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アンモニアボランのc-BNと水素の相分離

アンモニアボラン(BH3NH3)は、水素含有率19.6 wt%を有し、常温常圧で安定な固体として存在する水素化物[1]であり、高温高
圧実験における優れた水素供給源として広く利用されている[2]。特に、高密度水素を生成可能な物質として注目され、極限環
境下の物質科学研究において重要な役割を担っている。しかし、その脱水素反応は単純な水素放出ではなく、ホウ素－窒素骨
格の再構成を伴いながら進行し、最終的に立方晶窒化ホウ素(c-BN)を形成する。このとき、c-BNの形成は単なる副生成物では
なく、水素放出反応の進行を規定する重要な構造変化である。特に、c-BNの核生成は新たな結晶相の形成を伴うため、その核
生成速度は、反応が実験時間スケールで進行し得るか否かという生成量を決定づける本質的な物理量である。本研究では、機
械学習ポテンシャル（MLP）を用いた大規模分子動力学（MD）シミュレーションにより、高温高圧下におけるアンモニアボラ
ン分解後のc-BNの核生成速度を定量的に評価し、その反応機構の理解をする。

本研究結果
・第一原理分子動力学法により、アンモニアボランが温度4000 Kで約185 GPa以上でc-BNと水素への分離が判明。
・アンモニアボランのみを学習した機械学習ポテンシャルを構築し、大規模分子動力学計算を実施。
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アンモニアボランは分子乖離後、ホウ素と窒素間の強い相関

ΔG(x, p, T) = GMix(x, p, T) − xGBN (p, T) − (1 − x)GH(p, T)

x =
NB+ NN

NH + NB+ NN

 = 0.25

圧力増加に伴い、BNが1次元的な構造から3次元的な構造に成長

1.80 g/cm3 3000K (76.5 GPa)

1.80 g/cm3 4000K (81.2 GPa)

1.80 g/cm3 8000K (105.7 GPa)

今後の展望

計算手法

Code QXMD[3]

XC functional GGA-PBE

System
36BH3NH3

(288 atoms)

Ensemble NVT

Temperature 3000–8000 K

Density 1.800–3.00 g/cm3

Time step 0.24 fs

Number of steps 20,000–50,000

第一原理分子動力(AIMD)計算 熱力学積分(TDI)
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𝝀: coupling constant

混合自由エネルギーΔG

ΔG > 不混和(c-BN + H) ΔG < 混和 

温度4000 Kで、約185 GPa以上でc-BNと水素に相分離

c-BNの核生成速度を決定するために、機械学習ポテンシャルを用
いた大規模分子動力学計算[4]を行う。

4 Åをカットオフ距離とする水素原子のみの配位数の分布。水素原
子の空間的な不均一性を確認。

System
972BH3NH3

(7776 atoms)

Ensemble NVT

Temperature 3000 K

Density 2.60 g/cm3

Time step 0.24 fs

Number of steps 1,000,000
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