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Neutron irradiation enhances the formation of vacancies and Self Interstitial Atoms (SIAs)，which cause 
the material embrittlement as a consequence of the interaction with dislocations. The vacancies and SIAs 
spontaneously form their clusters due to their self-diffusion. In this study, we calculated the activation 
energies and the minimum energy paths of five different diffusion mechanisms (Event 1~5) in α-iron by 
means of the Nudged Elastic Band (NEB) method with an Artificial Neural Network (ANN) interatomic 
potential. The result of the NEB analysis suggests that the activation energy of the Event 1 mechanism is 
the lowest and is 0.34 eV whereas an EAM potential gives the activation energy as 0.31 eV. The ANN 
potential can also reproduce well the activation energies and the minimum energy paths of the other 
mechanisms as well as the first principles calculations. The reaction pathway analysis also tells us that the 
Event 2~5 mechanisms can be reproduced by the multiple reptations of the Event 1 mechanism. 
Key Words : Self-Interstitial Atom(SIA), diffusion, machine learning interatomic potential, reaction 
pathway analysis  

1. 諸言 

原子炉圧力容器鋼の中性子照射脆化の要因の一つとし

て，鋼材に中性子が照射されることで生成した格子欠陥

がクラスター化し，転位運動の阻害物となることが挙げ

られている[1]．格子欠陥の1つに，格子間に原子が入り込

む格子間原子(Self-Interstitial Atom; SIA)がある．SIAは原

子空孔に比べて高い移動度を持ち，その集合体であるク

ラスターもまた高い移動度を持つ．そのため，SIAの拡散

は照射による微視組織の変化を見積もる上で重要である

[2~5]．これまでの原子論的計算機シミュレーションでは，

α鉄中の格子間原子が拡散する際の活性化エネルギを求

めるために，第一原理計算だけでなく，経験的原子間ポテ

ンシャルが用いられてきた[6~9]．しかし，経験的原子間

ポテンシャルで計算したSIA拡散の活性化エネルギは，第

一原理計算の結果とは異なっており，計算精度の面で問

題があった[10]． 
一方で近年，第一原理計算によるデータセットを人工

ニューラルネットワーク(Artificial Neural Network; ANN)
により学習したα鉄用の原子間ポテンシャル(ANNポテ

ンシャル)が開発され，第一原理計算による転位挙動をよ

く再現できることが確認されている[11]．そこで本研究で

は，SIAの拡散メカニズムを明らかすることを目的とし，

ANNポテンシャルを用いてα鉄中におけるSIA拡散の活

性化エネルギを算出した． 
 

2. ANNポテンシャルを用いたSIA拡散のNEB解析 

(1) 計算手法 

α鉄中の SIA は，１つの格子点を２つの原子〈110〉方向

に共有する〈110〉ダンベルが最安定である[12，13]．そこで

本研究では，〈110〉ダンベルの拡散に着目する．〈110〉ダン

ベルの拡散メカニズムとして，図 1 に示す 5 種類のメカ

ニズムが提案されている[10，13~15]．図中の Event 1~5 は

それぞれ，〈110〉ダンベルがダンベルの方向の前後にある

最近接サイトに拡散しダンベルの向きを変えるメカニズ

ム，〈110〉ダンベルが方向を変えずにダンベルの方向の最

近接サイトに拡散するメカニズム，〈110〉ダンベルが位置

する{001}面上の第二近接サイトに{001}面上を通って拡

散するメカニズム，〈110〉ダンベルが方向を変えずにダン

ベルの方向の第三近接サイトの拡散するメカニズム，

〈110〉ダンベルがその場回転して向きを変えるメカニズ

ムである．本研究では，埋め込み原子型（Embedded Atom 
Method; EAM）ポテンシャル[8]と機械学習型ポテンシャ

ル(以下，ANN ポテンシャル)[11]を用い，これらの最小エ

ネルギ経路を Nudged Elastic Band（NEB）法[16，17]を用

いて求め，活性化エネルギを算出した． 
𝑥, 𝑦, 𝑧方向はそれぞれ[100]，	[010]，	[001]の結晶方

位に設定した．計算領域は，2 原子を含む立方体を単位体

心立方格子として，この単位体心立方格子を各方向に 20
個並べることにより作成した．格子定数𝑎!は EAM ポテン

シャルでは𝑎! = 2.8553	Å，ANN ポテンシャルでは𝑎! =
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2.8353	Åとした．自由表面を除去するために，全方向に周

期境界条件を付与した．NEB 計算は 0.04, 0.001	eV/Åの 2
つの異なる力の収束判定を使用し，原子構造の最適化は

quick-min 法を用いた．これらの NEB解析は，オープンソ

ースの分子動力学コードである LAMMPS[18]を用いて行

った．  

 
Fig. 1  Typical 5 diffusion mechanisms of SIA in α-iron 

(2) ANNポテンシャルの信頼性検証 

Event 1~5の活性化エネルギをANNポテンシャルと

EAMポテンシャルを用いて計算し，第一原理計算によっ

て計算された活性化エネルギと比較する．図2に，NEB法
の力の収束判定を0.04	eV/Åとしたときのエネルギ経路を

示す．Event 1~5によるSIAの拡散は，どちらの原子間ポテ

ンシャルでも1つのポテンシャルエネルギのピークが得

られた．ANNポテンシャルとEAMポテンシャルを用いて

計算した活性化エネルギはそれぞれ0.34	eV，0.31eVであ

った．図中の黒の実線は第一原理計算によって計算され

たEvent 1の活性化エネルギを示しており，ANNポテンシ

ャルによる計算された活性化エネルギと定量的に一致し

ていることが確認できる． 

 
Fig. 2  Minimum energy paths of Event 1calculated with 

EAM and ANN potential 

 

図３には，Event 1~5 の活性化エネルギを示す．EAM ポ

テンシャルによる計算結果は，Event 1 のみ第一原理計算

による結果と定量的に近い値をとるが，その他の拡散メ

カニズムでは大きく異なった値を示し，Event 間の傾向も

異なった．一方，ANN ポテンシャルの計算結果は，全て

の拡散メカニズムで第一原理計算の結果と近い値を示し

た．このことから，ANN ポテンシャルはα鉄中の SIA の

拡散においても，高い信頼性を持つと言える． 

 
Fig. 3  Activation energies of the SIA diffusion mechanisms 

(3) 最小エネルギ経路の算出 

最小エネルギ経路の算出をするために，力の収束判定

を厳しくした（0.001	eV/Å）NEB 計算を実施した．Event 
1 については図２と同様の結果が得られたが，その他の拡

散メカニズムでは異なるエネルギ経路が得られた．一例

として，図 4 に Event 3 の拡散メカニズムの最小エネルギ

経路を示す．力の収束判定が0.04	eV/Åの場合，ポテンシ

ャルエネルギのピークは 1 つ存在し，その時の値は

0.61	eVであった．一方，力の収束判定が0.001	eV/Åの場合，

ポテンシャルエネルギのピークは 2 つ存在する．これら

2つのピークの高さは等しく，その値は0.34	eVであった．

この値は，Event 1 による活性化エネルギの値と等しい．

図４下部の図は，NEB 計算によって得られたポテンシャ

ルエネルギの極小点における原子構造である．SIA は第一

近接サイトに Event 1 で拡散した後，もう一度 Event 1 で

別の最近接サイトに拡散する．従って，Event 3 の拡散メ

カニズムは，Event 1 を 2回繰り返すことにより実現する

ことが分かった． 
他の拡散メカニズムについても，Event 1 を繰り返す最

小エネルギ経路が得られた．その概略図を図 5 に示す．

以上のことから，Event 2~5 の拡散メカニズムは，活性化

エネルギが最も小さいEvent 1の繰り返しで実現されると

言え，その活性化エネルギは Event 1 と等しい0.34	eVとな

る． 
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Fig. 4  Energy paths of Event 3 and atomic configurations at 

minimum energy points 

 

 
Fig. 5  Schematic diagram of diffusion mechanism with 

iteration of Event 1 

3. SIA の各拡散メカニズムの発生頻度の解析 

(1) Kinetic Monte Carlo 法 

SIA の各拡散メカニズムの発生頻度を調べるために，

Kinetic Monte Carlo(KMC)シミュレーションコードを作成

し，解析を行なった．KMC 法は，予め仮定したイベント

を，各 KMC ステップで一様乱数により１つ選択して発生

させていく手法である．発生確率は(1)式で計算される． 

𝜐" = 𝜐!exp>−
𝐸#,"
𝑘𝑇 C (1) 

𝜐"は Event 𝑖の発生確率，𝜐!は試行頻度，𝐸#,"は Event 𝑖
の活性化エネルギ，𝑘はボルツマン定数，𝑇は温度である．

活性化エネルギは，2.1 節において ANN ポテンシャルを

使用して得られた値を使用した．算出された各イベント

の発生確率から，発生させるイベントを一様乱数により

選択し，1KMC ステップでの時間進行を(2)式により計算

する． 

∆t =
− ln𝑅
∑ 𝜐"%
"

 (2) 

ここで𝑅は，0 より大きく１以下の乱数である． 

(2) 5 つの拡散メカニズムの発生頻度 

ここでは，図１に示した５つの拡散メカニズムの発生

頻度を算出する．温度を200~1000Kの範囲で変化させ，

各温度における発生確率を算出した．各温度でそれぞれ

100000KMC ステップの計算を行い，各イベントが発生し

た回数を記録した．図６は，各温度における各イベントの

発生頻度を表したもので，横軸はイベントの種類，縦軸は

発生回数を総 KMC ステップで正規化した値である．解析

を行なった温度範囲において，Event 1 が頻繁に発生して

いることが確認できる．また，各イベントの発生頻度は温

度依存性を有しており，温度が下がると Event 2~5 の発生

頻度が低下する傾向が見られた．これは，これらのイベン

トがEvent 1に比べて高い活性化エネルギを必要とするた

めであり，低温では Event 2~5 が起こりにくくなることを

示している．運転中の原子炉圧力容器の温度に近い600K
では，発生するイベントの約95%が Event 1 であり，他の

拡散メカニズムは稀にしか発生しないことがわかる． 

 
Fig. 6  Frequency of each diffusion mechanism 

 

(3) Event 1 の繰り返しによる SIA の拡散 

本研究では，2.2節において Event 2~5 が Event 1 の繰り

返しによって実現されることを明らかにした．そこで，

KMC シミュレーションで考慮するイベントを Event 1 に

限定して解析を行い，Event 1 の繰り返しにより起きる他

のイベントの発生頻度を調査した． 
Event 1 は４つの最近接格子点に２種類の方向で入り込

めるので，Event 1 は合計で８種類のパターンが存在する．

特定の拡散メカニズムが，Event 1 の𝑛回の繰り返しによ

って起こる場合，その確率はP&
'
Q
%
となる．さらに，特定の

拡散メカニズムを実現するためのパスが𝑚種類存在する

場合，発生確率は次の式で与えられる． 

P = >
1
8C

%
×𝑚 (3) 

B-10-03 第29回計算工学講演会

© 一般社団法人日本計算工学会 - B-10-03 -



Event 2~5 において，繰り返し数𝑛はそれぞれ 3，2，4，
2回であり，パスの種類𝑚は 8，8，24，8回である．図７

には，(3)式により理論的に計算された発生頻度とKMC シ

ミュレーションで計算した発生頻度を示す．図 6 と同様

に，横軸はイベントの種類，縦軸は発生した回数を総

KMC ステップ数で正規化した値である．Event 1 の繰り

返しにより，Event 2~5 が一定の頻度で発生すること分か

る．また，KMC シミュレーション結果と理論的に計算し

た発生頻度が全てのイベントで定量的に一致することが

確認でき，KMC シミュレーションの妥当性が示された．

さらに，図 8 で示した直接 Event 2~5 が発生する頻度と，

図９の Event 1 の繰り返しによって Event 2~5 が起こる頻

度を比較すると，後者の方が高いことが確認できる．以上

のことからも，Event 1以外の直接拡散するメカニズムは

発生頻度が低く，実用的な温度条件下では，Event 1 が支

配的であると考えられる． 

 
Fig. 7  Frequency of each diffusion mechanism by iteration of 

Event 1 

4. 結言 

本研究では，ANN ポテンシャルを用いてα鉄中の 5 種

類の SIA 拡散メカニズムの活性化エネルギを算出した． 
ANNポテンシャルは第一原理計算による SIA拡散の活性

化エネルギの値を高精度で再現でき，SIA の拡散において

も高い信頼性を有する事が示された。さらに，ANN ポテ

ンシャルを用いて最小エネルギ経路を算出したところ，

Event1 以外の 4 種類の拡散メカニズムは最も活性化エネ

ルギが低い Event1 の繰り返しによって再現できることが

示された． 
さらに，KMC シミュレーションを用いて各イベントの

発生頻度を計算した．直接 Event 1~5 が発生する頻度は温

度依存性があり，実用的な温度条件下においては，Event 
1 以外の拡散メカニズムが直接発生する頻度は低く，

Event 1 が支配的な拡散メカニズムである事がわかった． 
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