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研究成果の概要（和文）：大域的反応経路探索法を並列計算機に実装し，結晶性材料に対する高速化のための
種々の方法を導入した．そして，従来手法の適用が可能な空孔性欠陥の拡散挙動の解析に適用することで精度検
証を行なった．その結果，与えられた初期構造から発生し得る構造変化が活性化エネルギーと共に自動的に網羅
されることを示した．本手法は，格子欠陥の複雑な挙動を紐解く強力な手段になると言える．

研究成果の概要（英文）：The Global Reaction Route Mapping method was implemented to parallel 
computers, and some high speeding techniques for crystalline materials were introduced. We applied 
our method to the analyses of diffusion behavior of vacancy-type defects for which conventional 
methods are applicable, and then evaluated the accuracy of our method. It was shown that the 
possible structure changes from given initial structures are comprehensively listed up with 
associated activation energies. The method can be a powerful means to unravel the complicated 
behavior of lattice defects．

研究分野：機械材料・材料力学

キーワード： 格子欠陥　活性化エネルギー　材料力学　統計力学　原子シミュレーション

  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
金属材料の力学特性は究極的にはミクロな欠陥の挙動に支配されているため，それらの欠陥の運動や相互作用の
詳細を知ることは，部材の挙動予測や材料の高強度化において重要です．しかしながら，実際の時間スケールで
複数の欠陥の複雑な相互作用を取り扱うことができる汎用的な計算手法が存在していません．本研究では，大域
的反応経路探索法を結晶性の材料に適用し計算の効率化を行ないました．そして，空孔性の欠陥が生じる構造変
化とそれに必要な活性化エネルギーを，予備知識なしに網羅できることを示しました．本研究により，従来手法
では解析が困難であった欠陥の複雑な運動を紐解く有力な手段が得られました．

※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。
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１．研究開始当初の背景 
金属材料の力学特性は究極的には格子欠陥の挙動に支配されている．したがって，電子・原子
レベルのシミュレーションは，材料強度学の分野で不可欠な研究手段の一つになっている．研究
代表者は格子欠陥の運動挙動や，添加元素と格子欠陥の相互作用に関する解析を多数行なって
きているが，実現象のタイムスケールで複数の格子欠陥の複雑な相互作用を取り扱う計算手法
が存在しないことに問題を抱えてきた．例えば典型的な原子レベルのシミューレション手法で
ある分子動力学法で扱える時間スケールは現在でも精々μs のオーダーとなっている．従って，
材料変形の解析を行う場合，ひずみ速度を非現実的な大きさ(〜106 s-1)に設定せざるを得ない．
これによって，応力によって活性化エネルギーが急激に減少する熱活性化過程，すなわち活性化
体積の大きい現象が優先的に生じてしまい，往々にして現実には生じない結果が得られる．また，
各種の加速法や粗視化法が開発されているが，解析者のモデリングに極めて強く依存する手法
ばかりであり，解析対象に応じて ad hoc的な取り扱いが不可欠となっていた． 

 
２．研究の目的 
格子欠陥の運動問題では，応力下で熱活性化過程の発生頻度に従って次々と活性化エネルギ
ーを超えていく現象を取り扱う必要がある．カイネティックモンテカルロ(KMC)法は統計力学に
立脚して長時間の現象を解析できる優れた手法であるが，発生し得る熱活性化過程のデータベ
ースの作成に問題を抱えており応用が限られてきた．本研究では，データベースの作成において，
大域的反応経路探索 (GRRM; Global Reaction Route Mapping，文献①) 法の利用に着目した．
GRRM 法は化学分野で，分子の異性体間の遷移を解析するために開発されたものであり，理論
的には膨大な数の初期探索方向に対して解析を行うことで，全ての熱活性化過程を網羅するこ
とができる．分子の構造変化と，金属中の格子欠陥の運動と相互作用は，複雑な熱活性化過程を
超えて生じるという点で類似性がありながら，系に含まれる原子数や構造の対称性が大きく異
なる．本研究では，GRRM 法を並列計算機に実装し，結晶性材料に対する高速化のための種々
の方法を導入することで，金属結晶において局所安定構造より発生し得る熱活性化過程を網羅
する(図１)． 

 
図１ 種々のシミュレーション手法の問題点と本研究でのねらい 

 
３．研究の方法 
金属中の格子欠陥の運動の活性化エネルギーを評価する際にはもっぱら NEB(Nudged Elastic 

Band)法(文献②)が用いられている．NEB 法では始点となるエネルギー極小点と終点となる極小
点を決めてポテンシャル曲面上に 仮想的なゴムを張り，鞍点に滑らせるように移動することで，
活性化エネルギーを評価する．NEB 法は扱いが容易である反面，結果が初期条件，すなわち最
初のゴムの張り方に強く依存するという欠点があり，大凡の反応経路が予測できるような単純
な問題にしか適用できない． 
本研究では，解析対象として，熱活性化過程の網羅が容易で NEB法の適用が可能な空孔と複

空孔の拡散挙動の解析に GRRM法を適用することを通して，精度検証と解析の高速化を行う．  
 
４．研究成果 
(1)周期境界条件などの金属結晶の解析に用いられている各種の手法を GRRM 法に導入した.ま
た，GRRM 法では固有振動モードを基底として原子の変位を記述するが，本研究では大幅に自
由度を削減するために，格子欠陥まわりの原子運動に強く寄与する基底に重みを与えて初期探
索方向を決定するようにプログラムを開発した．また，個々の探索方向に対する計算を
MPI(Message Passing Interface)を用いて並列処理するようにプログラムに変更を加えた．これに
より，大規模並列計算機を用いた計算が可能となった． 
(2)原子間ポテンシャルを単純なレナード・ジョーンズポテンシャルとして，原子数 107からなる
単空孔を含む fcc結晶中の空孔拡散経路解析を行なった．初期状態となる結晶構造を入力するだ
けで空孔拡散において最も重要な経路である空孔の第一近接原子が拡散する経路 12 個が解析
され，開発した GRRM 法プログラムで金属結晶の未知の最小エネルギー経路探索が可能である



ことを示唆した. 
(3)原子間ポテンシャルをより実材料に近い鉄の EAM ポテンシャル(文献③)へと置き換え，bcc
鉄中の単空孔や複空孔の拡散経路解析を行った．単空孔の拡散経路解析では第一近接原子が拡
散する 8経路が自動的に求められ，またその時の活性化エネルギーが NEB法で求められたもの
と同じ値を示すことを確認した．2 個の単空孔が結合した複空孔の拡散経路解析では，異なる空
孔配置間の構造変化，また複空孔から単空孔 2 個へと分離する際の活性化エネルギーを求め，初
期状態に関わらず経路を探索できることを示した(図２)．また，複空孔が拡散する際の活性化エ
ネルギーについて一般的に用いられる近似より小さなエネルギーで拡散できることを明らかに
した． 

   
図２ 複空孔（V2）の拡散挙動と活性化エネルギー 

 
(4)鉄と水素の二元系に対応できるようにプログラムに改良を加えて，空孔水素複合体の拡散挙

動の解析を行った．単空孔が水素を 2 個トラップした空孔水素複合体(V1H2)および複空孔が一

つの水素原子をトラップした空孔水素複合体(V2H1)に関して，再安定構造を起点として生じ得

る配置変化と，配置間の活性化エネルギーを評価することができた.  
本研究では対象とする格子欠陥は空孔性の小規模なものにとどまったが，同じ方法論により

対象とする欠陥を空孔性のものから転位や空孔クラスターなど大型のものにしていくことで，

複雑な欠陥の相互作用現象を紐解く有力な手段になると言える． 

   

図３ 空孔水素複合体（V1H1）における水素の拡散挙動と活性化エネルギー 
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