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We have investigated the thermal boundary conductance (TBC) between single-walled carbon nanotubes (SWNTs) 
and surroundings materials using molecular dynamics (MD) simulation. With an aim to identify the general scaling 
law that explains the TBC for various surrounding materials, TBC was calculated for three different surrounding 
fluids; hydrogen, nitrogen, and argon in supercritical phase. By applying the lumped-heat-capacity method to the 
nonstationary MD simulation data, density dependence of TBC was quantified in a wide density range. The results 
show that the TBC between an SWNT and surrounding fluid is strongly influenced by the intermaterial potential 
parameters. 
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１．序論 

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
の炭素材料であり(1)，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

た熱伝導特性などを有する．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．熱工学分野におい

ては，SWNT の優れた伝熱特性(2,3)を利用した熱デバイスの

開発に向けた研究が注目されている．SWNT は擬一次元構造

を有することで，その熱伝導率がダイヤモンドに匹敵するこ

とが報告されており(4)，高性能放熱デバイス応用が期待され

る(5)．特に，SWNT を樹脂(6,7)や流体(8)などに添加した複合材

は，バルク材料としての応用の早期実現が可能な系として，

研究が盛んに行われている． 
 SWNT 複合材料の熱伝導特性は，凡そ SWNT と母材との

間の界面熱コンダクタンスによって決定されるため，デバイ

ス応用に向けては，界面での分子構造，相状態，分子間相互

作用の等の界面熱コンダクタンスへの影響を理解すること

が重要になる．これまで，分子動力学法を用いて，SWNT と

様々な周囲材料（オクタン(9)，空気(10)，アルゴン(11)等）との

界面に関して分子論に基づいた解析が報告されているが，界

面熱コンダクタンスの予測に利用できるような汎用性のあ

る理論体系の構築には至っていないのが現状である． 
そこで，本研究では Lennard-Jones ポテンシャルによって

表現された周囲材料の種類を変えて界面熱コンダクタンス

を計算し，比較検討を行うことによって，結合エネルギーや

分子間距離等の界面熱コンダクタンスへの影響を明らかに

し，一般的なスケーリング則を導出することを目的とする．

本稿ではその第一段階として，超臨界状態にある水素，窒素，

アルゴンに囲まれた SWNT に関して非定常分子動力学解析

を用いて界面熱コンダクタンスを定量化し，それぞれの密度

依存性を比較した結果を報告する． 
 
２．計算方法 

 Fig. 1 に示すように一辺が長さ 25 nm の周期境界立方体セ

ル内に SWNT を，周囲には水素，窒素，またはアルゴンの

流体を配置し，密度を変えながらシミュレーションを行った．

密度を変える際，不確定性をできるだけ一定に保つため，分

子数は凡そ一定に保ち，体積を変化させた．炭素と炭素の間

のポテンシャルには Brenner ポテンシャル(12)を用い，炭素と

周囲流体の間には Lennard-Jones ポテンシャルを適用した． 
Lennard-Jones ポテンシャルにおけるパラメータは，Table 1
に示すように Lorentz-Berthelot 方法を用いて算出した． 

各シミュレーションにおいて，まず 10 ps 間 SWNT と周囲

流体を同じ温度に制御し，その後 990 ps 間ミクロカノニカル

アンサンブル下で系を平衡化した．1000 ps 後，SWNT の温

度を瞬間的(10 ps 間)に加熱し，その後の SWNT と周囲流体

の温度変化を調べた．SWNT または周囲流体の内部熱コンダ

クタンスに対する界面熱コンダクタンスの比(ビオ数)が十分

Table 1 Lennard-Jones potential parameters 
 

 C-C H2-H2 C-H2 N2-N2 C-N2 Ar-Ar C-Ar 

ε [10-22 J] 3.3845 5.088 4.423 13.673 6.803 16.45 7.482

σ [A] 3.37 2.928 3.149 3.594 3.482 3.4 3.385
 

Fig. 1 Snapshot of a typical molecular dynamics simulation.



に小さいことより，集中熱容量法を適用して加熱後の温度変

化から SWNT と周囲流体の間の界面熱コンダクタンスを計

算することができる(11)．Fig. 2-4 に示すように SWNT と周囲

温度の差を ΔT=ΔT0exp(-t/τ)でフィッテイングし，この τ から

の(1)式を用いて熱コンダクタンス K を求めた． 

K=[{1/(ρhot chot Vhot)+1/(ρcold ccold Vcold)}τS]-1     (1) 

ここで，ρは密度，c は比熱，V は体積，S は界面の面積であ

る．また，hot 高温側（SWNT）cold は低温側（周囲流体）

を示す．本研究では，加熱温度ΔT0を変えて複数のシミュレー

ションを行い K が変化しないことを確認してからデータを

採用した． 
 

３．結果と考察 
界面熱コンダクタンスの計算を幅広い密度領域（0.001～

0.3）に関して行った．本研究では，周囲材料の相変化の影響

がないように，無次元温度を周囲材料に依らず超臨界温度で

一定とした．ここでは，無次元密度 ρ*(=ρσ3/m)及び無次元温

度 T*(=kBT/ε)をバルク流体のパラメータを用いて定義する．

Fig. 2-4 に例として ρ*=0.008 の場合の温度及び温度差ΔT の

時系列を示す．なお，ここで示すデータは，それぞれの無次

元密度 ρ*に対して，初期条件の異なる 3 回のシミュレーショ

ンをのアンサンブル平均から求めたものである．図からわか

るように，いずれの周囲流体においても，指数関数でよ

フィッテイングができることから，熱エネルギーの緩和が，

主に界面によって支配されていることが確認できる．求めた

緩和は，周囲材料が水素の場合（τ=312 ps），窒素（τ=747 ps）
やアルゴン（τ=848 ps）の場合を比較して大きいことが見て

取れる． 
各周囲流体における，界面熱コンダクタンスの密度依存性

を Fig. 5 に示す．一般的な傾向として K が密度に対して単純

に増加し 0.03~6.0 MW/m2K の値を取る．一方プロファイルに

注目すると，ρ*=0.02 辺りで勾配（乗数）が不連続的に変化

することがわかる．以前の著者らの研究により，同じ物質で

密度を変えた場合 K は SWNT 近傍の吸着層の局所密度と高

い相間があることがわかっており，界面状態の変化が生じて

いる可能性が示唆される．従って今後，動径分布関数等を用

いた詳細な検証が必要である．また，Fig. 5 に見られるよう

に，各周囲流体における K の密度依存性プロファイルの形状

が似ていることから，一般的なスケーリング則が存在する可

能性が示唆される． 
 
４．結論 
 非定常分子動力学法を用いて，SWNT と Lennard-Jones で

表現された周囲流体との間の界面熱コンダクタンスを計算

した．周囲流体が水素，窒素，またはアルゴンの場合に関し

てシミュレーションを行うことによって，ポテンシャルパラ

メータの界面熱コンダクタンスに与える影響を定量的に評

価した．また，幅広い密度範囲での計算界面熱コンダクタン

スの密度依存性を明らかにした． 
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Fig. 4 Temperature profile and Temperature difference between 

SWNT and argon where ρ* is 0.008. 
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Fig. 3 Temperature profile and Temperature difference between 

SWNT and nitrogen where ρ* is 0.008. 
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Fig. 2 Temperature profile and Temperature difference between 

SWNT and hydrogen where ρ* is 0.008. 
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Fig. 5 Thermal boundary conductance between SWNT and 
surrounding fluid like Hydrogen, Nitrogen, and Argon． 


