
氏    名 平田 雅典 

授与した学位 博 士 

専攻分野の名称 学 術 

学位授与番号 博甲第 ６６２８ 号 

学位授与の日付 ２０２２年 ３月 ２５日 

学位授与の要件 自然科学研究科 学際基礎科学専攻 

 （学位規則第４条第１項該当） 

学位論文の題目 様々な圧力における氷の構造と物性に関する理論研究 

論文審査委員 准教授 松本正和   教授 甲賀研一郎   教授 篠田渉   教授 田中秀樹 

学位論文内容の要旨 

超高圧において未知の結晶構造を探索するため，氷 VII と液体の共存条件による分子動力学(MD)シミュ

レーションを実行した。TIP4P/2005 水モデルを用いた場合，固液界面から新奇氷が自発的に生成することを

見付けた。自由エネルギーの見積もりから熱力学的に安定であると考えられ，この水モデルの相図上におい

て一定の領域を占めると考えられる。実験では報告がないため，この氷は現実系では準安定であるか，この

水モデルが適用できる高圧力の限界を超えている可能性がある。もし後者の理由ならば，超高圧領域で適用

可能な水モデルへ改良する必要がある。 

水の負圧における相図は知られていないので，ゼオライトのネットワーク，中空のクラスレートハイド

レートおよび立体フラーレン族から成る約 300 種類の仮想的な低密度氷構造を準備し，網羅的な調査を行っ

た。これらの氷に対して MD シミュレーションを実行した。一部のゼオライト氷構造は基本骨格とそれらを

結ぶ角柱部分という二つの部分に分割できる。角柱部分を延長して「エアロアイス」と呼ばれる，さらに密

度の低い氷の構造を考えることができる。そこでエアロアイスの角柱部分の長さを変えて MD シミュレー

ションを実行したところ，極めて密度が低く空気よりも軽いエアロアイスが理論的には熱力学的に最も安定

であるという，意外な結論を得た。 

常圧氷は不純物をほとんど取り込まないが，ホルムアルデヒド（HCHO）は例外となる分子である。HCHO

を含む氷に様々な条件から MD シミュレーションを実行した。HCHO 分子はその酸素原子が氷の格子点に

存在し，周囲にある水分子と弱い水素結合を形成していた。HCHO 分子は水分子よりも大きいため，周囲の

氷構造を崩していた。もし系内にどのような欠陥もない場合，HCHO 分子の拡散係数の予測値は実験値と近

い値となる一方，挿入欠陥を導入すると系が小さい場合に拡散係数は実験値よりも非常に大きくなる。挿入

欠陥の濃度はシステムサイズに依存するので，これを考慮することにより，挿入欠陥があっても HCHO 分

子の拡散係数が実験値に近くなることが示された。 

 

 



論文審査結果の要旨 

本論文では，高圧と負圧下における氷の新規構造探索，および氷中への微少混入不純物の動的挙動に

ついて，分子動力学（MD）シミュレーションによる研究を実施している。本論文では，次の3つの研究成

果を報告している。 

第二章では，高圧氷の融点付近に別の構造を有する新たな氷が出現することをMD計算から見出した。

この氷の単位胞は非常に大きく構造は複雑であるが，実空間のパターンマッチング法から同定すること

に成功した。このような相がシミュレーションにより自発的に生成することから，現実の核生成において

も，最安定相の生成過程で過渡的に生じる可能性があり興味深い結果である。 

第三章では，氷の３次元ネットワークのトポロジー的な特性に着想を得て，ゼオライト構造をモチー

フとして極低密度の多数の氷構造を提案して熱力学的安定性を調べた。実験が極めて困難な低密度の氷

の構造と物性を網羅的に予測する研究はこれまでにはない。 

第四章では大気化学とも関連の深い，不純物としてホルムアルデヒド(HCHO)を含む氷のMDシミュ

レーションを実行し，氷内における安定位置とその動力学の解析を行った。その結果，HCHOは氷構造へ

の挿入型では系のサイズに大きく依存したが，HCHOの濃度程度に外挿することにより置換型と同程度の

拡散係数を得た。実際の不純物としてのHCHOは，挿入型と置換型の中間の性質を有していて，その拡散

は極めて遅いことが本研究により示された。本研究は，大気化学や古気候学において氷内部の振る舞いを

理解する大きな手掛りとなる。 

以上の研究の大部分は著名な海外の学術誌に掲載され，後続の研究が発展している。本論文は氷の物

性に関する新たな知見を与えるものであり，博士の学位授与の要件を満たしている。 

学位審査委員会は平田氏による論文を慎重に審査し，また公聴会における平田氏との質疑応答の結果，

学位を授与するに十分な専門知識や研究能力を備えることを確認した。学位審査委員会は，全員の総意に

より，平田氏に博士(学術)の学位を授与するのが相当であると判断した。 


