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研究成果の概要（和文）：金属材料における界面エネルギーや界面移動度といった固液界面物性は、凝固組織の
形成過程を支配する重要な因子である。しかし、非平衡状態における固液界面物性の全容を解明する方法は開発
されていなかった。そこで本研究は、組織形成予測の高精度化を目指し、原子シミュレーションと組織形成シミ
ュレーション、そしてデータ同化を組み合わせることで、非平衡状態の固液界面物性値を“on-the-fly”で算出
する手法を構築した。

研究成果の概要（英文）：Solid-liquid interfacial free energy and mobilities are important quantities
 that determine solidification microstructures in metallic materials. However, it is currently not 
possible to obtain these quantities in non-equilibrium states and a method for computing them needs 
to be developed. In this study, the method for computing the interfacial properties were developed 
by combining atomistic simulations, microstructural simulations and data assimilation techniques. 

研究分野：計算材料科学

キーワード： データ同化　フェーズフィールド法　分子動力学法　界面物性　凝固組織
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研究成果の学術的意義や社会的意義
国内外で計算機シミュレーションによる組織予測技術の開発が鋭意進められている。本研究が開発した非平衡界
面物性の推定方法は、材料組織予測技術の高精度化と汎用化に直結する。また、本研究で開発した手法は、現在
まで未解明であった非平衡状態の界面物性を明らかにするものであるから、材料組織学の新しい展開や界面物性
の新たな学理発展につながることも期待される。

※科研費による研究は、研究者の自覚と責任において実施するものです。そのため、研究の実施や研究成果の公表等に
ついては、国の要請等に基づくものではなく、その研究成果に関する見解や責任は、研究者個人に帰属します。
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１．研究開始当初の背景 
実用合金の多くは鋳造・凝固プロセスによって製造されており、材料の高機能化・高品質化を
達成するために、凝固組織の高精度制御が求められている。近年、フェーズフィールド(Phase Field, 
PF)法を初めとする組織形成シミュレーション法の発展によって凝固組織予測が可能になりつつ
あり、国内外でその開発と応用が進められている。しかし、組織の計算に必要な界面物性の実測
値・計算値の精度が乏しいことや値そのものが欠如していることで、シミュレーションの適用範
囲が著しく限定されている。既存の実験技術で固液界面物性を高精度に求めることは非常に困
難である。そこで、分子動力学法(Molecular Dynamics, MD)シミュレーションによって界面物性
値を求めることが試みられてきた。しかしながら、全ての界面物性値を求めるためには、複数種
類のシミュレーションを駆使した高度な解析が必要であり、多大な労力を要することから、全て
の界面物性値が算出された系はわずかしかない。したがって、全ての界面物性値を同時に、そし
て簡便かつ高精度に求める方法の開発が望まれる。 
組織形成は非平衡現象である。したがって、組織形成の議論・予測においては、「非平衡状態
の界面物性」を考慮する必要がある。例えば、純物質の凝固は過冷状態で生じるため、界面物性
値も過冷状態における値を組織の計算に入力する必要がある。しかし、界面エネルギーの温度依
存性に関してはいくつかの研究が報告されているものの、その異方性強度や界面移動度の温度
依存性に関しては十分に理解が進んでいない。したがって、非平衡状態における全ての界面物性
値を簡便かつ高精度に算出する手法の開発が必要である。特に、界面ダイナミックスを正しく理
解するためには、組織変化の動的過程において“その場”で物性値を算出できるような手段が求め
られる。 
 
２．研究の目的 
本研究の目的は、凝固組織予測に必要な非平衡の界面物性値を算出する手段を開発し、非平衡
界面物性の詳細を明らかにすることである。具体的には、MD シミュレーション、PF シミュレ
ーションをデータ同化によって組み合わせ、原子間ポテンシャルの情報のみから組織変化中の
界面物性値を直接推定する方法を開発すること、そしてその手法を使って界面物性値の温度依
存性に関する知見を得ることを目的とした。これを達成するため、以下の項目を実施した。 

(1)界面物性値推定方法の開発 
双子実験による個々の界面物性値の推定手法の開発を行い、それに続いて双子実験による
全ての界面物性値の同時推定手法の開発を実施した。そして、MDの組織変化に基づく推定
と精度の検証を実施した。 

(2) 非平衡状態における界面物性の調査 
Fe、Al、Niの等温凝固をMDシミュレーションによって解析し、その結果をデータ同化に
おける観測データとして、固液界面エネルギーと異方性強度、界面移動度とその異方性パラ
メータの温度依存性を調査した。 
 
３．研究の方法 
本研究では、情報科学の手法であるデータ同化を用いた。これは気象学や海洋学の分野で応用
が進んでいる手法であり、観測データをシミュレーションに同化させることで、シミュレーショ
ンの精度を向上させたり、シミュレーションに必要な入力パラメータを推定したりするのに用
いられる方法である。本研究では、MD から計算された組織変化を観測データとして，PF シミ
ュレーションに同化させること
で固液界面物性値の推定を試み
た。その概要を図１に模式的に示
す。大規模MDシミュレーション
から数十 nm～数百 μm のシステ
ムにおける凝固組織の時間変化
を計算し、その結果を用いて PF
シミュレーションとデータ同化
することで、固液界面物性値を算
出する手法である。これは、原子・
組織レベルの手法を融合する新
しいマルチスケール手法である。 

PF 法は diffuse interface に立脚
した組織の計算方法であり、界面
位置を直接追跡することなく組
織変化を計算できる手法である。
特に、自由境界問題を正確に解く
手法として発展している。                     



PF法において純物質の等温凝固は、下記の方程式で記述される。              
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ここで、 は秩序変数であり、 = +1で固相、 = −1で液相を表す変数である。また、は定数、
は界面幅、 はカップリング定数であり、これらは界面エルギー と関連づけられる。 は界
面移動度と関係する動力学係数である。また、 は無次元過冷度である。また、 は固液界面の単
位法線ベクトルを表し、 ( )と ( )はそれぞれ以下のように与えられる。 
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ここで、 はベクトル の成分、 と はそれぞれ界面エネルギーと動力学係数の異方性パラメ
ータである。式(1)を解くと、凝固中の Gibbs-Thomson 効果が再現されることになる。本研究で
は、固液界面エネルギー 、動力学係数 、さらに二つの異方性パラメータ と の全ての固液
界面物性値をMDとデータ同化を組み合わせて求めた。 
ここでは、純 Feの研究成果を例として説明する。過冷液体における単一の固相の二次元成長過
程を MD シミュレーションによって解析した結果[1]をデータ同化の観測データとした。ポテン
シャルには Finnis-Sinclair(FS)ポテンシャルを用い、系全体の原子数（約百万原子）、温度、そし
て圧力を一定に保ち(NPTアンサンブル)、53.4×53.4×4.3 nmの擬二次元空間における過冷液体
中の固相の成長過程を解析した。系全体の過冷度Δ はΔ  = 200 K、300 K、500 Kの三種類とし
た。本研究では、それらの計算結果をデータ同化に用いた。ここで、MDから出力されるデータ
は、原子の座標と速度であり、そのままではフェーズフィールド法とのデータ同化に適さない。
そこで， MDの計算結果を 128×128格子からなる二次元空間における秩序変数の空間プロファ
イルに変換してデータ同化に用いた。凝固時間 300 psの組織変化を 10 ps毎に観測データして用
いた。 
データ同化として、逐次型手法であるアンサンブル・カルマンフィルタ（Ensemble Karman Filter, 

EnKF）と粒子フィルタの二つを用い、それぞれに関して双子実験によって界面物性値の推定精
度を検証し、実際のMDの結果を用いて物性値の推定を行った。 
 
４．研究成果 

EnKF から推定した結果の例を説明する。EnKF では、初期状態と対象パラメータの値が異な
る多数のシミュレーションを同時に実行し、観測データがある時刻でフィルタリングを行うこ
とで、それらのシミュレーションの状態とパラメータを修正していく。そのシミュレーションを
粒子と呼び、粒子数が多ければ一般に推定精度の向上が期待できる。ただし、粒子数が多ければ
計算コストが増加する。本研究では、双子実験におい
て粒子数を 128から 2048まで変化させて推定精度を
検証した。その結果、粒子数が 512以上であれば、精
度に大きな差が生じなかったため、それ以降粒子数を
512として解析を行った。 
双子実験では、EnKFにおけるハイパーパラメータ
を最適化した。そして、四つの界面物性値を同時に推
定できることが示された。そこで、MDの計算結果を
用いた推定を実施した。まず、二つのパラメータのみ
が推定可能であるかを検証した。そこで、FS ポテン
シャルを用いた過去の MD 研究[1]で求められた温度
平均値 = 6.15 × 10 ⁄ 及び = 0.085を用い
て、 と を推定した。その推定結果を図 2に示す。
プロットが各時刻の推定値、斜線部は標準偏差内の領
域を表す。また、(a)における青い実線は、FSポテン
シャルを用いた過去の研究で、核生成理論に基づいて
算出した の温度平均値を表す。 と が時間ととも
に一定値に収束する挙動を示している。そして、 の
収束値は過去の計算結果と一致している。このことよ
り、本手法で界面物性値を精度良く求められることが
分かる。そこで、四つの界面物性値を同時に推定する
ことに取り組んだ。 

 
 



 
 

 
 
図 3に示したのは、Δ = 200 におけるMDデータを用いた推定結果の例である。プロット
が各時刻における推定値、斜線部は標準偏差の領域を表す。全ての物性値が凝固の後期に一定値
に収束している。つまり、四つの固液界面物性値を単一の MD シミュレーションから推定する
ことに成功した。特に、組織変化中の過冷状態の界面物性値が推定できることもこの手法の特長
の一つである。 
界面物性値の温度依存性の結果を図 4に示す。図 4(a)に示したのは固液界面エネルギーの温度
依存性である。横軸は無次元過冷度であり、0 が純 Fe の融点に相当する。緑色のプロットは過
去の MD 研究や実験から得られた値を示しており、MD で用いた原子間ポテンシャルの種類に
応じてプロットの種類を変えている。赤色のプロットが本研究から求めた結果である。本研究の
結果は、固液界面エネルギーが融点近傍で負の温度依存性を示すことを示している。青い点線で
示したのは、FSポテンシャルによって過去のMD研究[2]で求められた値である。その研究では、
古典核生成理論に基づいて臨界核サイズと過冷度の関係から界面エネルギーを算出している。
これは温度平均値であるため、各過冷度における臨界核サイズのデータから、各温度における固
液界面エルギーを再計算し、その結果を青色のプロットで示した。この結果も負の温度依存性を
示しており、本研究の結果を支持する事実が得られた。 

 

 
 
 



 
図 4(b)は と の温度依存性を表す。破線は  の文献値であり、温度平均値である。本研究
から推定した値は、この平均値と矛盾しない。特に重要な点は、 は負の温度依存性、 は正の
温度依存性を示すことが明らかになったことである。このような温度依存性は過去に十分議論
されていなかったものであり、今後本手法を応用することで、非平衡状態の界面物性値に関して
多くの知見が得られると期待される。なお、 は温度に対してほぼ一定であったため、ここでは
その結果を割愛する。 
 以上まとめると、本研究では、MD シミュレーション、PF シミュレーションをデータ同化に
よって組み合わせ、原子間ポテンシャルの情報のみから組織変化中の界面物性値を直接推定す
る方法を開発した。これによって、単一のMDシミュレーションから、固液界面エネルギーと界
面移動度、さらにそれらの異方性パラメータの値を推定することが可能になった。本手法の特長
は、組織の解析に必要な非平衡状態の界面物性値を推定可能であることにもある。本研究では、
純金属における界面物性値の温度依存性を調査し、固液界面エルギーが融点近傍で負の温度依
存性を示すこと、さらに異方性パラメータにも温度依存性が生じることが明らかになった。本研
究の成果によって、今後、材料組織予測技術の高精度化と汎用化がより一層進展すると期待され
る。 
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