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研究成果の概要（和文）：フォノンと電子/マグノンの複合輸送系に関して、マルチスケール・モンテカルロ法
シミュレータなどの解析技術や、ゼーベックスペクトル計測系などの計測技術を開発した。これらにより、電子
とフォノンの非平衡性の熱輸送への影響について理解を深めた。例えば、半導体デバイス系や金属・絶縁体（半
導体）界面系などを対象に、強い非平衡状態下での熱輸送特性を定量化した。また、金属/絶縁体超格子構造の
計測を行い、金属・絶縁体界面近傍における熱抵抗および、その金属種や幾何学への依存性を実験的に評価し、
電子・フォノン相互作用が強い系において熱伝導率が有意に低減され、それが非平衡性によって生じていること
を明らかにした。

研究成果の概要（英文）：We have developed analytical techniques such as a multiscale Monte Carlo 
simulator and measurement techniques such as a Seebeck spectrum measurement system for the combined 
phonon and electron/magnon transport systems. Through these techniques, we have deepened our 
understanding of the effects of the non-equilibrium nature of electrons and phonons on heat 
transport. For example, we quantified heat transport properties under strong non-equilibrium 
conditions in semiconductor device systems and metal-insulator (semiconductor) interface systems. We
 have also measured metal/insulator superlattice structures and experimentally evaluated the thermal
 resistance near the metal/insulator interface and its dependence on metal species and geometry, and
 found that the thermal conductivity is significantly reduced in systems with strong electron-phonon
 interactions by the non-equilibrium.

研究分野： 分子熱工学

キーワード： フォノン　フォノンエンジニアリング　電子　マグノン　マルチスケール

  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
本研究では、フォノンと電子/マグノンの複合輸送系に関して、準粒子間の相互作用を考慮しながら混合輸送問
題の解析を行う技術を開発した。これらの技術開発はナノスケール熱工学における重要な学術的な課題であり、
開発された技術は、今後、混合輸送現象の学術の進展および、電子デバイスや熱電材料開発などの応用分野の発
展に貢献することが見込まれる。また、本研究で見出された電子・フォノン相互作用が小さい金属と絶縁体や半
導体の界面近傍において強い非平衡性から熱伝導率が大きく低減される有意な効果は、時・空間スケールの異な
る複数種類の準粒子が共存して相互作用する「強」非平衡力学に新たな理解と制御性を付与するものである。

※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、研究者個人に帰属します。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９（共通） 
 

 

１．研究開始当初の背景 

近年のフォノン輸送の科学の進展は目覚ましい。最近の１０年間で、単結晶のフォノン輸送
の第一原理計算が可能となり、それをもとにしたマルチスケールシミュレーションにより、複
雑なナノ構造の正確な熱伝導計算が可能となった。また、ポンプ・プローブ法などの光学的測
定やマイクロデバイスを使った電気的測定により、ナノスケールの時間・長さスケールでの熱
伝導計測が可能となった。これらにより、ナノスケールでは熱伝導率は現象論的なモデルであ
るフーリエ則には従わず、光のように、周波数、波長、偏向によって熱伝導能が異なることが
明らかとなり、その特性を利用した様々な構造や材料が実現されている。当該分野は「フォノ
ンエンジニアリング」として国内外で注目を集めている。 

 一方で、フォノンの輸送が重要になる材料やデバイスでは、フォノン単独の物性よりも電子
（正孔）やマグノン（スピン波）などの他の準粒子と融合した物性が問題になることが多い。
つまり、本来の「フォノンエンジニアリング」の範囲は、格子熱伝導の制御に留まらず、熱エ
ネルギー変換はもとより、ジュール熱やその散逸などの制御にも及び、非常に広域である。こ
れは、電子やマグノンのデバイスや素子の性能、消費エネルギー、熱マネージメントなどに直
結し、社会的および産業的にインパクトの高い課題である。例えば、デバイスや素子内のナ
ノ・界面構造を通じてフォノン散乱と散逸が一体的に予測・制御できるようになれば、パワー
半導体デバイスの温度の低下・均一化による集積性・動作信頼性の向上、マグノン回路などの
超低電力素子の性能や汎用性の向上、熱電素子（ゼーベック型やスピンゼーベック型）の電子/

マグノンとフォノンのディカップリングを通じた変換性能向上が見込める。 

それにも関わらず、他の準粒子との相互作用を含めた学術的な研究が少ないのは、その複合
的な物性を微視的な視点から解析する技術が足りないからであると考える。その理由は、フォ
ノンと他の準粒子の緩和の時空間スケールが大きく異なることと、フォノンと他準粒子の相互
作用がそれぞれのモード（エネルギー、運動量、偏向）に依存することにある。例として、半
導体デバイスにおいて、ジュール熱によってホットスポットが発生し、それが半導体チャネル
内（数 nm～数十 nm）を通って周囲に散逸する様を考える。この際、電子はモード選択的にフ
ォノンにエネルギーを与えるが、緩和の遅いフォノンは強い局所非平衡状態にあり、フォノン
の非平衡分布と界面の透過関数が熱散逸を決定する。ここで、チャネルの代表長さが数十 nm

の場合は、相対的に平均自由行程が小さい電子は局所平衡状態にあると見なせるが、チャネル
の代表長さが数 nm の場合は電子も局所非平衡状態になる。いずれの場合も熱の発生および散
逸を評価するには、フォノンと電子の輸送を両方解く必要があるが、前者ではそれらのスケー
ルミスマッチが問題になり、後者では、非平衡分布同士の相互作用が複雑になる。 

以上を踏まえて、ナノスケール熱工学における重要な学術的な課題として、フォノンと他の
準粒子の相互作用を考慮しながら混合輸送問題の解析を実現することを挙げる。課題の解決の
ためには、新しい計算技術および測定技術の開発が必需である。また、この課題をより基礎的
な視点から見ると「時・空間スケールの異なる複数種類の準粒子が共存して相互作用する「強」
非平衡力学を理解する」ことになり、物性科学における汎用的な問いにも答えることになる。 

 

２．研究の目的 

以上を背景に、本研究では、フォノンと他の準粒子の混合輸送問題を高精度に取り扱える計
算法および、多準粒子からフォノンへのエネルギー緩和を計測できる計測手法を開発し、それ
らを電子デバイスや熱電変換材料などに適用することを目的とする。これによって、時・空間
スケールの異なるフォノンと他の準粒子が共存して相互作用する「強」非平衡の混合輸送の学
理を深化させる。 

 

３．研究の方法 

３．１ 電子/マグノンの複合輸送系のマルチスケールシミュレーション 
フォノン、電子/マグノンの複合輸送系のマルチスケールシミュレーション技術を開発した。
まず、モンテカルロ法によってボルツマン輸送方程式を解いた。ボルツマン輸送方程式は以下
のように書ける。 

𝜕𝑓𝑘

𝜕𝑡
+ 𝑉𝑒 ∙ ∇𝑟𝑓𝑘 −

𝑒𝐸

ℏ
∙ ∇𝑘𝑓𝑘 = Ω𝑒−𝑝ℎ (1) 

 
𝜕𝑛𝜈,𝑝

𝜕𝑡
+ 𝑉𝑝ℎ ∙ ∇𝑟𝑛𝜈,𝑝 = Ω𝑝ℎ−𝑒 + Ω𝑝ℎ−𝑝ℎ (2) 

ここで 𝑓𝑘は電子の分布関数、𝑛𝜈,𝑝はモード𝜈、波動ベクトル 𝑝のフォノンの占有数であり、𝑉𝑒  

と𝑉𝑝ℎは電子とフォノンの群速度である。Ω𝑒−𝑝ℎ、Ω𝑝ℎ−𝑒、およびΩ𝑝ℎ−𝑝ℎは電子・フォノン、フォ

ノン・電子、フォノン・フォノン散乱頻度であり、異なる電子とフォノンの間のエネルギー交

換、および異なるフォノンモードの間の結合を決定するものである。この結合方程式を解く上



での一つの課題は、異なるモードにわたって積分する必要がある複雑な散乱項にある。この問

題を単純化するために、緩和時間近似を用いた。緩和時間は、第一原理計算から求めることが

できる。一方、エネルギー保存式から、電子とフォノンのエネルギー交換は次のように書くこ

とができる。 
𝑑𝐸

𝑑𝑡
|

𝑒𝑝
= −𝐺𝑒𝑝(𝑇𝑒 − 𝑇𝑝). (3) 

左辺の項は、電子-フォノン散乱による電子系のエネルギー交換速度を表している。𝐺𝑒𝑝は電

子・フォノン結合定数であり、𝑇𝑒と𝑇𝑝は平衡状態での電子とフォノンの温度である。これから、

いくつかの線形代数に基づいて、電子フォノン結合強度をモード分解フォノン緩和時間で書く

と次のようになる。 

𝐺𝑒𝑝 = ∑
𝐶𝑝

𝜏𝑒𝑝(𝜔𝑞)
𝑞

 (4) 

ここで 𝐶𝑝はフォノンモードの熱容量であり 𝜏𝑒𝑝(𝜔𝑞) は緩和時間である。本研究では以上をモ

ンテカルロ法により解いた。 

 
３．２ 複合的フォノンエンジニアリングの評価手法 
電子・フォノンおよびマグノン・フォノンの結合現象の新しいポンプ・プローブ計測の実

施・実証のとして、ゼーベック係数のポンプ・プローブ計測を試みた。本手法では、半導体試
料表面にマイクロ加工で試料に電極を作りこみ、ポンプレーザで周期的に加熱しながら、電圧
出力を電気的にプローブする。そのためには、理論モデルの導出と実験系の構築が必要となる。
まず、ボルツマン輸送方程式を周波数領域で解き、ゼーベック係数の周波数への依存性を予測
するモデルを導出した。理論モデリングでは、周波数領域における純粋な熱電輸送の拡散方程
式（フーリエの法則、オームの法則、ケルビン関係、電荷・エネルギー保存則など）をベンチ
マークとして解いた。さらに、ボルツマン輸送方程式を 2 フラックス法で解き、ゼーベック係
数の加熱周波数依存性を予測するモデルを導いた。ここで、フォノンと電子のボルツマン輸送
方程式がゼーベック係数のフォノンドラッグ項を与え、マグノンと電子のボルツマン輸送方程
式がマグノンドラッグ項を与える。 
次に周波数領域サーモリフレクタンス法に基づくゼーベック係数測定系を開発し、理論予測

の実験的実証を行った。ゼーベック電圧を測定するための金属センサーを設計し、標準的なリ
ソグラフィー作製プロセスに従って作製した。試料の熱特性を決定するための標準的な周波数
領域サーモリフレクタンス法の測定を行った上で、対物レンズから放射されるレーザーの強度
と金属トランスデューサーの表面反射率を測定することによりレーザービームの加熱パワーを
推定し、最後にレーザー加熱により誘起されるゼーベック電圧の測定を行った。 
また、時間分解光磁気カー効果法の計測系も構築した。基本的な原理としては、ポンプ光

（フェムト秒パルスレーザ）によって試料を励起し、それへの応答を計測するが、これまで行
ってきた表面に堆積した（金属）測温層の反射率の温度依存性（サーモリフレクタンス）に加
えて、光磁気カー効果の回転角の温度依存性を利用して温度を計測する。これにより従来型の
時間領域サーモリフレクタンス法で使用する非磁性トランスデューサ膜に比べ、熱伝導率の低
く、薄い磁性トランスデューサ膜を使用することができ、下地材料の面内熱伝導率の測定など
の測定感度が向上する。 
 
３．３ 金属/絶縁体超格子のフォノン・電子非平衡熱輸送 
図１に示すように、シリコン板上に超格子試料を成膜し、上部に Al 薄膜を堆積した。超格子

部は金属と絶縁体から成るが、金属層には、電子・フォノン相互作用が強い d 電子系金属であ
るタンタル（Ta）か、相互作用が弱い s 電子系金属である金（Au）系を用いた。数 nm ~ 数十 

nm の金属・絶縁体層を交互に積層し、全体の膜厚は 100 nm オーダーであるい。金属層と絶縁
体層の厚さ関係から Type I と Type II に分類し、Type I で
は金属層及び絶縁体層の厚さを同じにし、Type II では金
属層と絶縁体層を合わせた 1ユニットの厚さを 20 nmに固
定した。熱伝導率は時間領域サーモリフレクタンス法を
用いて計測した。 

得られた熱伝導率の低減効果のメカニズムを理解する
べく、拡散方程式に基づく二温度モデルを用いて金属・
絶縁体超格子構造の実効的な熱伝導率を理論的に計算し
た。実効熱伝導率の計算は金属層の電子及びフォノン熱
伝導率、電子・フォノン相互作用の強さ、絶縁体層の熱
伝導率、金属・絶縁体層間のフォノン輸送による界面熱
抵抗を入力とする。 

 

 

図１ 超格子試料模式図 

Si

Al

X

MgO
Ta



４．研究成果 
４．１ 電子/マグノンの複合輸送系のマルチスケールシミュレーション 

フォノン、電子/マグノンの複合輸送系のマルチスケールシミュレーション技術を開発した。

電子、フォノン、およびマグノンの時空間スケールのミスマッチについては、準粒子のエネル

ギーのごとにシミュレーションの時間ステップを変えるプラクティカルな手法も導入した。ま

ず、緩和時間近似のもとでモンテカルロ法によってボルツマン輸送方程式を直接解く手法を実

践した。 

典型的な電子・フォノン相
互作用の第一原理計算の結果
を、ゲルマニウム結晶を例に
とって図 2 に示す。フォノン
分散と状態密度、Eliashberg ス
ペクトル関数とその第 2 運動
量、および温度依存の電子フ
ォノン結合強度を示したもの
である。ゲルマニウムのフォ
ノン状態密度は 10meV と
35meV のエネルギーでピーク
を持ち、Eliashberg スペクトル
関数から、電子は 35meV の周
波数でフォノンモードと最も
強く結合していることがわか
る。フォノンの分散から、こ
れらの強結合モードは音響分
岐のゾーン端に位置していることがわかる。図 1(c)は、電子・フォノン結合強度の温度依存性
を示している。温度が 100 K から 150 K まで上昇すると結合強度は急激に減少するが、さらに
温度を上昇させると電子フォノン結合強度に正の影響を与えることがわかった。  

また、同様の手順でフォノン・マグノンの結合を調べた。図 3 に時間依存のスピンと格子温

度の変化を示す。一般に、スピンと格子は 1 ps 程度のタイムスケールで平衡温度に到達する。

軌道と原子位置、スピン角から、式から特定モードのスペクトルエネルギー密度を抽出するこ

とができる。図 3(b)に異なる周波数でのマグノンスペクトルエネルギーを、図 3(c)にマグノン

の分散関係を示す。マグノンの緩和時間は周波数の上昇とともに減少する。 

異なる準粒子間の相互作用を考慮した様々な輸送問題を、モンテカルロシミュレーションを

用いて行った。例えば、電子デバイス

における非平衡高エネルギー電子（ホ

ットエレクトロン）生成および散逸の

プロセスを理解するために、短チャネ

ル GaAsダイオードにおける電子および

フォノン輸送のシミュレーションを行

った。その結果、準粒子間の強い結合

により、ホットエレクトロンの過剰エ

ネルギーのほとんどが偏向光学フォノ

ンの散乱プロセスを介して散逸する様

子が見て取れた。ドレイン端での局部

的なヒートスポットの温度は、フーリ

エの法則の予測より 50％高くなった。

また、金属/絶縁体界面での電子・フォ

ノン非平衡およびその熱輸送への影響

について、Auと Siの界面の構造とその

超格子構造についても解析を行った。

その結果、電子・フォノン相互作用の

特性長は 30 nm 程度であることがわか

った。 

 
４．２ 複合的フォノンエンジニアリングの評価手法 
ゼーベック係数の周波数依存性を予測するモデルを、ボルツマン方程式と 2 フラックス法に

よって導出した。ドラッグ項は超高速加熱領域での非拡散的フォノン輸送と密接に関係してい
るため、強い周波数依存性を示す。ケーススタディとして、このモデルを n 型 Si に適用したと
ころ、比較的低温（約 200 K 以下）の軽ドープ Si の場合、ゼーベック係数の著しい周波数依存
性が予測され、温度とドーパント濃度の増加により、この依存性が低減することが分かった。 

 

図２(a) フォノン分散と状態密度、(b) Eliashbergスペクトル関
数とその第 2 運動量、(c) ドープした Ge の時間依存電子フォ
ノンカップリング。 

 

図 3(a) Fe の格子温度とスピン温度の時間変化、(b) 

異なるエネルギーでのマグノンのスペクトルエネ
ルギー密度、(c)マグノンの分散関係。 



さらに、周波数領域サーモリフレクタンス法
装置を用いたゼーベック係数測定スキームを開
発した。測定されたゼーベック電圧信号から見
かけのゼーベック係数を導出するモデルを、周
波数領域における拡散方程式から導出した。さ
らに、センサーの設計と製作を行った。低周波
領域でのデータによると、Si 試料の基準ゼーベ
ック係数は、ZEM-3 システムで従来の定常法で
得られたものより低くなった。この乖離は、レ
ーザー加熱パワーの推定に起因していると考え
られるため、ゼーベック係数の加熱周波数依存
性を評価する前に、実験装置の校正が必要であ
り、これを行う新しい校正プロセスを構築し
た。 

 
４．３ 金属/絶縁体超格子のフォノン・電子
非平衡熱輸送 
タンタル(Ta)/酸化マグネシウム(MgO)と、金

シリコン(AuSi)/酸化マグネシウム(MgO)の Type 

II 超格子の熱伝導率の計測結果を図 4 と図 5 に
それぞれ示す。図では金属層の膜厚への依存性
としてプロットしてあり、二温度モデルによる
計算値と比較している。Au は Ta よりも電子・
フォノン相互作用が弱いことで、電子とフォノ
ンの非平衡性が強いことが想定される。また、
非平衡性が強い場合は、金属であっても電子に
熱が行き渡らずにフォノンが熱を運ぶため、フ
ォノン熱伝導率を下げるべく Si を混入すること
で結晶化を抑制した。図中の計算値の No EPC，
あるいは Infinite EP はそれぞれ，電子・フォノ
ン相互作用（EPC）の強さが非常に小さい、あ
るいは無限に大きいと仮定した場合の実効熱伝
導率の計算値である。まず、計算値と実験値の
傾向は良く一致していることが見て取れる。定
量的には、EPC が強い金属系(Ta/MgO)超格子の
熱伝導率の計測値は EPC が無限に大きいと仮定
した実効熱伝導率に近く、EPC が弱い金属系
(AuSi/MgO)超格子の熱伝導率の計測値は EPC を
小さいと仮定した予測結果に近い。 

実効熱伝導率と計測熱伝導率から計算した
AuSi/MgO 超格子全体の熱抵抗及び各抵抗要素
の寄与を図６に示す．図から AuSi層内の電子・
フォノン間のエネルギー交換による熱抵抗は界
面熱抵抗と同等の寄与を有することがわかる。
また，金属層の単位厚さ当たりの EPC による熱
抵抗が金属層の厚さに依存して変化することが
分かる。これは電子・フォノン間の非平衡性が
金属層の厚さに依存することを意味し、金属層
のスケールによって金属内の支配的な熱伝導メ
カニズムが変化することを示唆する。つまり、
電子・フォノンの非平衡性が強い場合、非平衡
性の緩和長内であれば、膜厚を大きくしても熱
輸送に電子が寄与せずにフォノンのみが輸送す
ることは変わらないため、金属の膜厚を大きく
すればするほど熱抵抗が大きくなる。 

以上によって、電子・フォノン相互作用が弱
い系において熱伝導率が有意に低減され、それ
が非平衡性によって生じていることが明らかに
なった。この知見はナノスケールでの新たな断
熱機構として有用である。 

 

図４ Ta/MgO 超格子構造の熱伝導率の
Ta 膜厚への依存性 

 

 

図５ AuSi/MgO 超格子構造の AuSi 膜厚
への依存性 

 

 

 

図６ AuSi/MgO の熱抵抗の内訳および
熱伝導率の単位層厚さへの依存性 
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