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研究成果の概要（和文）：本研究では合金組織のさらなる高精度制御に向けて，核生成・凝固，粒成長過程の複
合的ダイナミクスを系統的に解析し，合金組織形成過程の支配因子を原子スケールの動力学解析により解明する
ことを目的とし，具体的に10億原子分子動力学(MD)計算により均質核生成過程における不均質性など古典核生成
理論の範囲を超えた核生成の原子論的描像を明らかにした．また結晶粒淘汰過程における幾何学因子，粒界モビ
リティ・粒界エネルギーの時間変化を解析し，理想粒成長の二乗則からのずれの原因を明らかにした．さらに合
金系ポテンシャルの溶質分配特性を考察し，合金系大規模MD計算実現の足掛かりを作った．

研究成果の概要（英文）：In this study, complex dynamics in nucleation, solidification and grain 
growth is studied to understand key factors on microstructure formation of alloy systems from 
atomistic viewpoint for the better control of microstructure in alloy products with a high degree of
 accuracy. Practically, unique atomistic pictures in nucleation (e.g., heterogeneity in homogeneous 
nucleation), which are not conceived by conventional classical nucleation theory, are revealed based
 on billion-atom MD simulation. In addition, deviation from parabolic low during the grain growth is
 discussed focusing on geometric factor, mobility and energy of grain boundary. Moreover, the solute
 partition at the solid-liquid interface is examined for interatomic potentials for alloy system for
 further large-scale MD simulation for alloy system.

研究分野： マテリアルモデリング

キーワード： 金属物性　大規模分子動力学　凝固　粒成長　核生成
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研究成果の学術的意義や社会的意義
現在，国内外における組織生成過程の計算研究のほとんどがフェーズフィールド法などの現象論的手法に留まっ
ているのに対し，ミクロ力学に厳密に従う決定論的手法の立場から核生成・組織生成過程を解析し，均質核生成
中における不均質性など古典理論では議論できなかった原子論的描像を明らかにした点など学術的意義が大き
い．また国内外に先駆け，世界最大スケールの大規模計算に基づく独創的な研究に率先して取り組み，当該分野
のイニシアティブを取り続けていることは，来るべきポスト「京」(次世代スパコン)時代に計算機支援による材
料設計の実現に向けたロードモデルを確立するという大きな意義がある．



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９、ＣＫ－１９（共通） 
１．研究開始当初の背景 
 合金材料の更なる高機能化・高品質化を達成するため，製造プロセス初段階の凝固過程にお
ける材料組織の高精度制御が強く求められている．しかし凝固現象は流動・伝熱・溶質拡散等
のマルチ・フィジックスが関与することから凝固組織を高精度で制御することは大変困難であ
る[1]．また凝固過程のダイナミクスを直接観察することが困難なことから，凝固・組織生成過
程のダイナミクスは主 Pott モデルに基づくモンテカルロ(MC)法やギンツブルグ・ランダウ自由
エネルギー変分に基づくフェーズフィールド法(PFM)シミュレーションにより議論が進んでき
た．PFM では界面エネルギー，カイネティック係数やその異方性などの界面パラメータが生成
物形態に大きく影響するが，一部の定量的解析を除き，基本的に得られる解析結果が実験形態
と合致するようにパラメータを経験的に決定する．このような現象論的手法の弱点を克服すべ
く，近年，分子動力学(MD)法などの原子スケール解析手法によりパラメータを決定する試みが
盛んである．例えば Capillary fluctuation method や Gibbs-Thomson 効果を利用した CNT 法など
により実験的に高精度で測定することが困難な固液界面エネルギーを系統的に求められるよう
になった． 
残された課題の一つに核生成が挙げられる．PFM では核生成の取り扱いは原理上困難であり，

予め決められた確率で初期核を配置するのが一般的である．一方 MD で核生成を取り扱うこと
は可能であるが，時空間スケールが一般に十分でなく定量的な議論は長年困難であった．近年
の計算機環境の飛躍的向上により，核生成・凝固，粒成長過程を超大規模 MD 法で解析するこ
とが期待されるが，組織形成過程の支配因子を原子スケールで特定する段階には至っていない
のが研究開始当初の現状あった． 
 
２．研究の目的 
 上記の現状を踏まえ，本研究では合金組織のさらなる高精度制御に向けて，核生成・凝固，
粒成長過程の複合的ダイナミクスを系統的に解析し，合金組織形成過程の支配因子を原子スケ
ールの動力学解析により解明することを目的とする．（１）1 億原子以上の超大規模分子動力学
法により核生成・凝固・粒成長過程の全原子軌跡を解析し，原子スケールの様々な静的・動的
因子の中から組織形成ダイナミクス支配因子を特定する．（２）核生成・相変化・粒成長に関す
る経験則を全原子軌跡のみから抽出し，マクロ経験則とミクロ力学の対応を正しく理解する．
（３）合金組織凝固・結晶成長過程における溶質分配の影響を明らかにすべく，合金固液界面
における溶質分配の動的挙動を明らかにする．これらの知見を俯瞰的に統合し，原子スケール
計算研究に立脚した合金組織高精度制御実現を目指す． 
 
３．研究の方法 
 上記の目的（１）～（３）について MD 法をメインに解析を行う．具体的に（１）に関して
は 1 億原子以上の超大規模 MD 計算を実行すべく，マルチ GPU に対応した超大規模 MD 法解
析コードの開発を行う．開発したコードを用いて一辺 100～数 100 nm 程度(1~10 億原子)の系に
おける立方体セルを用いた純鉄三次元核生成・粒成長過程計算を行う．また高精度な原子属性
判別手法を開発し，原子軌跡から三次元粒成長規則を MD 計算結果より直接導出する．さらに
膨大な物理量を格子へマッピングすることで，データ量圧縮を考慮した可視化ツールを構築す
る．（２）については（１）の結果を基に成長次元指数や経験式指数を抽出し，核生成・相変化
に関する経験則とミクロ力学との因果関係を俯瞰的に考察する．（３）については原子スケール
の情報のみから直接的に合金固液界面物性を導出する方法の確立を目標とし，圧力温度一定条
件下での固液共存系を保持して長時間 MD 計算を行い，固液界面近傍の溶質濃度分布の時間変
化を調べ，一定濃度に収束した後の各相溶質濃度から固相線・液相線を導出する．さらに得ら
れた平衡濃度の固液界面を作成し，Capillary fluctuation 法および Fehlner と Vosko の関係式より
合金系の固液界面エネルギーを導出する． 

 

図 1 原子情報から格子情報へのマッピングイメージ 
 
４．研究成果 
（１）核生成・凝固・粒成長過程の超大規模分子動力学法シミュレーション 
 まず，純鉄過冷融液からの同時多発的な核生成が多結晶組織を形成する過程を解析した． 
GPU で並列可能な MD コードを開発し，1,040,000,000 原子からなる立方体系(一辺約 0.24 m)に
おいて純鉄過冷融液を 2,000 ps（時間刻み 5 fs）の間 0.58Tm(Tmは FS ポテンシャルの融点)に保
持して均質核生成を発生させ，得られた全結晶粒の方位解析を行った．計算には GPU スパコン
TSUBAME 2.5 上で 512 GPU を用いて，マルチ GPU 並列計算を実行した． 



 

図 2 純鉄過冷却融液からの均質核生成・凝固過程の超大規模 MD シミュレーション [1] 
 
図 2 に計算セルのスナップショット及び一部

原子の拡大図を示す．100 ps あたりから過冷融
液中より複数の核が同時発生し，凝固成長する
様子が確認された．500 ps までにほぼすべての
過冷融液が凝固し，多結晶組織が生成された．
図 3 に核生成・凝固過程で発生した全結晶粒に
ついて隣接結晶粒との方位差角を出現頻度の関
数としてまとめたものである．隣接粒との関係
が完全にランダムであれば Mackenzie 分布（図
中の点線）[2]となる．MD の計算結果から得ら
れた分布は大部分において Mackenzie 分布と一
致し，多くの隣接粒の方位差関係はランダムで
あるといえる．しかし 60付近に明らかなピー
クがみられることから一部特定の方位差関係が
頻出していることが予想される．方位差関係
60で定義される粒界には3 となる粒界が含まれる[3]．そのうち(112) 3 粒界（<110>軸に対し
て傾角 109.47）は粒界エネルギーが他の対称傾角粒界に比べ極端に小さい[4]．実際，傾角
109.47の粒界を介した複数結晶粒の集合体が多数確認された[1]． 
 
（２）原子情報のみからのマクロ経験則パラメータ抽出 
 次に長時間 MD 計算により，自発的な核生成を経て生成された微細組織構造において結晶粒
が淘汰される過程を解析した図 4(a)に 113,246,208 原子からなる純鉄過冷融液を 110 nm3の立方
体セル中で，0.58Tmで 30,000 ps 間保持して得られた結晶粒組織構造を示す [5]．同時多発的な
核生成により微細組織構造が得られた後（500 ps），小さな結晶粒が消滅・淘汰され，大きな粒
が優先成長する様子が確認できる．理想粒成長では平均粒径の二乗が時間比例する[6]ことが知
られるが，実際の多くの事例では二乗則からずれ，本研究結果も二乗則からずれる．その原因
を考察するため，二乗則の比例係数に含まれる幾何学因子，及び粒界モビリティ M と粒界エ
ネルギーの積 M（reduced mobility）の時間変化を MD から求めたところ（図 1(b)），は粒成
長過程においてほとんど変化しないのに対し，Mは大きく減少することが分かった． 

図 3 隣接粒間の方位差関係[1] 

 
図 4 (a) 長時間 MD による粒成長過程 (b) (幾何学因子)，M(reduced mobility)の時間変化 



 
（３）合金固液界面物性の導出 
 合金系に関しては溶質分配を考慮し
たポテンシャル関数が確立していな
いことから，合金組織凝固・結晶成長
過程の解析例は皆無である．そこで合
金固液界面の動的挙動に着目し，溶質
分配に関する特性を調査した．具体的
に semi grand canonical Monte 
Carlo(SGCMC)法および，長時間 MD
計算による溶質分配動的挙動より
Fe-Cr 合金の溶質分配組成の導出を行
い両者の比較を行った(図 5)．SGCMC
法では純 Fe に近い Cr 濃度の範囲での
みしか固相線・液相線温度を導出でき
なかったのに対し，MD 計算からは全組成区間にわたり固相線・液相線温度を導出することが
できた[7]．さらに，得られた状態図の溶質分配組成を基に，固液界面エネルギーの Cr 濃度依
存性を検討した．Cr 濃度の増加に伴い固液界面エネルギーは一旦減少し，19at%Cr あたりで極
小を取った後，増加するということを明らかにした(図 3)．一方で，Cr 濃度に関わらず，固液
界面エネルギーの値が(100), (110), (111)面の順に小さくなることも明らかにした[8]． 
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