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研究成果の概要（和文）：H,C,O,Si,Sのうち、2種類の軽元素が含まれる液体鉄混合系に対して、第一原理分子
動力学法を用いて、高圧下における構造的性質と結合状態などの電子的性質を明らかにした。高温高圧環境下に
おいても、軽元素の種類によって、軽元素同士間に共有結合的な相互作用が存在することが明らかとなった。特
にSiとOの結合は構造的性質に加えて、Siの電荷にも影響し、Oと結合したSiの電荷は正寄りになることが分かっ
た。さらにSiとOの空間分布を見ると、Siに比べてOの存在領域に偏りがあることが解明された。また機械学習を
用いて比較的大規模なシミュレーションを行い、大きな系においてもOの分布の偏りを確認できた。

研究成果の概要（英文）：The structural and bonding properties of liquid iron-light-element ternary 
systems such as Fe-H-O, Fe-C-O, Fe-Si-O, and Fe-S-O under high pressure are studied by ab initio 
molecular dynamics simulations. For the interactions between light elements, Si-O show covalent-like
 interactions even under high-pressure condition. The Si-O covalent bond causes a shift in the ionic
 charge of Si to more positive. The shift of atomic charge due to the Si-O covalent bond is possibly
 related to the gathering of oxygen atoms with negative charges around Si, leading to the separation
 of Fe-Si-O and Fe-Si domains in liquid Fe-Si-O. Atomic configurations in our simulation also seem 
to be suggestive of the phase separation though the actual immiscibility region might exist at some 
lower temperatures. In addition, we created a stable machine-learning interatomic potential and 
succeeded in performing relatively Large-scale MD simulation.

研究分野：理論物性物理学

キーワード： 地球外核　不混和　液体鉄混合系　第一原理分子動力学法　結合状態　機械学習型ポテンシャル
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研究成果の学術的意義や社会的意義
本研究では、原子間の化学結合という観点から液体鉄ー軽元素混合系の電子的、構造的性質を明らかにした。こ
の結果は、軽元素同士の相互作用によって電荷の揺らぎが生まれ、原子の存在分布にも偏りが生じることを示唆
しており、地球外核の混和・不混和問題に重要な知見を与えるものである。また液体のような乱れた系、かつ組
成が非常に偏った系においても機械学習を用いることで計算の大規模化ができる可能性を示している。

※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 

地球内部の構造、進化過程を知るためには、地球の核の冷却スピ－ドを見積もる必要がある。
そのため、これまで地球内核・外核を主に構成している鉄や鉄―軽元素混合系の高圧下における
熱伝導度・電気伝導度が調べられてきた。しかし、軽元素の影響に関しては冷却スピードのほか
に未解明な問題が存在している。以前から、ケイ素と酸素が液体鉄に同時に含まれた場合、ケイ
素と酸素が液体鉄に溶けない（不混和）の可能性が示唆されている。これらを実証するため、高
圧下の鉄－ケイ素―酸素混合系に対し、２つの研究グループによる別々の研究がなされ、一方は
不混和性が生じる可能性を示唆し、他方は不混和が起こらないという異なった結果を報告して
いる。これら２つの研究はどちらも小さな系の静的構造と、原子拡散の二つの物理量によって主
な議論がされている。そのため、この混和性の問題を解決するためには、先行研究とは異なる視
点からのアプローチが必要とされている。 

 

２．研究の目的 

 本研究は、複数種の軽元素が同時に含まれた鉄混合系の軽元素同士の結合状態を詳細に調べ
ることで、地球外核環境下における混和性を予測することを目的とする。加えて、機械学習型ポ
テンシャルを用いた大規模シミュレーションを実行し、予測の裏付けを行う。 

 

３．研究の方法 

 高圧下における軽元素を含む液体鉄混合系を調べるために、第一原理分子動力学法に基づく
計算機シミュレーションを行う。結合状態の評価には Mulliken のポピュレーション解析を用い
る。また、第一原理分子動力学シミュレーションから得られるデータを学習データとした機械学
習型ポテンシャルを作成することで第一原理分子動力学の精度を保ちつつ、２種類以上の軽元
素を含む液体鉄混合系の大規模シミュレーションを実行する。 
 
４．研究成果 
（1）酸素を含む液体鉄―軽元素混合系（3元系）の高圧下における構造的性質 
  これまでの液体鉄―軽元素（2元系）の第一原理分子動力学シミュレーションから、140 GPa 

5000 K という高温高圧環境下の液体状態においても、液体鉄に軽元素（H, C, O, Si, S）が
含まれた場合、軽元素の入るサイトが置換型と侵入型 2 種類のサイトに分類することができ
ることが明らかとなっている。本研究では、液体鉄―酸素―軽元素混合系（3元系）の第一原
理分子動力学シミュレーションを実行し、140 GPa, 5000 Kにおける構造的性質を詳しく調べ
た。図１には、計算から得られた 140 GPa, 5000 K の液体鉄―酸素―軽元素混合系（3 元系）
の動径分布関数を示す。その結果、3 元系においても、2 元系のサイトの分類は維持されてい
ることが分かった。また、軽元素と酸素の相互作用に着目すると、ケイ素と酸素間に比較的強
い相互作用が存在するが明らかとなった。このことは、高温高圧環境下においても、Siと O の
間に強い原子間結合が存在していることを示唆している。 

 

 

 

 

図 1. 第一原理分子動力学法から得られた高圧下における液体―酸素―軽元素系の 

動径分布関数 



(2) 液体 Fe-Si-O（3元系）の高圧下における結合状態 
 (1)の結合状態をより詳しく調べるために、Mulliken ポピュレーション解析を行い、bond 
overlap population(BOP)を求めた。その結果、Si-Si、Si-Oの間には共有結合的な相互作用
が存在していることが明らかとなった。また、BOPの時間発展（図 2）から、結合の lifetime
を見積もり、Si-Si はおよそ 1 ps、Si-O は 0.15 ps程度の lifetimeを持つことが明らかと
なった。電荷についても詳しく調べ、その結果、Si-O結合が Siの電荷に影響を与えているこ
とが明らかとなった。具体的には、酸素と結合している Si と結合していない Si は電荷に違
いがあり、酸素と結合した Siの電荷はよりプラス側に分布することが分かった。このことは、
Si が酸素と結合しプラス寄りの電荷を持つことで、負の電荷を持つ酸素を近くに引き付ける
傾向があることを示唆している。つまり、酸素の分布に偏り、すなわち不混和性と関係してい
る可能性を示している。 

 
 
(1),(2)の結果を雑誌論文①にて発表している。 

 
(3) 機械学習型原子間ポテンシャルを用いた液体 Fe-Si-Oの不混和性に関する考察 

 

 
 
図 3は第一原理分子動力学シミュレーションで見られた Siの空間分布と Oの空間分布を示し
たものである。このことから、予想された Si の分布に比べ、O の分布が偏っていることが分

図 2. (A) Si-Si 原子間の bond overlap population (BOP)の時間発展、(B) Si-O 原子間の BOP の時間 

発展、（C）Si の電荷分布。青線はすべての Si 原子の分布、灰色の線は O に結合していない Si 

の電荷分布、紫の点線は O に結合している Si の電荷分布を示している。 

図 3. 第一原理分子動力学シミュレーションで見られた Si (a) と O (b)の空間分布。黄色の領域が Si 

が分布している領域、赤色の領域が O が分布している領域を示す。 



かる。これは、液体 Fe-Si-Oが液体 Fe-Siと液体 Fe-Si－Oに分離する可能性を示唆している。
このことをより大きな系で確認するため、機械学習を用いて人工ニューラルネットワーク
（ANN）型の原子間ポテンシャルを用いた分子動力学シミュレーションを行った。ANN ポテン
シャルの構築には aenet パッケージを用いた。学習に用いる教師データは第一原理分子動力
学シミュレーションで得られた 2000 step 分の原子配置、およびポテンシャルエネルギー・
圧力・原子に作用する力のデータを用いた。得らえた ANN ポテンシャルを用いて、200000 原
子のシミュレーションを 12 ps 分行った。その結果、酸素が偏って分布する傾向は見られた
が、完全な相分離を見ることはできなかった。これはシミュレーションの空間スケールを大き
くしたとしても、計算時間が数 10 ps 程度では不混和の議論が難しく、不混和性を議論する
ためには、時間スケールの拡張も必要であることが明らかとなった。この結果を国際会議（学
会発表①）にて発表している。 
 
(4)その他 
 液体メタンの超高圧下における結合状態、液体タンタルの負圧における構造、水和鉱物の１
種である 11Åトバモライトの引張・圧縮応力下における局所力学特性に関する研究等も行い、
成果を国際学会等で発表し、学術論文として公表した。 
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