の温度依存性を図 2 に示す．粒界
によって，平均自由行程が長く低周波数のフォノンが散乱され，高周波数のフォノンが支配的
になることで，量子効果の影響が大きくなる．このように，熱伝導スペクトルの低周波領域を
選択的に抑制することで，室温付近で熱伝導率の温度依存性の符号を反転できることを示した． 
次に，粒径が極端に小さい場合の界面フォノン散乱の理解を目的に，粒径が 3nm の Si 多結

晶体の熱伝導およびその温度依存性の計測を行った結果，50-300K の広い範囲でアモルファス
Si の熱伝導率よりも優位に小さいことがわかった（図 3）．そこで，原子グリーン関数法によっ
て界面のフォノン透過スペクトルを計算し，それを入力としたナノ多結晶体の熱伝導率を計算
した結果、周波数の低い（熱伝導率への寄与が大きい）音響フォノンの平均自由行程が波長の

(a)

(b)

 

図 1 (a)Si 母材の中に埋め込まれたゲルマ
ニウムナノ粒子の系の模式図(b)縦波音響
フォノンの透過関数 



半分よりも短くなり，究極的なフォノン輸送の抑制が実現できていることが明らかになった 

それまでの研究で明らかにした各種の効果を合わせて，Si を基盤とした環境親和型および低
コスト材料の無次元性能指数（ZT）を向上するべく，ナノ粒界，ナノドット，ナノ空孔、金属
ナノ粒子などのナノ構造を有するナノ Si 複合材を開発した．メタルアシストエッチングにより
作製したポーラス Si ナノワイヤーをプラズマ焼結によって高密度化しながら複雑ナノ構造化
することで，様々なナノ構造を階層的な長さスケールで作り込んだ．得られた材料は非常に低
い熱伝導率を示しながらも，高いパワーファクターを維持し，ほぼ Si のみを用いた材料として
は非常に高い値である ZT=0.3＠室温を実現することに成功した． 

 

（3）フォノンドラッグに着目した電子物性との独立制御 

フォノンドラッグ効果については単結晶材料を中心に報告例は古くからあるが，一般に，キ
ャリア・フォノン相互作用が大きい材料は熱伝導率も大きいため，結果的には ZT を増大させ
ることにはならないというジレンマがあった．本研究では，フォノンスペクトル制御によって，
このジレンマを解消することを考えた．つまり，フォノンスペクトルを考慮すると，フォノン
ドラッグに寄与するフォノンと，熱伝導率に寄与するフォノンでは，波数・周波数・分岐が異
なると考えられる．平均粒径が 50 μm の Si ナノ粒子焼結体を作製して、熱伝導率およびゼーベ
ック係数の温度依存性を測定した．作製した Si ナノ粒子焼結体の熱伝導率およびゼーベック係
数は，単結晶 Si のそれと比べて大きく低下した（図 4）．ボルツマン輸送に基づく理論モデル
計算を用いて解析した結果，ゼーベック係数の低減はフォノンドラッグ効果のサイズ依存性に
よるものであることがわかった．また，フォノンドラッグ効果に寄与するフォノンの平均自由

(a) (b)

 
図 2 ナノ多結晶化した際の熱伝導率の温度依存性．(a)シリコン，および(b)ダイヤモン
ドの場合 

(c)

 

図 3 (a)シリコンナノ多結晶体．(b)時間領域サーモリフレクタンス法計測．(c)熱伝導率の温
度依存性．マーカーが実験結果で線が計算結果． 



行程は熱伝導に寄与するそれに比べて長いことがわかった．これらより，直径数 nm のナノ析
出構造などの高周波数（短平均自由行程）のフォノンを選択的に散乱する適切なナノ構造の導
入することで，フォノンドラッグ効果を活かしながら熱伝導率を低減することにより熱電性能
が向上できる可能性を示した． 
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