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研究成果の概要：分子動力学シミュレーションを用いて，単層カーボンナノチューブの熱伝導

特性の構造依存性を明らかにした．また，膜材料として応用する際に重要となる周囲材料との

相互作用の伝熱特性に対する影響について詳細な解析を行い，フォノンの周波数や波数に依存

した界面熱抵抗のメカニズムを明らかにした．さらに，実験において垂直配向単層カーボンナ

ノチューブ膜の熱伝導率を計測し，バルク材料及び一本当たりとしての伝熱を評価した．  
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１．研究開始当初の背景 
単層カーボンナノチューブ（Single-Walled 

Carbon Nanotube，以下 SWNT）は，炭素原子
が筒状に配列した直径約 0.7～3 nmの炭素材
料である．SWNTは，その直径と巻き方によ
って金属や半導体になるなどの電気的特性，
極めて強靱な機械的特性，優れた熱伝導特性
などが期待される．近年，SWNTに関する研
究の発展により，様々な基礎的性質が明らか
にされるのに伴い，多方面での実用化への期
待が高まっている． 
多岐に渡る SWNTの応用の中で，比較的早
期実現への期待が高いものに熱デバイスが

ある．SWNTは疑一次元構造を有することで，
多次元物質に比べフォノン散乱が弱く，又炭
素の強い共有結合による高いフォノン群速
度により，その熱伝導率はダイヤモンドを超
えることが期待されている．この優れた伝熱
特性を利用して電子機器のさらなる微小化
に欠かせない高性能放熱デバイスとしての
応用が考えられる．  
 
２．研究の目的 
単層カーボンナノチューブの伝熱に関す
る研究は，上述の熱デバイス応用に加えて,
電子デバイス等においても許容電力を決定
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する上で重要であり，ナノテクノロジーの発
展の鍵を握る．しかし，SWNTの伝熱に関す
る研究の報告例は，合成法，電子輸送物性及
び光学物性の研究と比較すると遥かに少な
いのが現状である．最近になって，理論解析
及び実験研究がいくつか報告がされ始めて
はいるが，それぞれの研究の関連性が薄く，
理論解析と実験を併用した体系的な研究が
切望される．そこで，本研究では理論解析と
実験を併せた SWNT の伝熱研究を展開する
ことによって SWNT の伝熱特性を解明する
ことを目的とする． 
 
３．研究の方法 
(1) 古典分子動力学法を用いて，SWNT の長
さ，直径，SWNT間の接触，熱源との境界条
件等の熱伝導への影響を明らかにする．分子
動力学法によって，用いるポテンシャル関数
の調和項はもとより，高次の非調和項の妥当
性が非常に重要となる．そこで，非調和項を
SWNT の膨張率を求めることによっての評
価する．さらに温度制御法等の結果に大きな
影響を与える要素を詳細に検証することで，
信頼性の高い熱伝導計算ツールを確立する． 
 また，実験との比較を行うためは，数マイ
クロメートル長の SWNT の計算を行う必要
があるため，計算コードの高速化にも力をい
れる．これらの分子動力学シミュレーション
によって得られた微視的な熱伝導特性を基
に巨視的な熱伝導特性の理解を進め，バルク
SWNT 材料内の温度分布とその構造依存性
を予測に役立てる． 
 
(2) 近年，SWNTの合成技術及びMEMS技術
の発展に伴い，実験による孤立ナノチューブ
の熱伝導率の測定がいくつか報告されてい
るが，直径約 1 nm の SWNT一本の熱伝導率
の実験的な測定には，極めて制御された
SWNT 合成とハンドリング技術が必要とさ
れることより，非常に困難である．そこで本
研究では，SWNT熱伝導の実験的測定を，垂
直配向 SWNT(Vertically Aligned SWNT，以下
VA-SWNT) 膜を用いて行う．アルコール触媒
CVD法を用いて，高純度の単層カーボンナノ
チューブを基板上に垂直配向して合成する
ことが可能であり，VA-SWNT 膜を用いるこ
とにより，3ω法等の薄膜の熱伝導測定に広く
用いられている計測手法が，比較的容易に適
用できると考えられる．  
 
４．研究成果 
(1) 非平衡 MD シミュレーションを用いて，
SWNT の熱伝導率の長さ依存性を求めた結
果，図 1に示すように，弾道的熱伝導から拡
散性の比較的強い熱伝導への遷移過程が観
測された．ナノチューブ長 Lの小さい領域に
おいては，破線で示した λ∝L（熱コンダクタ

ンス一定）に熱伝導率のプロファイルが漸近
することから，熱伝導は強い弾道性を示すと
考えられる．古典リミットでは幅広い光学フ
ォノンが励起されていることより，この領域
では音響フォノンに限らず，光学フォノンも
弾道的に振舞うと考えられる．一方，L の増
加に伴い熱伝導の拡散性が増すため，熱伝導
率のLに対する勾配が減少し非線形に振舞う
が，L>100 nmでの熱伝導率が概ね Lのべき
乗に比例して発散傾向を示すことが明らか
となった． 

 
 
膜材料としての SWNT の工業的な応用を
念頭に入れた場合，他の物質との間の伝熱作
用が重要となる．そこで，SWNTと様々な周
囲物質との間の界面に着目して大規模分子
動力学計算により伝熱評価を行った．まず，
SWNTと触媒金属や，SWNTと簡単にモデル
した周囲材料に関して，非平衡分子動力学解
析を用いて，界面熱抵抗を定量化した．また，
界面熱抵抗の周囲材料の相や単層ナノチュ
ーブの長さへの依存性も明らかにした． 
特に，界面でのエネルギー伝達や周囲材料
の単層カーボンナノチューブの内部熱伝導
に与える影響のメカニズムを詳細に調べる
ため，フォノンモードごとの動力学を抽出す
る方法を実践し，周囲環境がフォノンモード
およびその緩和に与える影響を明らかにし
た．その結果，周波数や波数領域によって界
面の作用が大きく異なることが明らかにな
り，現象のモデル化に向けた知見を得ること
に成功した． 
 
(2) 薄膜 3ω法を用いてVA-SWNT膜の基板垂
直方向の熱伝導率を実験的に計測した．石英
基板上に合成した VA-SWNT膜表面にアルミ
電極を蒸着し，交流加熱をすることによって
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図 1 単層カーボンナノチューブの熱伝導
率の長さ及び直径依存性 



 

 

計測を行った．また，膜内の電気伝導や界面
熱抵抗等の影響を見積もり，薄膜 3ω 法の妥
当性について検証した．厚さや合成条件の異
なる膜に関して測定を行った結果，いずれも
グラファイトと同程度の温度拡散率を有す
ることが明らかになった．一本あたりの熱伝
導率に換算すると，比較的高い平均値が得ら
れるものの，これは理想的な単層カーボンナ
ノチューブに期待される値と比較すると劣
る値である．しかし，上述の数値計算によっ
て得られた界面の熱伝導への影響を考慮す
ると，膜構造を工夫することでさらなる向上
が見込まれる． 
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