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研究成果の概要（和文）：アモルファス構造における熱伝導現象の解明と制御に向けて，結晶材料内の固有振動
モード間の相互作用を評価する手法を開発し，一般的に用いられる平衡状態を仮定する緩和時間近似を検証し
た．シミュレーションには，分子同士の相互作用によって生じる分子の軌跡の時間発展を解く方法である分子動
力学法を用いた．この手法により，振動モードのうちの一つを励起させ，その緩和過程を評価することで緩和時
間を求めた．この結果，平衡状態を仮定して緩和時間を求める先行研究の結果と概ね一致したが，数割の差が生
まれることが明らかになった．したがって，極度に非平衡性が強い系においては緩和時間近似に修正を加える必
要があることがわかった．

研究成果の概要（英文）：In order to understand and control the heat transfer in amorphous 
structures, a method for evaluating the interaction between phonon modes was developed. The 
molecular dynamics simulations, solving the time evolution of the trajectory of molecules under 
intermolecular potential, were utilized for the analysis. By using this method, one of the vibration
 modes in a crystal was excited and its relaxation process was evaluated to obtain the relaxation 
time. As a result, it was clarified that the relaxation curves of the excited modes exhibit 
exponential decay, which agrees with the perturbation theory of phonon scattering. It was also found
 that the developed method shows larger scattering rates compared with that from the perturbation 
theory. These results indicated that it is necessary to modify the relaxation time approximation in 
non-equilibrium systems.
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  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
近年の半導体デバイスの発展に伴い，コンピュータなどの情報機器の小型化や高性能化が進む一方で，排熱の問
題がより深刻になっている．特に微細な構造における伝熱現象を明らかにするためにはフォノンの輸送問題を扱
わなければならない．しかし，極めて温度差が小さい場合の解析は進む一方で，温度差が大きい，すなわち非平
衡性が強い場合のフォノンの緩和現象は明らかになっていない．本研究によって，フォノンの緩和過程は非平衡
性が大きい場合と平衡時で概ね一致するが，緩和時間が短くなることが分かった．

※科研費による研究は、研究者の自覚と責任において実施するものです。そのため、研究の実施や研究成果の公表等に
ついては、国の要請等に基づくものではなく、その研究成果に関する見解や責任は、研究者個人に帰属されます。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９（共通） 
１．研究開始当初の背景 
アモルファス構造を持つ材料は様々な分野で応用されており，その熱伝導現象は工学的に重

要である．その一方で，学術的にはアモルファス構造の熱伝導現象は明らかになっていない点が
ある． 
半導体及び絶縁体の熱伝導の担い手は格子振動である 1．結晶の場合，格子振動を量子化した

フォノンの輸送問題を解くことでその熱伝導率が導かれる．この描像はフォノン気体モデルと
呼ばれており，フォノンが粒子として空間中を進行することでエネルギーが輸送される．そのた
め，ボルツマン輸送方程式をモンテカルロ法によって解くことで，ナノ構造化された結晶におけ
る熱伝導現象を求めることが可能である 2．特に第一原理計算に基づく原子間相互作用の計算と
組み合わせることで，より現実を模したシミュレーションが可能となる 3．この時，フォノンの
緩和時間などがボルツマン輸送方程式のパラメータとなる． 
一方でアモルファスにおける格子振動は空間を進行しないディフューゾンや局在化するロコ

ンが大半であり，フォノンとは異なり非進行波である 4．非進行波による熱輸送はフォノンのよ
うな振動そのものの移動ではなく，振動同士の相互作用によりエネルギーの輸送が行われ，一般
に低い熱伝導率を持つ．そのため，アモルファス構造における熱伝導率は Allen-Feldman 理論に
よってフォノン気体モデルとは異なる形で定式化されている 5．こうした理論が報告される一方
で，アモルファス構造に見られる熱伝導率のサイズ依存性 6, 7 など，依然として説明がつかない
現象も知られている．この問題を解決するためには，格子振動間の相互作用をより明確にする必
要がある． 
 
２．研究の目的 
本研究では，アモルファス構造における格子振動現象の理解を進めるために，分子動力学法お

よび格子動力学法によるシミュレーションによって単一励起されたフォノンモードの緩和現象
を解明する．特に，非平衡性が大きい場合にフォノンの散乱頻度にどのような影響があるかを明
らかにする． 
 
３．研究の方法 
結晶内で励起された単一モードの緩和過程を追跡するために，分子動力学法を用いた．結晶に

はアルゴン，およびシリコンを用いた．以下に計算の流れを示す．まずそれぞれの系において，
20 K および 300 K の平衡状態を NVT アンサンブルによって生成する．その後，波数および分枝
を指定し，単一のフォノンモードの変位および速度を生成した平衡状態に足し合わせることで，
一つのモードが励起された状態を作り出す．ここで，単一のフォノンモードの変位および速度は
格子動力学法によって求める．励起後に分子動力学計算を再度行うことで励起したフォノンモ
ードが他のモードへエネルギーを受け渡して緩和していくが，この際のエネルギーの時間変化
は先行研究によって報告されている Normal Mode Decomposition 法を用いた 8, 9．この方法では，
分子動力学で求めた変位と速度を格子動力学法によって求めた基準モード成分に投影すること
で特定のモードの振幅を求めることができ，さらに運動量成分とポテンシャル成分からモード
ごとの全エネルギーを取り出すことが可能である．以上の操作を 10 種類の平衡状態，72 種類の
初期位相，ブリルアンゾーン内に存在するすべてのフォノンモードに対して行い，緩和過程を求
めた． 
 
４．研究成果 
(1)緩和時間近似に基づく散乱頻度との比較 
まず，アルゴンにおける励起されたフォノンモードの緩和過程を評価した．励起モードのエネ

ルギーは，温度換算で 200 K, 500 K, 1000K の三通りを行った．初期平衡状態，初期位相，励起
温度および励起するモードの波数と分枝によらずいずれの場合も，励起したモードのエネルギ
ーの緩和過程は概ね指数的に減衰することがわかった．このことから，非平衡性が極めて強い系
の場合でも，緩和時過程の定性的な傾向は緩和時間近似と同様であることがわかった． 
次に，これらの結果を指数関数にフィッティングをすることで，各モードの散乱頻度(緩和時

間の逆数)を求めた．それぞれの励起温度による結果を比較したところ，いずれの場合も緩和時
間近似に基づく散乱頻度と概ね一致したが，平均して 20%程大きくなることが分かった．すなわ
ち，緩和時間としては減少することが明らかになった．また，励起温度が上がるにつれてわずか
ながら散乱頻度も上昇することがわかった．一方で，平衡系としての温度は 20 K である一方で，
励起温度が最大で 1000 K であることを考慮すると，非平衡性の大きさは散乱頻度に対する影響
はさほどは大きくはないと考える． 
(2)励起モードの初期位相による影響の検証 
励起するモードの初期位相によって差が生まれるかを検証するため，異なる初期位相ごとの

緩和曲線を比較した．この結果，完全ではないものの，それぞれの緩和曲線は平均した値に比べ
ると一致した． 
一方で，初期位相を変化させた場合においても，ブリルアンゾーン境界以外のモードは速度と

変位の持つエネルギーは 1:1 で変化しない．これはブリルアンゾーン内で点対称なモードを組み
合わせることで初めて解消する．したがって，励起するモードの初期状態における速度と変位の
エネルギー比を点対称なモードを組み合わせて 1:0 および 0:1 等に変化させ，分子動力学法を用



いて同様のシミュレーションを行った．この結果，単純に初期位相を変化させた場合と同様，励
起したモードの緩和曲線及び散乱頻度において互いに有意な違いは見られなかった．すなわち，
仮に複数のモードを同時に励起させた場合でも，少なくともそれが点対称な関係である場合は，
それらの緩和過程は同一になることがわかった． 
(3)光学モードが存在する結晶との比較 
単一励起したフォノンモードの緩和過程のシミュレーションをシリコン結晶においても行っ

た．この際，励起温度は 1500 K とした．緩和曲線の例を図に示す．平衡系の温度が 300 K であ
り，励起温度はその 5 倍であるため，比較的ノイズが大きいが，アルゴンの場合と同様に，励起
したモードのエネルギーは指数関数的に減衰することがわかった．また，光学モードでも同様に
指数関数的な減衰が見られたが，その散乱頻度は音響モードに比べて平衡時からの差が大きい
結果となった． 
 

 

図 シリコンにおける単一励起フォノンモードの緩和過程の例．励起したモードはブリルアン
ゾーン中の L 点の，音響横波モード．点線は指数関数によるフィッティング曲線． 
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