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研究成果の概要（和文）：本研究では、各時間ステップで活性化過程探索（SPS）を行い、state-to-stateダイ
ナミクスに基づき時間を進展させる計算手法の一つであるSelf-Evolving atomistic kinetic Monte Carlo に対
し、SPSを高速化させる2つのスキームを開発することで、原子レベルの精緻性を保持しつつ分子動力学で扱える
よりも長い時間スケールの現象を再現する手法を構築した。また、同法を高エネルギー粒子照射環境で形成する
自己格子間原子集合体に適用し、複数回の原子拡散を伴って安定形態である積層欠陥転位ループや完全転位ルー
プに変換する過程を世界で初めて確認することに成功した。

研究成果の概要（英文）：In this study, we developed two schemes to accelerate saddle process 
searches (SPS) against Self-Evolving atomistic kinetic kinetic Monte Carlo, which is one of the 
computational methods for time evolution based on state-to-state dynamics by performing SPS at each 
time step. It enabled to reproduce phenomena on longer time scales than can be handled by molecular 
dynamics while maintaining the atomistic fidelity. We applied this newly-developed method to 
clusters of self-interstitial atoms formed under a high-energy particle irradiation, and we 
successfully observed their conversion processes to stable configurations such as faulted 
dislocation loops or perfect loops with multiple atomistic diffusion for the first time in the 
world.

研究分野：原子力材料

キーワード： モンテカルロ法　結晶欠陥　拡散　カスケード損傷　on-the-fly モンテカルロ法
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研究成果の学術的意義や社会的意義
従来の分子動力学（MD）では時間スケールが通常100ピコ秒オーダーであったため、再現できる現象が極めて限
られていた。しかしながら、本研究で開発した手法はMDと同等の精度を確保しつつ、時間スケールを大幅に拡張
することも可能なため、原子レベルの挙動に基づいて複数回の拡散過程を伴うナノ組織発達を解析する上で大変
強力な手法と考えられる。

※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。



1. 研究開始当初の背景 

原子力材料に於いては、放射線との相互作用により、熱平衡条件下では存在しなかった高濃度の

原子空孔と共に自己格子間原子が形成し、これらの拡散に伴う微細組織変化を介し、構成する機器

のマクロな機械特性変化が引き起こされる。これらの過程は、時間スケールで原子振動に相当する

10-13sオーダから機器の寿命に相当する108 ~ 109sオーダに至る様々なスケールを包含し、且つ微小ス

ケール事象によりそれ以降のスケール事象が決定づけられる典型的なマルチスケール現象である。

これらの過程を解明する上で、極短時間に発生する微細挙動に

関しては主として分子動力学（MD）が用いられ、包括的な理

解に多大な貢献をしてきた。しかし、MDでは、1013Hzオーダで

発生する原子振動を扱うアルゴリズム上、時間刻み幅を10-15sオ

ーダに設定する必要があるため、再現できる実質的な時間スケ

ールは、10-9 ~ 10-8sオーダに制限される。すなわち、MDのみで

実時間に発生する現象を再現すること、それに基づいて材料劣

化挙動を予測することは到底不可能である。 

時間スケールを拡張する計算手法として、kinetic Monte Carlo

（kMC）に代表されるstate-to-state ダイナミクスが検討されて

きた [1]。この手法では、着目するダイナミクスを1つのイベン

トとしてモデル化するため（図1）、原子振動周期の短さの影

響を受けることなく、比較的待ち時間の長い現象も再現できる

ことが特徴である。このため、対象とするダイナミクスによ

っては、10-6s以上の現象も取り扱うことが可能となる。しか

し、従来のkMCでは、そのアルゴリズムの性質上、全ての発

生しうるイベントを事前にリストアップしておく必要があ

る。このため、人知の及ばないような複雑な現象を取り扱う

ことが一切できず、本質的なダイナミクスを見逃す可能性が

ある [2]。 

 原子レベルの精度を保ちつつ時間スケールを拡張する手法

として、 on-the-fly kMCが、近年漸く開発された [3]。この

手法は、各ステップでSPSを行い発生イベントを導出する方

法であり、従来のkMCで必要であった事前のイベントリスト

が不要な方法である。On-the-fly kMCの一つであるSelf-

Evolving Atomistic kMC [4]（SEAKMC）のアルゴリズムを図2に示

す。SEAKMCの大きな特徴として、Active volume (AV) を設定する

ことが挙げられる（図3）。AV領域外の原子を固定させることで、

系のエネルギー曲面の次元数を著しく低減させる。これに対して

Dimer [5] を用いたSPSを行うことで、計算コストの大幅な削減を

達成した。SEAKMCはAVの設定により他のon-the-fly kMCと比較し

て長時間の現象まで取り扱うことが可能であるが、従来手法では

図2 SEAKMCのフローチャート 

図1 state-to-state ダイナミクス

による微視的挙動モデル化 

図3 AVの設定 



ステップ毎にSPSを行いリストを作成する過程で大半の計

算コストを要し、様々なメゾ時間スケール現象をモデル化

する上での、実用化・適用性を妨げる要因となっていた。

すなわちSEAKMCにおいてSPSを高速化することは、原子

レベルの精度を保持しつつ、MDの時間スケールを超えた

材料挙動の予測手法構築のため、不可欠である。 

 

2. 研究の目的 

これらの背景を踏まえて，本研究では、SEAKMCの計算

時間のボトルネックであるSPS高速化のため、2つのスキー

ムを構築することを目的とした。すなわち、(1) 過去ステ

ップで得られたSPS結果のリサイクル、及び (2) AVサイズの漸次的増加、である。これらのスキー

ムの完成により、従来のSEAKMCより計算コストを大幅に削減させ、原子レベルの精度を保持しつ

つ最大で10-6sオーダまでの材料挙動を解析する手法を構築することが可能となった。さらに、開発

した手法の適用として、従来の手法では解析が困難であった (3) 高エネルギー粒子照射（カスケー

ド損傷）下で形成する自己格子間原子集合体の安定形態への変化過程をした。 

 

3. 研究の方法 

従来のSEAKMCでは、イベント選定後にそのSPS結果

をすべて廃棄するため、これまでのデータが一切反映さ

れず、最初からSPSを行う必要があることが課題の一つ

であった。これを踏まえ、各ステップで得られたSPS結

果を保管し、次ステップ以降に類似した原子配置が出現

した場合、保管されているSPS結果をリサイクルし、そ

れを初期値としたSPSを行うことで (1)の高速化スキー

ムを確立し、計算コストの大幅な削減に成功した。 

また、従来のSEAKMCでは、AVサイズの増加ととも

に計算コストが飛躍的に高くなることが課題であった。

これを踏まえて、まず小さいAVで予備的SPSを行い低

い計算コストで求めた概略値を初期値として十分に大きいAVでSPSを開始する二段階のSPSを採用

することで、(2)の高速化スキームを確立し、計算コストの削減に成功した。 

図4には、2つのSPS高速化スキームを示す。この2つのスキームは相補的であるため、どのステッ

プでも必ずどちらかのスキームを利用できる。また、(2)と比較して (1)は低い計算コストとなる

が、SPS結果のリサイクルはステップ数が進むにつれて適用の可能性が高くなるため、SEAKMCの

高速化に極めて効果的である。 

 

4. 研究成果 

開発した高速化SEAKMCを、(3) Cuにおけるカスケード損傷下で形成する自己格子間原子集合体の

図5 カスケード損傷で形成する格子

間原子集合体、水色が積層欠陥を、

黄色が不規則形状の原子を示す。 

(a) 

(b) 

(c) 

図4 開発した高速化スキームの概要 
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安定形態変化に適用した。図5にはMDにて50keV

のエネルギーを付与し、約100ps経過後の欠陥分

布スナップショットを示す [6]。MDの結果で

は、積層欠陥ループ（図中(b)）、完全転位ルー

プ（図中(c)）の他に、実験では観察されないエ

ネルギー的に不安定な不規則形状集合体（図中

(a)）も見られる。MDを超えた時間スケールで

は、集合体を形成する自己格子間原子が複数回拡

散するにより、不規則形状集合体は(b)あるいは

(c)に示す安定形態へ変換していくと考えられる

が、この過程を再現可能な計算手法がこれまで一

切存在しなかった。MDの結果を入力値として本

研究で開発した高速化SEAKMCを適用すること

により、時間スケールを最大で2桁程度拡張する

ことが可能となり、不規則形状集合体が転位ルー

プに変換していく過程（図6）が世界で初めて確

認された。 

 本研究で開発した手法は、原子スケールの精度

を有しつつメゾ時間スケール現象を低いコストで

計算する世界で初めてのものであり、極めて画期的・独創的な手法である。また、従来モデリング

手法が抱えていたマルチ時間スケール技術部分の脆弱さを大幅に強化するものである。適用先は極

めて広範で、照射欠陥集合体の安定形態解析のみならず、第二相の核形成・成長・粗大化に至る過

程、転位組織発達過程のモデル化、原子力材料以外でも高温クリープ、焼結材挙動のモデル化等、

これまで不可能であった原子スケールの精度でメゾ時間スケールの過程を定量化することが可能と

なり、その波及効果は極めて大きいと考えられる。 
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