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研究成果の概要（和文）：第一原理非調和格子力学計算を用いて多様な結晶系のフォノン間相互作用強度、フォノン緩
和時間、格子熱伝導率を計算した。閃亜鉛鉱型、ウルツ鉱型、岩塩型構造の１０１種類の結晶に対して系統的に格子熱
伝導計算を行った。多数の結晶のフォノン状態を調べることで、フォノン間の非常に繊細で複雑な相互作用によってフ
ォノンの生存時間が決まっていることがわかったが、同時に格子熱伝導率の予測の難しさも示された。一方、計算から
得られた熱伝導率の値と元素などからなる情報を元に機械学習を用いて低格子熱伝導率材料うまく予測することができ
た。これは化学結合の観点から格子熱伝導率を理解するための研究が今後必要であること示唆している。

研究成果の概要（英文）：Phonon-phonon interactions, phonon lifetimes, and lattice thermal conductivities 
of a variety of crystals were investigated using first-principles anharmonic lattice dynamics 
calculations. The lattice thermal conductivities of 101 different crystals of zincblende-, wurtzite-, and 
rocksalt-types were systematically calculated. It was found that scatterings among phonons are governed 
by the detailed combinations of phonon energies, momentums, and phonon-phonon interaction strengths. This 
showed difficulty of prediction of lattice thermal conductivity by simple phonon models. We made an 
investigation of prediction of lattice thermal conductivities using a machine learning approach and this 
successfully predicted unknown low lattice thermal conductivity materials, which indicates further 
studies are necessary to understand lattice thermal conductivity mechanism from the viewpoint of chemical 
bondings.

研究分野：第一原理格子動力学計算

キーワード： フォノン　フォノン間相互作用　格子熱伝導　第一原理計算

  ２版



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９、Ｚ－１９（共通） 

１． 研究開始当初の背景 

 

材料開発において、格子熱伝導率の設計

は不可避であり、そのためには物理に基づ

いた格子熱伝導機構の理解が必要である。

しかし、原子レベルの微視的な格子熱伝導

機構は非常に複雑であり、これまでの近似

的手法では格子熱伝導率の予測を十分に行

うことができなかった。近年フォノン間相

互作用強度を第一原理計算から得ることが

可能となった結果、ボルツマン輸送方程式

と緩和時間近似のもとで結晶の格子熱伝導

率を格段に高い精度で予測できるようにな

った。しかし、第一原理計算を応用した格

子熱伝導率計算は膨大な計算機能力を必要

とするため、計算可能な材料系は単位胞内

の原子数が少なく対称性の高い結晶に限ら

れている。フォノン間相互作用強度は結晶

の格子熱伝導機構を支配する根本的な物理

量であるが、実験から系統的に得ることは

難しい。また、フォノン間相互作用強度を

解析的に表現するための現象論的な式も知

られておらず、第一原理計算から直接フォ

ノン間相互作用強度を計算する以外の有効

な方法は見つかっていない。申請者は第一

原理計算を用いたフォノン物性やフォノン

散乱過程に関する研究を継続的に行ってお

り、また、フォノン物性や格子熱伝導率を

計算するソフトウエアの開発も継続的に行

っており、特にフォノン物性を計算するた

めのソフトウエアは事実上の世界標準のソ

フトウエアとなっている。申請者は予備研

究として、開発した格子熱伝導率計算ソフ

トウエアを用いて系統的に格子熱伝導率の

計算を行っており、このような計算は、現

在においても世界でも比類のないものであ

る。 

 

２． 研究の目的 

 

 第一原理計算による格子熱伝導率計算は

パラメータフリーであるので、原理的には

結晶構造の情報のみから計算可能である。

格子熱伝導率計算に必要なフォノン間相互

作用強度は非調和の力の定数から得られる

物理量で、ブリルアンゾーン内の多体のフ

ォノン間に対して定義され、フォノン間の

干渉の度合いを表す。計算的手法でフォノ

ン間相互作用強度を計算するときには、等

間隔メッシュを用いてブリルアンゾーン内

を離散的にサンプリングする。格子熱伝導

率を得るのに必要な多体のフォノンの組み

合わせの数はブリルアンゾーン内サンプリ

ングポイント数の３乗と非常に多く、対称

性を考慮しない場合、少なくとも数百億通

りほどのフォノン間相互作用を考慮する必

要がある。 

フォノン生存時間はフォノンがどのくら

いの頻度でフォノンが散乱されるかで決ま

る。そのフォノン散乱過程は、フォノン間

相互作用強度とフォノンバンド構造を詳細

に観察することで原理的には理解可能であ

るが、この膨大な量のフォノン散乱過程か

ら特徴的なフォノンの集団的振る舞いを見

出し、格子熱伝導機構の法則を明らかにす

ることは容易ではない。膨大な量のフォノ

ン散乱過程から特徴的なフォノンの集団的

振る舞いを見出し、格子熱伝導機構の法則

を明らかにすることが本研究の目的である。 

 

３． 研究の方法 

 

結晶構造が同じであれば、結晶に備わる

対称性も同じとなるので、フォノンのバン

ド構造などの対称性に由来する幾何学的特

徴は同等となる。一方、同じ結晶構造を持

った結晶であっても、その格子熱伝導率は

小さいものと大きいものの間で３桁もの違

いがある。格子熱伝導率のこの特徴から、

本研究では岩塩型構造や閃亜鉛鉱型など同



じ型の結晶構造を選び、元素組成に対して

系統的に計算を行い、幾何学的構造以外の

部分における違いを抽出することをこころ

みた。 

次に、さまざまな結晶系に対する膨大な

数のフォノン間相互作用を観察するために、

計算結果のフォノン生存時間、もしくはそ

の逆数であるフォノン線幅やフォノン間相

互作用強度をブリルアーンゾーン上にマッ

ピングし、自動的に表示するソフトウエア

の開発を行った。可視化によって多様な結

晶系を視覚的に比較することができるよう

になり、その類似点や相違点を観察し、格

子熱伝導機構を表現できるフォノン間相互

作用について考察を行った。 

 

４． 研究成果 

 

論文①では、閃亜鉛鉱型とウルツ鉱型の３

３種類の元素の組み合わせの結晶に対して

第一原理格子熱伝導率計算を行った。図１に

示すように計算結果は実験値をよく再現し

ている。線形化ボルツマン方程式を緩和時間

近似のもとで解いたものと、計算コストは高

いがより精度の高い直接解によるもので格

子熱伝導率の計算結果を比べたところ、両手

法間で定量的にわずかな違いしかないこと

がわかった。これは、３３種類の結晶の格子

熱伝導機構の違いをフォノン間散乱の観点

から議論するにあたって、フォノン生存時間

が十分な情報を持っていることを示してい

る。図２には格子熱伝導率の計算結果の単位

格子体積依存性を示した。まず、図１と図２

からわかることは、同じ元素の組み合わせの

場合、閃亜鉛鉱型とウルツ鉱型の結晶では、

ほとんど熱伝導率、単位格子体積に違いがな

いことである。これは当然のことのように思

われるが、閃亜鉛鉱型とウルツ鉱型の単位格

子は格子周期が違うので、その格子境界によ

るフォノンの散乱によりフォノン生存時間 
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図１ 格子熱伝導率(300K)の緩和時間近似

における計算結果と実験値の比較 
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図２ 各結晶における格子熱伝導率

(300K)の計算結果の単位格子体積依存性。 

 

が変化すると考えることもできる。しかし、

図３に示すように、ブリルアンゾーン内にお

いて、フォノンの生存時間分布（もしくはフ

ォノン線幅分布）が両結晶構造型間でほぼ同

じになることが分かった。本研究における計

算結果から３次の力の定数における原子間

距離に対する収束半径が、再隣接原子間距離

程度であることがわかっており、また閃亜鉛

鉱型とウルツ鉱型では結晶の局所的な原子



配位環境がほとんど同じであることがその

理由であると考えられる。 

閃亜鉛鉱型の３３種類の結晶におけるフ

ォノン線幅の大きさの傾向を見るために、ブ

リルアンゾーン全体のフォノン線幅の平均

を定義し比較したものを図４に示す。平均フ

ォノン線幅（図中赤丸）は 10-3THz から 100THz

まで大きく変化している。格子熱伝導率を構

成するほかの物理値の群速度や単モード熱

容量は、結晶間で熱伝導率の桁を変化させる

ほどの違いはないことはわかっている。した

がって、結晶間のフォノン線幅の違いの幅は

図２における格子熱伝導率の幅と同じ３桁

程度となっている。図４の結果から、周期律

表上の元素の族や重さに対して平均フォノ

ン線幅は系統的な傾向を示していないこと

がわかった。 

フォノン間で散乱が起こるためには、３体

のフォノンのエネルギーと運動量における

保存則を同時に満たす必要がある。この保存

則を満たしたうえで、フォノン間相互作用強

度がフォノン間散乱の強弱を決める。フォノ

ン間相互作用強度が大きくてもフォノン間

の保存則を満たさなければ衝突は起こらず、

熱抵抗は発生しない。そこで、仮にフォノン

間相互作用強度が一定値であるとした場合

に、実際の値に対してフォノン線幅がどのよ

うに変化するかを調べた。この一定値には、

各波数座標点のフォノンとすべてのペア組

み合わせのフォノン間の相互作用強度の二

乗平均平方根を用いた。その結果、実際の値

に対して平均化したフォノン間相互作用強

度を用いた場合、フォノン線幅が一様に過大

評価されることが分かったが、その大小は結

晶ごとにばらつきがある。これらの結果から、

３体のフォノンのエネルギーと運動量の保

存則を満たすための条件と、ひとつひとつの

３体のフォノン間相互作用強度が複雑に絡

み合っており、このようすを簡単なモデルで

評価することは容易でないことがわかった。 
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図３ ZnO, ZnS, ZnSe, ZnTeにおけるフ

ォノン線幅(300K)の分布をフォノンバン

ド構造上に描いた。線幅と振動数の単位は

ともに THzであるが、線幅は５倍拡大して

描いた。各図の左側と右側はそれぞれ閃亜

鉛鉱型とウルツ鉱型の計算結果を示してい

る。４種の結晶のバンド構造は似ているが、

線幅分布をそれぞれ特徴的になっている。

ブリルアンゾーンの形の違いによりウルツ

鉱型のバンドは閃亜鉛鉱型のものを折り返

す形となっている。しかし、同じ元素組成

の場合、ほとんど同じバンド構造とフォノ

ン線幅を示すことがわかる。 
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図４ 閃亜鉛鉱型の３３種類の元素の組み

合わせの結晶における、ブリルアンゾーン

内の平均フォノン線幅（300K、赤丸）。白

丸はフォノン間相互作用強度を一定値とし

た場合の平均フォノン線幅。 

 

 

図５ 波数座標点でそれぞれ平均をとった

フォノン線幅（左）とフォノン間相互作用強

度の二乗平均（右）の分布。色が濃いほど値

が大きい。 

 

 図５には各波数座標点で平均化したフォ

ノン線幅とフォノン間相互作用強度の二乗

平均をブリルアンゾーンの(110)方向に垂直

な面上にプロットしたものを示す。フォノン

線幅（図５左）の小さな領域が(111)方向に

向かって筒状に広がっているのが特徴的で

ある。一方、フォノン間相互作用強度の二乗

平均（図５右）はほぼ等方的に広がっており、

フォノン線幅の分布と対照的である。このよ

うにフォノン線幅とフォノン間相互作用強

度の分布は大きく異なっていることからも、

フォノン間のエネルギー及び運動量の保存

則がどのような条件で満たされるかを詳細

に調べることが、格子熱伝導率を予測するに

あたって重要であることがわかる。さらに詳

細な解析は論文①に述べられている。 

 一方、論文③では、第一原理格子熱伝導率

計算から得られた熱伝導率の値と元素種な

どからなる情報を元に機械学習を行い、格子

熱伝導率材料を探索した。その結果、５万件

以上からなる結晶構造データベースの中か

ら低格子熱伝導率材料としては未知の結晶

を見つけることに成功した。このことは化学

結合の観点から格子熱伝導率を理解するこ

とが、今後の格子熱伝導機構における研究の

方向性であることを示唆している。 
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