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研究成果の概要（和文）：ナノ構造とその間隔が固体中ならびに固液界面のエネルギー伝達

に及ぼす影響を非平衡分子動力学解析によって調べた結果より，固体中においてはフォノ

ン平均自由行程が短くなることにより平均熱伝導率を低下させるナノメートルスケールの

構造であっても，固液界面に存在する場合には，表面積拡大効果ならびに界面近傍の液体

分子の自己拡散係数変化などの局所非平衡性の増大により，界面熱抵抗を低下させる場合

が存在することが分かった．  
 
 
研究成果の概要（英文）：The nonequilibrium molecular dynamics simulation was conducted 
in order to clarify the effects of the structures at the nanometer precision on the energy 
transfer in a solid or at a liquid-solid interface. The nanostructures which reduce the 
average thermal conductivity in a solid by the reduction of the phonon mean free path can 
be applicable for the interfacial thermal resistance reduction by the surface area 
enlargement and the enhancement of the local nonequilibrium state such as the change of 
the self-diffusion coefficients at the interface. 
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１．研究開始当初の背景 
 近年のナノテクノロジーの発展はめざま
しく，収束イオンビーム加工などにより界面
上に数ナノメートルから数十ナノメートル
の構造を作成することやフラーレンなどの
ナノ粒子を大量生産できるようになってき
ている．研究の視点は，いかに実際の物理現
象に対してそれらのナノ構造を利用するか，
あるいはナノ構造に特異な効果を発現する
にはどのようにすればよいのか，また，現実
の工学的な問題に対するブレークスルーと
してどのようにナノ構造・ナノ粒子を利用す
ればよいのか，に移ってきている． 
 一方で，ナノポア・ナノ粒子を利用した断
熱技術，構造中のナノ構造の熱伝導への影響，
界面ナノ構造への熱伝達への影響評価とい
った研究が行われてきている．このことは，
ナノ構造によって，少なくともナノ構造やナ
ノ粒子におけるフォノンの散乱の変化なら
びにそれにともなう断熱性向上といった効
果があることを示している． 
 また，研究代表者は界面ナノ構造が固液界
面でのエネルギー輸送に及ぼす影響につい
て分子動力学解析を用いて解析を行ってお
り，その結果より，同一温度勾配下の条件に
おいては界面ナノ構造間隔が固液界面での
エネルギー輸送に対して重要なパラメータ
であることを発見した．この過程で界面ナノ
構造は界面での巨視的な熱抵抗に対して影
響を持つことが分かったが，同時に界面ナノ
構造は①「界面表面積の増加」という物理的
な効果だけではなく，界面近傍で②「ナノス
ケールの断熱壁をもつ多孔質構造を形成す
る」効果，さらに③「ナノ多孔質中の液体分
子の挙動ならびに物性変化をもたらす」効果
を持つことが分かった．したがって，巨視的
な伝熱特性としては，これらの複合的な効果
を区別して評価する必要があることが分か
った． 
 
２．研究の目的 
 前述の研究背景を考えると，界面に存在す
るナノ構造が与える影響を分子スケールの
物理要因に分解して，その一般学理の構築が
できれば，ナノ構造を利用することでこれま
でにない伝熱特性をもつ界面を形成するこ
とができる可能性があると考えられる． 
 このようなことから，本研究では「熱抵抗」，
「熱伝導率」という巨視的な伝熱特性が，分
子スケールではどのように分解されて現象
的に解釈できるかを明らかにすることで，そ
れらをナノ構造のスケールや配置によって
制御することを試み，界面での熱伝達や熱伝
導をナノ構造で制御するための学理を確立
することを本研究の目的とする． 
 上記の目的のために，まず,「熱抵抗」お

よび「熱伝導率」が，ナノ構造（数ナノメー
トルから数十ナノメートルの構造）によって
どのように変わるかを明らかにすること，次
に，ナノ構造間隔がどのように「熱抵抗」お
よび「熱伝導率」に影響するかを明らかにす
ること，さらに，「熱抵抗」および「熱伝導
率」に対するナノ構造やその間隔の影響の物
理メカニズムを明らかにする． 
 
３．研究の方法 
 本研究では，非平衡分子動力学解析を用い
て，ナノ粒子の付着過程，表面ナノ加工過程
を含めて，ナノ構造が固体熱伝導ならびに固
液界面熱抵抗に及ぼす影響を調べた．さらに，
ナノ構造を設けた金属表面を用いて界面熱
抵抗を実測した．以下に，ナノ構造が固体熱
伝導ならびに固液界面熱抵抗に及ぼす影響
に関する研究方法を詳しく述べる． 
 
(1) ナノ構造間隔が固体熱伝導に及ぼす影
響 
 本研究ではナノ構造間隔の熱伝導への影
響に関して一般的に理解することを目的と
して，計算モデルとしてアルゴン系ならびに
ダイヤモンド系の二種類の物質を用いて，平
衡ならびに非平衡分子動力学シミュレーシ
ョンを行った．計算系のユニットセルでは，
z 軸方向が[001]方向となるように原子を配
置した．本研究では，ナノ構造の一例として
底面が一辺 Pの正方形である直方体の貫通孔
を考えた．これは，より単純な二次元ナノ構
造間隔が熱伝導へ与える影響を評価するこ
とを目的としたためである．ナノ構造の終端
構造は重要な物理要因の一つであるが，本研
究では平衡・非平衡シミュレーションにおい
て結晶構造が変化しない場合について解析
を行った．水平方向境界には周期境界条件を
適用しており，孔の一辺 Pを変化させること
で構造間隔 Lを変化させた． 
 非平衡シミュレーションによる熱伝導解
析では,計算系の熱伝導方向境界部に温度差
を与え，系内の熱流束を観測することでナノ
構造が平均熱伝導率に与える影響を調べた．
次に熱平衡状態の格子振動を解析すること
でフォノンの状態密度と分散関係を求めた．
フォノン状態密度は原子面速度の自己相関
のフーリエ変換として求めた．  
 
(2) ナノ構造間隔が固液界面熱抵抗に及ぼ
す影響 
 本研究では界面ナノ構造として，ナノ加工
を想定した界面からナノ粒子が付着した界
面までを解析対象として，非平衡分子動力学
シミュレーションを実施したが，本報告書で
は，ナノ加工を想定した界面で用いた計算モ
デルのみについて説明する．ユニットセルと



 

 

して液体領域を二つの固体層で挟んだ計算
モデルを用いた．固体層は上下面とも 3層か
らなるとし，中心の固体層 1層に Langevin
法を用いることで温度制御を行った．本研究
では固液分子間の相互作用の大きさを無次
元化したパラメータをαとして，その影響を
調べた．ナノ構造と壁面との間のαが異なる
場合についても調べたが，ここではそれらが
同一の場合の結果のみを示す．計算系の水平
方向に周期境界条件を課した．界面熱抵抗の
計算については分子動力学解析で得られた
界面での温度ジャンプを熱流束で除するこ
とにより求めた． 
 
４．研究成果 
(1) ナノ構造間隔が固体熱伝導に及ぼす影
響 
 アルゴン系ならびにダイヤモンド系にお
いて，様々なナノ空孔が存在する系において
非平衡シミュレーションを行い，薄膜の平均
熱伝導率を算出した．その一例として，ダイ
ヤモンド薄膜系の結果を図 1に示す．図 1の
横軸は代表断面積の完全結晶の場合に対す
る比を表している．また，比較のために熱伝
導率が完全結晶の値で一定であると仮定し
て断面積の減少のみの効果(スケール効果が
ない場合の平均熱伝導率変化)を連続体数値
解析によって評価した．完全結晶における熱
伝導率は分子動力学解析の結果から求めた
ものであり，文献値と比較してほぼ同オーダ
ーの値となっている．図 1から分かるように
ナノ構造が存在する場合，単純な断面積減少
の効果に比べて，大きな平均熱伝導率の低下
がみられる．計算モデルにおけるフォノンの
平均自由行程は，アルゴン系ならびにダイヤ
モンド系でそれぞれおおよそ 50nm ならびに
33 nm であると考えられる．フォノンの平均
自由行程は物質ならびに温度によって大き
く異なるために，図 1の傾向はアルゴン系で
は全く同一ではないが，非平衡分子動力学シ
ミュレーションによる平均熱伝導率の計算
結果の方が，単純な断面積減少のみを考慮し
た場合よりも大幅に低下していることは明
らかである．また，アルゴン系ならびにダイ
ヤモンド系ともに，ナノ構造間隔が小さいほ
ど熱伝導率の低下の効果が大きいことが確
認できた． 
 次に，ナノ構造間隔がフォノン分散関係な
らびに状態密度に及ぼす影響を熱平衡分子
動力学シミュレーションによって調べた．そ
の結果では，ナノ構造の存在する系では低角
周波数領域に完全結晶系にはみられなかっ
た新しい振動モードが現れていることが分
かったが，状態密度については大きな変化は
見られなかった．以上のような解析結果から，
新しく現れたモードはメインのモードと比
較すると熱伝導方向に関して弱く，メインの
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図 1 ナノ構造が薄膜の平均熱伝導率に及
ぼす影響：ダイヤモンド薄膜の場合． 
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図 2 ナノ構造間隔ならびに液体分子と固
体相互作用強さが固液界面熱抵抗に及ぼす
影響． 
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図 3 ナノ構造間隔ならびに液体分子と固
体相互作用強さが界面近傍液体分子の自己
拡散に及ぼす影響． 

 



 

 

モードは大きく変化していないことより群
速度は変化していないと考えられる．また，
状態密度も大きくは変化していないため比
熱も大きくは変化していないと考えられる．  
このような考察から，非平衡シミュレーショ
ンで観察されたナノ構造間隔に依存した熱
伝導率の減少は，フォノンの平均自由行程よ
りも短い間隔でナノ空孔を配置したことに
より，その界面でフォノンが反射することに
よりフォノン平均自由行程が小さくなって
いるためであると考察できる．分子動力学解 
析におけるポテンシャル関数に注目すると，
2 体間ポテンシャルならびに多体ポテンシャ
ルモデルでは，前述のナノ構造やその間隔の
変化による固体熱伝導低下は同一のメカニ
ズムに起因すると考えられる． 
 
(2) ナノ構造間隔が固液界面熱抵抗に及ぼ
す影響 
 図 2 に液体分子間ポテンシャルとして
Lennard-Jones ポテンシャルを用いた場合に
おいて固液分子間の相互作用の大きさαを
と変化させたときの固液界面熱抵抗の相対
値と幾何学的表面積比 S*の逆数を示す．本研
究ではナノ構造物の間隔を 0.00，0.70，1.40，
2.81 nmと変化させて解析を行った．ここで，
固液界面熱抵抗の相対値については完全平
面での固液界面熱抵抗で構造物を設けた固
体面における固液界面熱抵抗を除すること
で規格化を行ったものと定義する．また幾何
学的表面積比 S*の逆数は，（完全平面の表面
積）/（構造物を設けた固体面の表面積）と
して求めた．図 2より幾何的な表面積の変化
が固液界面熱抵抗に及ぼす影響については，
構造間隔と固液界面熱抵抗の相対値の関係
と，構造間隔と相対表面積の逆数 1/S*の関係
は相似性が高いことがわかった．このことか
ら分子スケールの幾何的な表面積と固液界
面熱抵抗の相対値の間には相関関係がある
と考えられる．また，固液界面熱抵抗の低下
の様子について，同じ構造物間隔条件で比較
した場合，αが小さいほど固液界面熱抵抗の
低下率が大きいことがわかった．このことか
ら固液界面熱抵抗の低下に対し，αが小さい
ほど構造物を設けたことによる影響が大き
いといえるとともに，表面積変化以外の効果
が大きくなることがわかった． 
 図 3 に液体分子間ポテンシャルとして
Lennard-Jones ポテンシャルを用いた場合に
おける構造物間隔及び固液分子間の相互作
用の大きさαが界面付近での自己拡散係数
の相対値に与える影響について示す．ここで
自己拡散係数の相対値については完全平面
における自己拡散係数で構造を持つ固体面
での自己拡散係数を除することで規格化を
行ったものと定義する．図 3より，αが小さ
いほど完全平面に対する構造を持つ固体面

での自己拡散係数の増加率が大きくなり，最
大で完全平面での値に対し，93%の上昇が見
られた．このことは，構造間隔内に存在する
液体分子の方が完全平面付近の液体分子よ
りも熱伝導方向に移動しやすいことを示し
ている．この原因としては，構造を設けるこ
とで固液界面におけるポテンシャルが変化
することと，構造間内に存在する液体分子の
水平方向の移動が抑制され，その分，熱伝導
方向への移動が促進されたためであると考
えられる．そしてこの結果は構造間隔内にお
いては，エネルギー等分配則が成立せず，局
所的な非平衡状態が生じていることを示唆
している．また，固液界面熱抵抗の相対値と
界面付近における液体分子の自己拡散係数
の相対値との関係については，その定性的な
傾向が完全に一致しているといえる． 
 以上のような解析結果より，固体中におい
ては熱伝導率を低下させるナノメートルス
ケールの構造であっても，固液界面に付着し
た場合には，表面積の拡大効果ならびに界面
近傍の液体分子の自己拡散係数の変化など
の局所非平衡性の増大により，界面熱抵抗を
低下させる場合が存在することが分かった．
また,本報告書で記述した以外に，液体分子
のポテンシャル関数を含めてさまざまなパ
ラメータの場合についても解析を実施する
とともに関連した実験を行った結果，上記の
ようなナノ構造の効果が発現する場合と発
現しない場合が存在することも分かった．こ
のような知見は本研究の実施によって始め
て明らかにされたものであり，今後，このよ
うなナノ構造によって促進される微視的な
エネルギー伝達機構を巨視的に顕在化させ
る手法や条件についてのさらなる検討が必
要であると考えられる． 
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