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1 はじめに

熱伝導現象は工業的にも物理的にも重要な課題であり多くの研究が行われているが、微視的ダ

イナミクスに基づく理論的理解は未だ十分ではない。良く知られているように，巨視的な系にお

ける熱伝導はFourierの法則に従い熱流は系の温度勾配に比例する。しかし、このような拡散型輸

送現象の微視的起源については未だ十分な理論的理解は得られておらず，現在も多くの研究が行

われている。界面のようなミクロに構造を持つ系における熱輸送は、興味深い対象である。

界面については，核生成論との関わりから論じられる事も多いが、沸騰現象のような気泡核生

成では臨界核に対して界面の役割が大きく、特に、臨界核以下の沸騰の初期段階を理解するには、

界面を含む系における熱輸送が鍵となる。一方、界面における特徴的な熱伝導現象としてKapitza

resistance[l]などの界面熱抵抗の存在が知られている。界面熱抵抗は界面において熱伝導率の非常

に小さな領域が存在し温度分布にギャップが生じる現象である。一般に、界面熱抵抗はフォノン散

乱による解釈が用いられているが、極低温の場合を除いて実験を説明できていない。また近年で

は界面熱抵抗の応用も提案されている [2，3，4]0

このように、相分離を伴うような系におけるエネルギー輸送を取り扱うことは、一般に、解析

的な手法では難しく、計算機シミュレーションが用いられる。分子動力学法ではエネルギー輸送を

担う物質を離散的に取り扱うことで 様々な怒意的仮定を極力排除した状態で系を扱うことが可

能である。分子動力学法において最もシンプルな構成粒子モデルの一つは、排除体積効果のみを

持つ剛体粒子モデルで、あるが、剛体粒子系では気液相転移を記述する事は出来ない。一般に、気

液相転移やより現実的な熱輸送を扱う場合には引力相互作用を持つLennard-Jones粒子モデルが

用いられる。 Lennard-Jonesポテンシャルは、引力相互作用と斥力相互作用を持ち、希ガスの性質

を良く表す粒子モデルとして知られている。我々は界面のようなミクロな構造を持つ系における

熱伝導を理解するため、非平衡分子動力学法を用いて研究を行った。
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2 モデル

以下に、 3次元N粒子系でのハミルトニアンを示す。

N ~2 

冗=霊式+弓αi，jゆ(!qi一町!)ぅ

ここで、 mi，Pi， qi はそれぞれ粒子tの質量、運動量及び座標を表す。ゆ(け=4E {(σ/r)12ー (σ/r)6}

(ε= 1，σ=  1)はLennard-J onesポテンシャルを表し、 σは粒子径を表し、 εはポテンシャルの強

さを決める。 αijは粒子t粒子j聞の相互作用の強さを表すパラメータである。異なる物性の粒子

は、 Lennard-Jonesポテンシャルのパラメータを選択することで表現することが出来る。以下、特

に断らない限り αij= 1， mi = 1とする。

系の形状として、 3次元直方体の箱(LxxLyxLz)を考

え、その中に Lennard-Jonesポテンシャルを持つ粒子を

配置する。(図 1)Lx，九、Lzはそれぞx，y，z方向におけ

る系の長さを表す。 y，Z方向については周期境界とし、 Z

方向には系の両端X= O，LxにLennard-Jonesポテンシャ

ルの斥力部で、表される固い弾性壁を置く。系に温度勾配

を与えるため、 Z方向の両端から一定幅ムXHBの領域を能

勢-Hoover熱浴として、それぞれTH及びTL(THチTL)

に制御する。差分法は一定の時間刻みムt= 10-4を用い

て、各粒子についてはVerlet法を、熱浴変数については
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図 1:シミュレーション系の形状
Euler差分を用いた。計算コスト軽減の為、 cutoff= 3σ 

とした。本研究では、熱流の流れる方向 (X方向)についての物理量の分布を調べるため、 Z方向

に一定の幅ムXcellで局所セルに分割し、各セルにおける値を求める。

3 気液界面

非平衡分子動力学法を用いて平均密度と熱浴温度を調

整することで、熱平衡状態にある初期状態から系は自発

的に相分離し、最終的には定常状態に達する。ここでは

3次元Lennard-Jones粒子系における気液界面の構造に

ついて調べた[?]。

定常状態において、気液各相では Fourier型の熱伝導

が実現しており、各相では熱伝導率の違いから異なる温

度勾配が得られた。また、界面では非対称な密度分布が

得られた。この非対称界面を再現するモデルとして、非

対称な二重井戸型自由エネルギー密度を考える。気液各
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図 2:気液界面構造
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相における密度の 1/3乗に比例する長さとあl=αg，lρ立を界面の厚みを表す特徴的長さとして、こ

れを用いてゆ4型の自由エネルギー密度に非対称性を与える。図2にシミュレーシヨン結果と共に

モデルより得られる界面構造ρg，l(X)を示す。このモデ、ルは界面の厚みを唯一のパラメータとして

含み、 3次元Ising系と同じユニパーサリティーを持つ。また、密度に関して6次の関数を用いる

と、非対称界面を与える解析的なモデ、ルも得られる。我々のシミュレーションの範囲において、こ

の二つのモデルから得られる界面構造に大きな差は見られず、何れもシミュレーション結果と良

しミ一致を見せた。

本シミュレーションでは初期状態、に高温で熱平衡状態にある流体相をとり、時刻t=Oにおいて

低温熱浴をつけ温度勾配を与える。高温熱浴の温度は初期温度と同じとする。この後系は相分離を

始め、低温側から液相が成長、最終的には定常状態に至る。液相が成長を始めた極初期には半無

限系における熱伝導方程式から予想される液相の成長速度と一致した振る舞いを示し、液相はt1/2

で成長する。この後、界面は平衡位置に向かつて C1/2で収束する。緩和過程においても、気液各

相では線形の温度分布が得られ、界面では温度分布にギャップが観られた。この温度ギャップは界

面においてバルクよりも熱伝導率が非常に小さいために生じた界面熱抵抗と呼ばれる現象である O

系が定常状態に近づくにつれ、この温度ギャップは C1/2で一定値に収束する様子が見られた。
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図 3:熱流比の温度依存性

Thermal Diode 

次に、界面熱抵抗の応用として 3次元Lennard-Jones

粒子系において固液界面における界面熱抵抗の温度依存

性及びthermaldiode効果について調べた。温度勾配に

よらず固液共存状態を維持するため、式 (1)において閤

相を構成する粒子について m= 10ぅα=10、国相・液

相粒子間ではα=1.0として、質量と相互作用の強さの

異なる 2種類の Lennard-Jones粒子を用いる。この条件

で温度勾配の向きに寄らず系は定常状態に達し、定常状

態で、は固液各相においてFourier型の熱伝導を実現する。

熱伝導率の違いに起因して国液各相では異なる温度勾配

を持ち、界面では温度分布にギャップが生じた。この系

において、液相から固相へ熱が流れる場合(L→ S)と固

相から液相ヘ熱が流れる場合(8→ L)では、界面温度、界面での温度ギャップ共に異なり、また、

界面熱抵抗は異なる温度依存性を示した。このとき熱流は温度勾配の向きに対して異なる界面温

度依存性を示し、熱流の絶対値は非対称性を持つ。すなわち系は thermaldiode効果を示す。

ダイオード効果は、系をバルクと界面の抵抗からなる直列回路として考える事で理解できる O

今、バルクにおける熱抵抗の温度依存性を無視できるものとすると、熱流比は界面熱抵抗の温度

依存性のみで記述される。シミュレーション結果より、固相から液相ヘ熱が流れる場合には界面
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熱抵抗は界面温度に対して 17.88(64). ~乙f3何0) とベキで減少したのに対し、液相から固相へ熱が

流れる場合にはほぼ一定値4.65(04)を示した。従って、本シミュレーションで見られた熱流比の

振る舞いは国相から液相へ熱が流れる場合の界面温度先→Lのみで記述される。図3より、実際に

シミュレーションから求めた熱流比JL→s/Js→Lは系を直列回路として考えた場合に予測される振

る舞いとよく一致することが分かるo

5 まとめ

非平衡分子動力学法を用いて、 3次元Lennard-Jones粒子系における界面構造について調べた。

3次元直方体の両端に異なる温度の熱浴をつけ、系に温度勾配を与えると熱浴温度と平均密度

を調整することで、系は自発的に相転移を記述し多相共存状態、を実現し、最終的には定常状態、に

達し、各相においてFourier型の熱伝導を実現する。定常状態において、気液共存系で、は、気相と

液栢の熱伝導率の違いにより各相で異なる温度勾配が得られ、密度分布は界面において非対称構

造を示した。この界面構造は非対称な二重井戸型自由エネルギー密度を用いたモデルにより良く

再現された。

次に、界面熱抵抗の応用として回液界面を含む系における ThermalDiode効果について調べた。

本研究で用いた系では熱流の絶対値が温度勾配の向きに依存して非対称性を持つ。これは界面熱

抵抗が温度勾配の向きに対して非対称であり、異なる温度依存性を持つためである。

thermal diode は界面物性により決まるものであり、従って、熱流の絶対値の非対称性は界面熱

抵抗の温度依存性に帰着する、つまり、このthermaldiodeは界面の抵抗により制御される直列回

路であり、熱流比の温度依存性は、バルクの抵抗の温度依存性を無視した場合、界面熱抵抗の温度

依存性のみで記述される。実際にシミュレーションから得られた熱流の絶対値の比は系を固相一

界面一液相の3つの抵抗からなる直列回路として考えた場合に予想される熱流比の振る舞いと良

く一致した。
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