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1. はじめに 

固体電解質である Li3PO4 を Au（または Ni）と Li
で挟んだ積層構造は新規不揮発性メモリ[1]としての

応用が検討されており、電極-固体電解質界面の構造や

Li イオン分布がその動作機構の理解に重要である。

我々はこれまで、密度汎関数法（DFT）による欠陥生

成エネルギーと連続体モデルの連成計算を用いて界面

近傍での Li イオン分布の解析[2]を行なってきた。よ

り詳細な解析には DFT 計算による界面モデルの直接

的な取り扱いが必要となるが、計算コストの高さから

妥当なモデルを用いることはきわめて困難であった。

近年、計算の精度と速度の両立が期待できる手法とし

て、ニューラルネットワークを用いた原子間ポテン

シャル（NNP）が考案され[3]、Li3PO4のイオン伝導度

やアモルファス構造を精度よく計算できることが示さ

れている[4, 5]。以上を念頭に、本研究では NNP を用

いて Au/Li3PO4 界面系に対する原子間ポテンシャルを

作成し、界面近傍や Li3PO4中における欠陥挙動の解析

を行った。 

2. 計算方法 

4 元素系（Au-Li-P-O）の NNP 作成には、Au と Li3PO4

のバルク構造および Au(111)/Li3PO4 界面構造を用い

た。また、Li3PO4中の欠陥として、Li 空孔・Li2O 空孔・

格子間 Li をそれぞれ含むデータを作成した。そして、

分子動力学計算で作成した様々な構造から多様な構造

を抽出し[6]、それらに対して DFT 計算を行った。こ

こで得られたエネルギーと力の情報をもとに NNP を

作成した。NNP の入力には、各原子の周囲の原子環境

を記述する対称性関数[3]を使用し、カットオフ距離は

9 Å とした。 

3. 結果と考察 

計 24164 構造に対して DFT 計算を行い、これらの構

造データをもとに 4 元素系の NNP を作成した。その結

果、テストデータ（10%）のエネルギーと力の予測に

対する二乗平均平方根誤差は 5.78 meV/atom および

114 meV/Å となった。 
次に、作成した NNP を用いて、5520 原子（Au: 1200

原子、Li3PO4: 4320 原子、格子不整合 < 1.6%）を含む

Au(111)/Li3PO4 界面モデルで欠陥挙動を解析した。こ

こではまず、Li3PO4 中の様々な位置での Li 欠陥（Li
空孔・格子間 Li）を調査したところ、いずれの欠陥に

おいても界面近傍における生成エネルギーがスーパー

セル中央に比べて低くなる傾向が得られた。次に、欠

陥密度依存性について調査したところ、欠陥密度の増

加とともに欠陥あたりの生成エネルギーの増加がみら

れた。一方で、欠陥密度が高い場合でも欠陥は界面直

上に存在しやすい傾向が得られた。本講演では、上記

の結果に対する DFT 計算による検証結果についても

報告する予定である。 
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