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研究成果の概要（和文）：タングステンは将来実用化が期待されている核融合炉内で使用される構造材料であ
る。そして、燃料として使用される三重水素は放射性同位元素で、そのタングステン材料中での残留が心配され
ている。タングステン中の空孔や空孔集合体は水素同位元素の主要な捕獲サイトである。そこで、空孔クラスタ
ーの安定構造や成長過程を計算機シミュレーションを使って研究した。その結果、タングステン中の空孔クラス
ターの安定化には不純物が貢献していることがわかった。特に酸素の役割が重要と考えられる。

研究成果の概要（英文）：Tungsten shows promise as structural material used in fusion reactors in the
 future. Tritium used in the reactor as fuel is radioisotope and we are worried about its large 
amount of retention in the tungsten specimen.  Vacancy and vacancy cluster in tungsten are main trap
 sites of the hydrogen isotope. So, their stable structures and growth process in tungsten specimen 
are studied by numerical simulations. As a result, impurities in the metal contribute to the 
stabilization of the vacancy clusters. In particular, oxygen play an important role in the 
stabilization.

研究分野：物性
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  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
計算上は結合しないと考えられたタングステン空孔が、不純物を捕獲することで安定化し空孔クラスターの成長
が促進されることがわかった。本研究は核融合炉材料の基礎的な研究に貢献できたと考える。また、不純物によ
る安定化は他の金属でも見られることから、陽電子寿命測定実験などで観察される空孔クラスターの成長に対し
て新しい解釈を提案することになる。さらに、同じBCC金属である鉄について同様の計算を行い、タングステン
と比較してその類似点や相違点を明らかにした。

※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。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９（共通） 
 
 
１．研究開始当初の背景 
 タングステンは融点が高い、水素溶解度が極めて低いなど優れた特性を持つために、激しいプ
ラズマ粒子の照射を受ける核融合炉の部品の１つ「ダイバーター」の被覆材料としての利用が期
待されている。しかし、模擬的な重水素の照射実験からはかなりの量の水素同位体がタングステ
ン試料内に残留することが報告されている。特に、核融合反応の燃料である三重水素は放射性同
位元素であるために、炉材料内の残留量の上限が厳しく制限されている。水素同位体の主要な捕
獲サイトはプラズマ照射の際に弾き出しで形成された空孔型欠陥である。しかも、タングステン
空孔(V)は他の金属にはない水素との特異な相互作用や空孔クラスターの特性が報告されている。
それは計算上空孔には 12個もの水素が捕獲されること①、また空孔間の結合が弱く二原子空孔
(V2)が不安定なことである②。そこで本研究では計算（第一原理計算）と実験（陽電子消滅実験）
を組み合わせることで、タングステン中の空孔クラスターの安定構造やその成長過程について
研究する。 
 
 
２．研究の目的 
 タングステン中の空孔や空孔クラスターの安定構造を求める。さらに、それらの空孔型欠陥と
不純物(水素、ヘリウム、炭素、窒素、酸素)の相互作用を計算する。特に、炭素、窒素、酸素は
不可避的不純物と呼ばれ微量ながら金属中には必ず残留すると言われている元素である。さら
に、タングステン結晶中の不純物の移動経路を追跡することで、結晶中の不純物の拡散のしやす
さについても研究した。このような計算をすることで、本来は不安定と考えられるタングステン
の空孔クラスターが成長してゆく原因を不純物の存在を使って説明する。また、遷移金属で同じ
BCC 構造を持つ金属についても計算し比較した。特に構造材料として、また照射環境下でもよく
使われる材料としてでも重要な鉄に関しては空孔クラスターの安定構造などを詳しく計算し、
タングステンと比較した。 
 
 
３．研究の方法 
 金属中の空孔や空孔クラスターの安定構造、および不純物元素との相互作用エネルギーなど
は第一原理計算で求めた。計算コードは VASP(Vienna Ab-initio Simulation Package)を使っ
た。タングステン中の空孔クラスターは大きなサイズのものを扱ったので、周期的境界条件の影
響を低減するためにほとんどの場合は大きな計算セル、BCC 格子で 6×6×6×2=432 原子のもの
を使った。 
結晶中の空孔を V、n個の空孔で構成される空孔クラスターを Vnと表す。安定構造を計算する
際は最安定構造の他にも第二、第三の準安定構造も探索して見損じのないようにした。 
次に、本研究で定義した各種の結合エネルギーを示す。結晶中にある n個の空孔の結合エネル
ギーは 

nE(V)-{E(Vn)+(n-1)E0}       (1) 
と定義した。E は系全体の凝集エネルギーを表す関数で、例えば E(Vn)は結晶中に空孔クラスタ
ーVnを含む系のエネルギーに対応する。また E0は格子欠陥や不純物を含まない完全結晶のエネ
ルギーである。また、結合エネルギーは正のとき安定で空孔間に引力がはたらくものとする。 
空孔 Vに不純物 Xが結合して空孔不純物複合体 VXを作るときの結合エネルギーを 

E(V)+E(X)-{E(VX)+E0}       (2) 
とする。ここで E(X)は侵入型格子間原子である不純物 Xを 1個含む結晶のエネルギーである。 
空孔不純物複合体 VXにさらに空孔が n-1 個結合する時の結合エネルギーを 

E(VX)+(n-1)E(V)-{E(VnX)+(n-1)E0}       (3) 
とする。ここで VnX は n個の空孔で構成される空孔クラスター中に不純物 Xが捕獲されている状
態を示す。 
最後に二原子空孔 V2に水素が k個捕獲されたときの結合エネルギーである。 

E(V2)+kE(H)-{E(V2Hk)+kE0}       (4) 
ここでは E(V2)二原子空孔、E(H)は格子間原子の水素を 1個含む結晶のエネルギーを表す。 
金属格子中を水素や不純物が移動する際のエネルギー障壁を
計算した。侵入型格子間原子である不純物は結晶格子内では図
1のように T-site か O-site と呼ばれる比較的対称性の高い位
置に存在する。どちらが選択されるかは不純物の種類に依存す
る。隣接する安定なサイト間を移動する不純物の遷移経路やエ
ネルギー計算は 8個のサンプル点をとって行った。そこでは、
このような計算には定評がある nudged elastic band 法を使
った。 
 

 
図 1 BCC 格子内の不純物
サイトと遷移経路 



 
図 3 W 中の空孔クラスターVnの最安定構造
(抜粋)。破線が空孔である。  

図4 W空孔クラスターの結合エネルギー 

 
図 5 W 中の格子間原子の不純物(X)と空孔
(V)との結合エネルギー(eV) 

４．研究成果 
(1)BCC 金属中の二原子空孔の安定構造 
 BCC 金属中の二原子空孔は図 2 のように
2つの空孔が<111>か<100>方向に並ぶ。どち
らが安定かは金属によって異なり<111>配
置が安定なのはバナジウム、クロム、モリ
ブデン、<100>が安定なのは鉄、ニオブ、タ
ンタルである。ところがタングステンだけ
はどちらの配置も不安定である。式(1)より
結合エネルギーは<111>配置が-0.126eV、
<100>配置が-0.450eVである。比較的安定な
のは<111>配置の方であるものの空孔間の
結合エネルギーは不安定を示す負である。 
 
(2)タングステン空孔クラスターの安定構造と結合エネルギー 
 タングステン中の空孔クラスターの安定構造を図 3に示す。実際は V12まで計算したがここで
は最安定構造を抜粋して V4、V6、V8、V10の構造を示す。空孔のクラスターの形状は比較的球形に
近いものが安定であった。平面的な空孔型転位ループ状の構造についても計算した。しかし、こ
の程度の大きさでは安定ではなかった。球形に近いものが安定なのは、表面積を小さくすること
で表面エネルギーを低くすることに対応していると思われる。図 4は式(1)で計算したタングス
テン中の空孔クラスターの結合エネルギーを示す。V2と V3の結合エネルギーは負であるために
不安定である。しかしながら、V4よりも大きな空孔クラスターは安定化し、それ以降は自発的に
成長が続くものと考えられる。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
(3)タングステン中の空孔と不純物の結合エネルギー 
 炭素、窒素、酸素と核融合炉の燃料となる水素と空孔間の結合エネルギーを計算した。図 5は
式(2)で計算した空孔(V)と不純物(X)との結合エネルギーである。不純物は初期においては結晶
中の T-site または O-site に格子間原子として存在している。それが図 5 のように空孔に捕獲
されたとする。どの不純物も空孔に捕獲され安定化するが、特に酸素と空孔との結合エネルギー
は大きい。図 6は空孔不純物複合体(VX)にさらにもう１つ空孔が結合する模式図で、式(3)で計
算した結合エネルギーも示した。空のタングステン空孔同士の結合エネルギーは-0.126eV と負
になるので二原子空孔 V2は不安定である。しかし、図 6 のように空孔不純物複合体とさらにも
う１つの空孔が結合する場合は安定化する。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

 

図 2  BCC 金属中の二原子空孔の安定構造
<111>配置と<100>配置 

 
図 6 W 中の空孔不純物複合体(VX)と空孔(V)と
の結合エネルギー(eV) 



(4)タングステン格子中の不純物の移動エネルギー 
 タングステン中の不純物、水素、炭素、窒素、酸素と空孔の移動経路に沿ったエネルギー計算
を図 7で、移動エネルギーを表 1にまとめた。水素と酸素の移動エネルギーが他の不純物および
空孔と比べて非常に小さいことがわかる。BCC 格子中の不純物は図 1で示したように、格子間原
子として T-site か O-site に存在する。水素と酸素はどちらも T-site が安定になるのに対し、
炭素と窒素は O-site が安定である。図 1 で示すように、T-site の方が結晶中には多く存在し、
隣接する T-site までの距離が O-site 間よりもかなり短い。そのために、T-site 間を移動する
水素と酸素は移動エネルギーが小さく、そのため結晶中を早く拡散できると考えられる。 

 
 
 
 
 

 
(5)タングステン二原子空孔に捕獲された水素の安定構造 
 タングステン格子中の<111>配置をした二原子空孔に捕獲される水素の安定構造を計算した③。
図 8 のように二原子空孔の近傍には 12 個の O-site が存在し、水素はその近傍が安定である。
二原子空孔の接合部分の O-site を赤、周辺部分の O-site を青で表した。数字は O-site の通し
番号である。二原子空孔中の水素の個数 kを 1から 12 まで増やしていった際の最も安定な水素
の位置を図 9に示す。水素は 4個までは接合部分の O-site 近傍(赤)を優先的に占有する。それ
以上では、周辺部の O-site(青)にも水素が広がってゆく。図 10 は式 4で計算した二原子空孔と
水素の結合エネルギーである。水素の零点振動を考慮した方が結合エネルギーは大きくなる。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

 
図 8 (a)W 二原子空孔近傍の 12 個の O-site。
(b) (a)を簡略して表現したもの。赤と青はそ
れぞれ接合部と周辺部の O-site を表す。 

 
図 10 W 中の二原子空孔と水素の結合エネル
ギー。kは捕獲された水素の個数。 

 
図９ 二原子空孔近傍の O-site に捕獲される
水素。図 8(b)の簡略表現で水素が占有する場
所を表した。kは捕獲された水素の個数。 

 

図 7 W 中の不純物および空孔の移動経路沿ったエネルギー 
 

 
表 1 W 中の不純物およ
び空孔の移動エネルギ
ー(eV)と安定サイト 



(6)タングステン空孔クラスターの成長と不純物の影響 
以上のようにタングステン空孔クラスターの安定構造、および結晶に含まれる不純物と空孔
クラスターの安定性への影響を研究してきた。本研究の当初の目的はタングステンの空孔クラ
スターV2、V3がエネルギー計算上不安定である。しかし、陽電子消滅実験ではタングステン中の
空孔は 650K 付近で移動を開始するとお互いに結合し空孔クラスターとして成長してゆく原因を
突き止めることだった④。そこで、金属に含まれる不純物による空孔クラスターの安定化につい
て考察したい。表 1で示すように空孔の移動エネルギーは 1.67eV である。本研究で扱った不純
物の移動エネルギーはこの 1.67eV よりも小
さいので、この温度ではタングステン中を拡
散していると考えられる。特に、酸素は移動
エネルギーが非常に小さいのでもっと低温で
あっても結晶内に広がり、その過程で空孔に
捕獲されると考えられる。こうして生成され
る空孔酸素複合体(VO)は高温でも安定であ
る。そこで、図 11は式(1)および式(3)で計算
した 2 個以上の空孔との結合エネルギーを示
す。その他の空孔不純物複合体 VC や VN も空
孔クラスターの成長起点になる可能性はある
が、VO は酸素の拡散により低温で早期に生成
されるという点から最も有望と考えている。 
 
(7) タングステンと鉄の比較 
 最後に同じ BCC 金属同士の比較ということでタング
ステンと鉄空孔クラスターの安定構造や捕獲したヘリ
ウムとの構造を示す。空孔クラスターの安定構造は二
原子空孔では図 2で示すようにタングステンは<111>、
鉄は<100>方向の配置が安定である。しかし、それより
も大きな空孔クラスターでは最安定構造が図 3 のよう
に V3から V10まで同じになる。しかし、図 12と図 13の
ように V11や V12はタングステンと鉄の空孔クラスター
の構造が異なっている。それ以降の最安定構造も異な
っているものと予想される。 
核融合炉材料の研究ではヘリウムとの相互作用も重
要である。空孔はヘリウムに対しても主要な捕獲サイ
トであり計算上は20個以上でも捕獲が可能と言われて
いる。ヘリウムが空孔に捕獲されたとき、空孔の中央に
あるのが安定である。それはヘリウムが不活性ガスな
のでなるべく金属由来の電子密度が小さい所が安定で
あるからと考えられる。しかし、ヘリウムの個数が増え
るにつれて三次元的な安定構造をとる。図 14はタング
ステンと鉄空孔中の 6 個のヘリウムの最安定構造であ
るが、両者の構造は全く異なっている。 
 
(8)まとめ 
以上のように、本研究では核融合炉材料のタングステンを中心として、その空孔クラスターの
安定構造や空孔と不純物の相互作用を研究してきた。タングステン空孔同士は結合力が弱く空
孔クラスターは不安定と思われていた。しかし、不純物の介在を想定することで空孔クラスター
の成長が説明できる。さらに同じ BCC 金属である鉄中の空孔クラスターも同様の計算をするこ
とで、タングステンと鉄の類似点と相違点を明らかにした。 
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図 14 (a)W、(b)Fe 空孔に捕獲された
He の安定構造 

 
図 12 (a)W 中(b)Fe 中の V11の構造 

 

図11 W空孔の結合エネルギーと酸素の影響。
赤:不純物なし、青:酸素あり 

 

図 13 (a)W 中(b)Fe 中の V12の構造 
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