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Abstract: Reducing alumina in lunar and asteroid regolith would enable local procurement of aluminum and oxygen without transport-

ing resources from Earth. Therefore, a method has been proposed to reduce alumina by ablating it with a laser and selectively depos-
iting aluminum on an alumina plate from dissociated aluminum and oxygen gas. In the experiment, the alumina ratio in the deposited 
layer increased and the alumina reduction was partially successful, but the specific conditions under which the alumina ratio is most 
increased or to what extent the alumina ratio can be increased have not been clarified. In this study, the deposition of aluminum from 
laser ablation plume was analyzed by molecular dynamics simulation to clarify the conditions for increasing the aluminum ratio in 
the deposited layer. The simulation results showed that the Al/O ratio in the deposited layer increased by deposition, which was more 
effective at higher recovery plate surface temperatures. These results suggest that the Al/O ratio can be increased by repeatedly 
sublimating the deposited layer by laser ablation and depositing its ablation plume. Additionally, the upper limit of the Al/O ratio that 
can be enriched by this method was also estimated from molecular dynamics simulations and a simple analytical model.
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1. 緒言 

アルミナは，月，惑星・小惑星の表面を覆う砂「レゴリ

ス」に含まれている資源であり[1]，酸素を取り除いて還元
することによって建築材料や輸送機械の製造に利用可能な

アルミニウムを得ることができる．また，還元によって分

離された酸素は生物の生命維持活動に活用可能な物質とし

て利用することができる．

現在，商用的にアルミナを還元する方法にホール・エル

ー法があるが，炭素や氷晶石を別に必要とし，月面におけ

る基地開発など，地球からそれらの物資を輸送するコスト

が無視できない場合には，代替となるアルミナの還元法の

確立が必要となる．このような中で考案されている手法が

高出力レーザーを用いたアルミナの還元である[2–6]．具体
的な方法として，アルミナ表面にレーザーを照射すること

で高温のアブレーションプルームを生成してアルミニウム

と酸素を乖離させ，乖離状態のままアルミニウムの回収を

行うものであり，その実現に向けた研究成果も出始めてい

る．具体例としてレーザーを用いた2つのアルミナの還元実
験について示す．

山田らの実験では，図 1(a)のようにレーザーでアルミナ
Al2O3をアブレーションさせて，温度 3850 Kのアブレーショ
ンプルームを生成し，常温のアルミナの回収板に堆積させ

た．堆積物の組成を調査したところ Al2O1.8–2.1の酸素欠陥型

アルミナが生成していることが確認された[4]．すなわち，
レーザー照射によるアブレーション生成物の堆積（以下，

レーザー堆積と呼ぶ）によりアルミニウムの比率が向上し

たこととなる．LAMMPS を用いた中野の分子動力学計算に
よれば，同様のアルミニウム比の向上が確認されている[5]．

(a) 酸素欠陥型アルミナの堆積[4]

(b) アルミニウムの析出[6]
図 1 レーザーを用いたアルミナ還元の試み.
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田中らの実験では，図 1(b)のように，アルミナの棒の先
端にレーザーを照射して酸素欠陥型アルミナを生成した後

に照射を止めたところ，冷却速度が 600–800 K/sとなった箇
所でアルミニウムの微小な球体が多数生成することが確認

された[6]．これは急速冷却時にアルミナ表面の格子構造を
維持するために酸素欠陥型アルミナ中の余剰のアルミニウ

ムが不純物として析出し，不均一核生成を起こしたと説明

されている．これはすなわち，酸素欠陥型アルミナを 933–
2300 K（アルミニウムの融解温度 933 K，アルミナの融解温
度 2300 K）のアルミナ回収板に衝突させ，回収板を 600–800 
K/s で急速冷却することでアルミニウムを析出させることが
可能であることを示している．

以上の 2 つの方法を組み合わせ，最初にレーザー堆積の
繰り返し（図 2）によって酸素欠陥型アルミナのアルミニウ
ム比率を段階的に高め，その後，レーザー加熱と適切な冷

却速度によってアルミニウムの不均一核生成を起こすこと

でアルミニウムの効率的な回収を実現することが可能と考

えられる．この手法の効率化に貢献するのは，前半部のレ

ーザー堆積時にどれだけアルミニウム比率を上げることが

できるかである．これまでの分子動力学シミュレーション

から，Al/O = 0.67–2の範囲の酸素欠陥型アルミナのガスをア
ルミナ表面に衝突させた場合に，アルミニウムの比率が上

がることが判明している[5]．一方で，このシミュレーショ
ン結果に基づいて実施した外挿計算から，レーザー堆積に

よるアルミニウム比率の向上には上限が予想されている．

本研究では，このモデルによる予想の確認を行い，酸素

欠陥型アルミナのアルミニウム比率を回収版への堆積によ

ってどこまで向上可能かについて分子動力学計算ソフトの

LAMMPSによるシミュレーションによって調査した．
 

2. 実験の説明 

2.1 分子動力学シミュレーション 

アルミナの表面にアルミニウムと酸素原子が堆積する様

子を原子レベルでシミュレーションする．解析には分子動

力学シミュレーションソフト LAMMPSを使用し，シミュレ
ーション結果の可視化にはOVITOを用いた[7, 8]．

アルミナを対象とした分子動力学計算は様々な目的のた

めにこれまでにも行われてきた[9–13]．分子動力学計算を行
うためには原子間のポテンシャルが必要で，2体ポテンシャ
ル，イオンポテンシャル，多体ポテンシャル，強束縛ポテ

ンシャル等，用途に応じて種々のポテンシャルが使用され

るが[14–19]，2体ポテンシャルでは表面構造が急激に変化す
るような場所を扱うには不向きとされる．本研究では，ア

ルミナのポテンシャルの比較研究の結果を参考とし，可変

電荷ポテンシャルの一つで酸化金属用に開発された2次モー
メント強束縛ポテンシャルを用いることとした[18, 19]．
シミュレーションでは，図 3 に示す解析領域を対象とす

る．解析領域（24 Å×25 Å×26 Å）の上半分がアブレーショ
ンプルームの存在する空間で下半分が回収板表面の原子層

に相当する．回収板表面層を模擬するためにAl/O比が2/3に
なるようにアルミニウム原子 720個，酸素原子 1080個，合
計 1900 個の原子を配置した．これらアルミニウムと酸素原
子は 3つの層に配置される．最下層には Fixed atoms (固定原
子)を配置して原子層を固定する．固定原子層の上には
Thermostat atoms (温度調節原子)を配置し，Langevin thermostat
を用いた NVTアンサンブル（原子数 N，体積 V，温度 Tを
一定とした状態）により原子層の温度を保つ．実験では原

子が入射してから次の原子が入射するまでの間に回収板表

面層温度が回復すると考えられるが，古典分子動力学法を

用いる LAMMPSが対象とするフェムト秒からピコ秒の時間
スケールでこれを再現するのは困難であるため，Thermostat 
atoms 領域を設けて強制的に温度を制御した．また，温度制
御層の上にはNewtonian atoms (自由原子)を配置し，入射して
くるアルミニウム原子と酸素原子との間で自由に相互作用

をさせた．解析領域の x方向とy方向は周期境界条件を与え
た．

シミュレーションにおいては，回収板表面層温度を常温

を模擬する 300 Kと入射粒子により加熱された状態を模擬す
る 2000 Kの 2つの場合についてシミュレーションを実施し
た．アブレーションプルーム温度についてはアルミナが気

化する 3000 Kから電離する 10000 Kの範囲でシミュレーショ
ンを行った．なお，アブレーションプルームの成分は Al, O, 
AlO, Al2O, Al2O3等が挙げられ，Al/O比，温度，圧力等により
変化し，レーザー加熱を行う際には，レーザーのスポット

径や照射部の余熱による影響も生じてくる[20]．しかしなが

図 2 レーザー堆積の繰り返しによる酸素欠陥型アルミ
ニウムのアルミニウム比率の向上.

 
図 3 LAMMPS使用時の計算領域と原子層配置.
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ら，本研究では生成したアルミニウムと酸素原子をいかに

分離回収するかに興味があることから，ここでは主たる成

分をアルミニウムと酸素原子に限定してこの2種類のみを考
慮する．アブレーションプルーム中の原子の速度分布は，

アブレーションプルームの温度で定まる Maxwell-Boltzmann
分布で与えた．

アブレーションプルームのAl/O比については，Al/O比が
2/3（Al2O3）の場合と，酸素欠陥型アルミナをレーザーアブ

レーションした場合を想定してAl/O比が 1, 2, 3, 4, 5, 6, 10の 8
つの場合をシミュレーションしている．シミュレーション

においては，解析領域の上部からアルミニウム原子を1 psに
1個放出し，指定したAl/O比になるような時間間隔で酸素原
子を放出した．この放出間隔は Thermostat atoms 領域の温度
を一定値に制御できる範囲の中で経験的に短い値を与えて

いる．放出時のアルミニウム原子と酸素原子の x, y座標はラ
ンダムに与え，その動きは NVEアンサンブル条件（原子数
N，体積 V，エネルギ Eを一定とした条件）のもとで計算し
た．LAMMPS における原子の軌道追跡は，エネルギを保存
しつつ比較的低負荷な計算ができる特徴を持つ Velocity-
Verlet 法で行われており，本解析ではタイムステップを 1 fs
として計算を行った．

アルミニウム原子と酸素原子のうち，回収板表面層で反

射され解析領域の上部境界にまで達したものは取り除いて

回収板表面に堆積しなかったものとする．堆積層の Al/O 比
は回収板表面層に堆積したアルミニウム原子と酸素原子の

個数の比から算出する．堆積原子数と Al/O 比の収束の様子
については結果と考察の節の冒頭に具体例を示す．

2.2 レーザー堆積における Al/O比の簡易解析モデル

図2のようなレーザー堆積を分子動力学計算のみで行って
いくには計算コストがかかる．特に Al/O 比が大きくなるに
つれて，計算の精度を保つために比率の少ない O 原子を十
分な数だけ放出しようとすると多数の Al原子を放出するこ
とになるからである．具体的には，堆積層の Al/O 比の変動
が 𝑥𝑥 %となる堆積原子の総数は

𝑁𝑁 = {1 + (Al/O)𝑆𝑆𝑆𝑆} 100−𝑥𝑥
𝑥𝑥                       (1)

と見積もることができるため，Al/O 比の大きいシミュレー
ションでは堆積原子の総数も多くなることから計算コスト

が増加することが分かる．そこで，堆積層の Al/O 比を既に
得られたシミュレーション結果から推算可能な外挿モデル

を作成することができれば有用である．

ここで，アブレーションプルーム中のアルミニウム原子

と酸素原子が回収板上の同種の原子に衝突した場合に付着
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ミニウム原子と酸素原子が衝突して付着する確率を 𝑝𝑝Al−O
としてモデル化する．アルミニウムのイオン半径 𝑟𝑟Al（= 68 
pm）と酸素のイオン半径 𝑟𝑟O（=126 pm）を用いてそれぞれ
の衝突断面積を π𝑟𝑟Al2 と π𝑟𝑟O2 と概算し，アブレーションプ
ルーム中の原子が回収板上のアルミニウム原子と酸素原子
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が堆積層表面で成り立つ必要がある．ここで，式(2)の左辺
は堆積層表面の Al/O 比を示し，右辺は堆積層表面に付着す
る原子の Al/O比を示す．この式は yに関する 2次方程式と
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すなわちアブレーションプルームの Al/O 比から回収板上の
堆積層の Al/O 比を容易に推定することが可能である．また，
式(2)または(3)において y = xと置くことで，堆積層のAl/O比
をアブレーションプルームの Al/O 比よりも大きくすること
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となる．なお，これらの式中の付着率はアブレーションプ

ルームの温度や回収板表面層温度などから決まるパラメー

タであり，LAMMPS を用いたシミュレーション結果から決
定する必要がある．

 
3. 結果および考察 

3.1 Al/O比の収束性について 

本論文では回収板表面層に堆積したアルミニウム原子と

酸素原子の個数の比から Al/O比を算出している．図 4に堆
積層の Al/O 比の収束の一例を示す．図中に示されたシミュ
レーション条件では，Al/O比の変動は堆積層の原子が 50個
を超えた時点で有意に小さくなり，堆積原子の総数が100個
程度になるとほぼ一定値になっている．この時点で式(1)か
ら算出されるAl/O比の変動は 2%である．
本論文では計算時間の制約上，堆積原子の個数が120–180

になった時点でシミュレーションを打ち切っている．打ち

切り時点における堆積層の Al/O比の最大変動は式(1)から評
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価できるので，その変動を堆積原子の個数の制約から発生

する不確かさとして評価するものとした．具体的に，今回

のシミュレーションにおけるAl/O比= 2/3, 1, 2, 3, 4, 5, 6, 10に
おける不確かさは，それぞれ 2.0%, 2.0%, 2.6%, 2.9%, 3.4%, 
4.8%, 4.5%, 8.3%であった．
3.2 実験との比較によるモデルの妥当性確認 
シミュレーションモデルの妥当性の確認のために，実験

値との比較を行った．実験では，温度 3850 K のアルミナ
（Al/O比 2/3）を温度 300 Kの回収板に堆積させた結果，堆
積物の組成がAl2O1.8–2.1となっている[4]．
実験条件を再現するために，アルミニウムと酸素原子を

2 : 3の割合になるように解析領域の上部から放出し，アルミ
ナの回収板表面層に堆積させるシミュレーションを行った．

アブレーションプルームの温度に対して得られた堆積層の

Al/O比の関係を図5に示す．アブレーションプルームの温度
が 3850 Kの場合，回収板表面層温度 300 Kと 2000 Kにおい
て，それぞれの Al/O比は 0.77（Al2O2.6）と 0.96（Al2O2.1）で

あった．回収板表面層の温度 2000 K のシミュレーション結
果が，実験値のエラーバーの範囲で一致している一方で，

表面層温度 300 Kのシミュレーション結果は過小評価となっ
ている．実験時の回収板表面層の温度はアブレーションプ

ルームの堆積によって高温になっていると推定され，仮に

ガスと回収板内部の中間温度の 2100 K 程度であると評価す
ればシミュレーション結果は妥当である．一方で，定量的

で正確なシミュレーションを実施する上では，回収板表面

層温度の高精度な推定が必要であり、その値の決定は今後

の課題である．

3.3 回収板温度およびガス温度の影響 
堆積層の Al/O 比が何から影響を受けるかについて，回収
板表面層温度とアブレーションプルームの温度を変えて調

査する．図5はAl/O比が2/3 のアブレーションプルームの結
果であるが，アブレーションプルーム中のアルミニウムと

酸素が全て回収板表面に堆積すれば堆積層の Al/O 比は 2/3
(図中の灰色の細実線)を示すはずである．しかしながら，得

られた堆積層のAl/O比は 2/3を超えている．また，図5から
回収板表面層の温度が高いものほど堆積層の Al/O 比は大き
い一方で，アブレーションプルームの温度変化に対する堆

積層の組成変化はわずかである．仮にアブレーションプル

ームの温度が 8000 Kとなっても，回収板表面層温度300 Kに
おける Al/O比は 0.79（Al2O2.5），回収板表面層温度 2000 K
では 0.97（Al2O2.1）とアブレーションプルーム温度 4000 Kの
場合と比較してほとんど変化しない．

これらの結果から，堆積層における Al/O 比を上げるには
回収板の表面層温度を高く保つことが重要であり，アブレ

ーションプルームの温度については，アルミニウム原子と

酸素原子が十分に解離している温度にすればよいことが分

かる．

3.4 Al/O比の向上可能範囲 
同様の解析を，酸素欠陥型アルミナのアブレーションプ

ルーム（Al/O比 = 1, 2, 3, 4, 5, 6, 10）に対して実施した結果を

 
図 5 Al/O 比 = 2/3 のアブレーションプルームを堆積さ
せた場合における堆積層の Al/O比．  

図 6 Al/O比= 1–4のアブレーションプルームを堆積さ
せた場合における堆積層の Al/O比．

 
図 7 Al/O比= 5–10のアブレーションプルームを堆積さ
せた場合における堆積層の Al/O比．
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ら，本研究では生成したアルミニウムと酸素原子をいかに

分離回収するかに興味があることから，ここでは主たる成

分をアルミニウムと酸素原子に限定してこの2種類のみを考
慮する．アブレーションプルーム中の原子の速度分布は，
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分布で与えた．
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しつつ比較的低負荷な計算ができる特徴を持つ Velocity-
Verlet 法で行われており，本解析ではタイムステップを 1 fs
として計算を行った．
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は回収板表面層に堆積したアルミニウム原子と酸素原子の

個数の比から算出する．堆積原子数と Al/O 比の収束の様子
については結果と考察の節の冒頭に具体例を示す．
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図2のようなレーザー堆積を分子動力学計算のみで行って
いくには計算コストがかかる．特に Al/O 比が大きくなるに
つれて，計算の精度を保つために比率の少ない O 原子を十
分な数だけ放出しようとすると多数の Al原子を放出するこ
とになるからである．具体的には，堆積層の Al/O 比の変動
が 𝑥𝑥 %となる堆積原子の総数は
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と見積もることができるため，Al/O 比の大きいシミュレー
ションでは堆積原子の総数も多くなることから計算コスト

が増加することが分かる．そこで，堆積層の Al/O 比を既に
得られたシミュレーション結果から推算可能な外挿モデル

を作成することができれば有用である．

ここで，アブレーションプルーム中のアルミニウム原子

と酸素原子が回収板上の同種の原子に衝突した場合に付着

する確率（付着率）をそれぞれ 𝑝𝑝Al−Al と 𝑝𝑝O−O とし，アル
ミニウム原子と酸素原子が衝突して付着する確率を 𝑝𝑝Al−O
としてモデル化する．アルミニウムのイオン半径 𝑟𝑟Al（= 68 
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が堆積層表面で成り立つ必要がある．ここで，式(2)の左辺
は堆積層表面の Al/O 比を示し，右辺は堆積層表面に付着す
る原子の Al/O比を示す．この式は yに関する 2次方程式と
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価できるので，その変動を堆積原子の個数の制約から発生

する不確かさとして評価するものとした．具体的に，今回

のシミュレーションにおけるAl/O比= 2/3, 1, 2, 3, 4, 5, 6, 10に
おける不確かさは，それぞれ 2.0%, 2.0%, 2.6%, 2.9%, 3.4%, 
4.8%, 4.5%, 8.3%であった．
3.2 実験との比較によるモデルの妥当性確認 
シミュレーションモデルの妥当性の確認のために，実験

値との比較を行った．実験では，温度 3850 K のアルミナ
（Al/O比 2/3）を温度 300 Kの回収板に堆積させた結果，堆
積物の組成がAl2O1.8–2.1となっている[4]．
実験条件を再現するために，アルミニウムと酸素原子を

2 : 3の割合になるように解析領域の上部から放出し，アルミ
ナの回収板表面層に堆積させるシミュレーションを行った．

アブレーションプルームの温度に対して得られた堆積層の

Al/O比の関係を図5に示す．アブレーションプルームの温度
が 3850 Kの場合，回収板表面層温度 300 Kと 2000 Kにおい
て，それぞれの Al/O比は 0.77（Al2O2.6）と 0.96（Al2O2.1）で

あった．回収板表面層の温度 2000 K のシミュレーション結
果が，実験値のエラーバーの範囲で一致している一方で，

表面層温度 300 Kのシミュレーション結果は過小評価となっ
ている．実験時の回収板表面層の温度はアブレーションプ

ルームの堆積によって高温になっていると推定され，仮に

ガスと回収板内部の中間温度の 2100 K 程度であると評価す
ればシミュレーション結果は妥当である．一方で，定量的

で正確なシミュレーションを実施する上では，回収板表面

層温度の高精度な推定が必要であり、その値の決定は今後

の課題である．

3.3 回収板温度およびガス温度の影響 
堆積層の Al/O 比が何から影響を受けるかについて，回収
板表面層温度とアブレーションプルームの温度を変えて調

査する．図5はAl/O比が2/3 のアブレーションプルームの結
果であるが，アブレーションプルーム中のアルミニウムと

酸素が全て回収板表面に堆積すれば堆積層の Al/O 比は 2/3
(図中の灰色の細実線)を示すはずである．しかしながら，得

られた堆積層のAl/O比は 2/3を超えている．また，図5から
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図 5 Al/O 比 = 2/3 のアブレーションプルームを堆積さ
せた場合における堆積層の Al/O比．  

図 6 Al/O比= 1–4のアブレーションプルームを堆積さ
せた場合における堆積層の Al/O比．

 
図 7 Al/O比= 5–10のアブレーションプルームを堆積さ
せた場合における堆積層の Al/O比．
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図 6, 7に示す．回収板表面層の温度については 2000 Kとし
た．図 6, 7から，Al/O比= 1–10の範囲のアブレーションプル
ームに対して得られた傾向は，堆積層において Al/O 比が増
加し，アブレーションプルーム温度の影響はほとんど見ら

れないという共通したものとなった．

アブレーションプルーム温度に対する Al/O 比の依存性が
ほとんど見られないことが分かったので，アブレーション

プルーム温度を山田らの実験[4]と同様の 4000 K とした上で，
図 6, 7の結果をアブレーションプルームの Al/O比に対する
堆積層の Al/O 比として図示したものを図 8 に示す．シミュ
レーション結果には，第 3.1節で説明したように，シミュレ
ーション打ち切り時点の堆積原子数から予測される Al/O 比
の変動をエラーバーとして記載している．

図 8から，全てのAl/O比のプロット点が y > xとなる領域
に位置しており，今回シミュレーションを実施した Al/O 比
=2/3–10の範囲においては，レーザー堆積でAl/O比が向上す
ることを示す．この範囲において，回収板表面層にレーザ

ー堆積したものを再び無駄なくレーザーアブレーションを

経て堆積させることができれば，段階的に Al/O 比を上げる
ことが可能である．

なお，Al/O比 = 10の場合にはエラーバーの下限が y < xの
領域にあることから，不確定さも含めてシミュレーション

結果が y > xとなるにはより多くの放出原子を用いる必要が
ある．しかしながら，シミュレーションには Ryzen 7 5700G
10 スレッド使用時において約 1 か月を費やしており，Al/O
比の向上限界を決定するために，より大きい Al/O 比で
LAMMPS によるシミュレーションを行うことは計算コスト
の観点から今回断念した．そのため，第 2.1節の外挿モデル
を用いて図8のシミュレーション結果をフィッティングして
各係数を定め，式(4)からレーザー堆積法により濃縮可能な
Al/O 比の限界を概算したところ 13.1となった．先行研究で
Al/O比 = 2/3–2のシミュレーション結果から概算した回収板
表面層温度 2000 Kにおける Al/O比の限界は 3.5 であったが
[5]，今回の計算からレーザー堆積によってもたらされる
Al/O比の上限がより高いところにあったことが判明した．

4. まとめ 

月などの衛星や小惑星・惑星の砂「レゴリス」に含まれ

るアルミナをその場で還元することにより，建築材料や輸

送機械の製造に利用可能なアルミニウムと生物の生存に必

要な酸素を獲得することができる．地球上で商業上最も利

用されているホール・エルー法も，資源の限られる惑星や

衛星上では有効ではなく，その場で利用可能な新しいアル

ミナの還元法が必要である．中でも，レーザー堆積法とア

ルミニウムの不均一核生成の組み合わせによるアルミナの

還元は一つの有望な手段である．

本研究では，アルミナをアブレーションさせ，そのガス

を回収板に当てて堆積層を形成するレーザー堆積法によっ

てどの程度まで Al/O 比を向上させることができるかどうか，
分子動力学計算ソフト LAMMPSを用いてシミュレーション
を実施した．シミュレーションには2次モーメント強束縛ポ
テンシャルを用いた．シミュレーション結果から，堆積層

の温度は高いまま維持した方が Al/O 比を向上させることが
可能であり，アブレーションプルーム温度そのものは堆積

層の Al/O 比にはほとんど影響を与えないことが確認された．
また，レーザー堆積を繰り返すことで，Al/O比で 10までア
ルミニウムの比率を上げることが可能であることをシミュ

レーションにより確認した．簡易的な外挿モデルから推定

されるAl/O比向上限界は 13程度である．
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