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難固定核種であるヨウ素の安定固化のためには、ハイブリッド固化体の物理的・化学的性質を詳細に理

解することが重要である。本研究では、一般的な 1 次固化体である AgI と 2 次固化体の候補として一般的

なジルコニウム金属について、理論計算により、その電子状態および構造特性を解析した。 
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1. 緒言 難固定核種であるヨウ素の安定固化に向けて、熱間等方圧加圧法(HIP)を用いたハイブリッド固化

の検討が進められている。この方法では、一次固化体であるヨウ素化合物を、緻密性の高い金属などで覆

い HIP 処理をすることで、耐浸出性に優れたハイブリッド固化体の作製を目指している。このハイブリッ

ド固化処理過程において、ヨウ素(I)や金属の拡散、それらの元素間での相互作用による固溶化や化合物形

成などが起こる可能性がある。また、作製したハイブリッド固化体中での I の拡散性は、固化体の浸出性

能に直結する物理因子であると予想される。一方で、これらの動的および静的な物理現象を、実験的に原

子スケールで詳細に評価するのは困難な場合が多い。したがって、固化体特性の評価のために、第一原理

計算や分子動力学（MD）計算によるミクロスコピックな現象の解析が望まれる。これに資する目的から、

本研究では、一般的な 1 次固化体である AgI と、2 次固化体の候補として一般的なジルコニウム金属につ

いて、理論計算により、その電子状態および構造特性を解析した。 

2. 計算手法 第一原理計算は、VASP を用いた projector augmented-wave 法により実施し、交換相関汎関数

には、Perdew、Burke、Ernzerhof により提案された一般化勾配近似を用いた。平面波基底展開のカットオフ

エネルギーは 550 eV とし、積分における k 点数は、逆格子空間で、概ね 0.25/2π Å
-1 以下となるように

Monkhost-Packグリッドで設定した。古典 MD 計算は、Lammps 用いて、NPT アンサンブルで実施した。 

3. 結果と考察 第一原理計算結果より、1 次固化体である AgI は、アクセプターが共存する環境下におい

て、ヨウ素欠陥が生成しやすく、AgI 中への I の固定化は、還元雰囲気下の方が有利であることが示唆され

た。また、Zr 金属、Zr-Ag 2 元系合金について、MD計算を実施し、自己拡散及び相互拡散挙動を評価した。

これらの結果から、Zr-Ag 界面において、相互拡散が起こり、Agと Zr は合金化する傾向にあることが分か

った。Zr をハイブリッド固化体として使用する場合、Agとの合金化により、間接的に I が遊離し、AgI と

は異なる化学形態として残存する可能性があることが示唆された。 
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