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研究成果の概要（和文）：水素分離膜などに利用されるパラジウムの水素脆化メカニズムについて原子系シミュ
レーションを用いて調べた。水素化物を起点としたナノスケールで生じる水素拡散、破壊現象に着目した。パラ
ジウム水素化物の状態は水素濃度に顕著に依存し、水素脆化に大きな影響を与えることがわかった。α相とβ相
の2相共存状態では初期界面転位の存在により引張強度が著しく低下することが明らかになった。本研究で提案
したナノ多結晶化により、2相共存状態が解消された。ナノ多結晶化は水素分離膜の耐久性を向上させることが
示唆された。

研究成果の概要（英文）：The hydrogen embrittlement mechanism of palladium used for hydrogen 
separation membranes was investigated using atomic-scale simulations. We focused on hydrogen 
diffusion and fracture phenomena that occur on a nanoscale starting from palladium hydrides. We 
found that the state of the palladium hydrides remarkably depends on the hydrogen concentration and 
has a great influence on hydrogen embrittlement. Our simulations revealed that the tensile strength 
significantly decreases due to the presence of initial interfacial dislocations in the two-phase 
coexistence state of α phase and β phase. Furthermore, it was also found that the two-phase 
coexistence state is eliminated in the nanocrystal. It was suggested that nanocrystallization of 
palladium increase the durability of the hydrogen separation membranes.

研究分野： 機械工学

キーワード： 分子動力学　水素脆化　水素拡散　転位　水素化物　水素濃度　材料強度

  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
水素利用機器の安全性において、水素を吸収することにより材料の強度が低下する水素脆化は長年の課題であ
る。本研究の特色は、水素脆化に関する研究がほとんど行われていないパラジウムなどの機能材料の水素脆化メ
カニズムに注目した点である。パラジウムの水素脆化は水素化物に起因しており、水素濃度と水素化物の関係お
よび水素濃度が材料強度に及ぼす影響について重要な知見が得られた。水素脆化メカニズムの解明により、部材
の信頼性を向上させると同時に新規材料開発のための材料設計指針が得られる。

※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。
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１．研究開始当初の背景 

水素社会の実現に向けて、水素を利用するための機器の開発が国内外で進められている。水素利
用機器の開発において、水素脆化への対応は長年の課題である。水素脆化についての研究は、鉄
鋼材料などの構造材料に関して数多く行われている。しかし、機能材料を対象とした水素脆化の
研究は少なく、そのメカニズムは十分に解明されていない。本研究では、機能材料の一例として
水素分離膜などに利用されているパラジウム(Pd)に注目する。Pd の水素脆化は Pd 水素化物の
生成が原因の一つである。Pd 中の水素化物は常温常圧において、水素濃度が小さい場合にはα
相、大きい場合にはβ相が形成される。水素濃度が中程度の場合にはα相とβ相が共存する 2 相
共存状態となる。これまでの研究から、ナノスケールにおいても 2 相共存状態になることがわ
かっている。しかし、水素化物が水素拡散におよぼす影響や 2 相界面近くで生じるナノスケー
ルでの現象の詳細は明らかではない。 

 

２．研究の目的 

本研究の目的は、水素分離膜などに利用される Pd の水素脆化メカニズムを明らかにすることで
ある。本研究で着目するのは、水素化物まわりで起こる水素拡散、転位の生成・運動、微小き裂
の生成・進展などの原子スケールで生じる現象である。これらがどのように関連して、水素脆化
を引き起こすのか解明する。その成果をもとに、ナノスケールで組織を制御したナノ多結晶化に
より水素脆化を抑制する方法を提案し、その有効性を検証する。これらの成果をもとにして、水
素に対する十分な耐久性のある高性能水素分離膜の開発につなげる。 

 

３．研究の方法 

単結晶バルク材の一軸引張り解析により、水素化物が引張り強度におよぼす影響を評価する。
水素濃度の異なる系に対して一軸引張りひずみを負荷し、応力ひずみ線図を比較する。また系内
の欠陥解析により、転位やき裂などの原子スケールの欠陥と引張り強度の関係を対応づける。 
ナノ多結晶バルク材の水素脆化メカニズムを解明する。水素を含むナノ多結晶バルク材に対

して一軸引張りひずみを負荷し、応力ひずみ線図を単結晶バルク材と比較する。また引張り強度
におよぼす粒界の影響を明らかにする。 
薄膜のナノインデンテーション解析により三軸応力下での水素脆化特性を評価する。インデ

ンター直下に生じる転位の生成条件が水素拡散によりどのような影響を受けるか調べる。 
 
４．研究成果 
水素濃度が 0.1から 0.7までのパラジウム-水素系単結晶の引張り強度特性について分子動力

学シミュレーションを用いて調べた。図 1 に水素濃度が 0.1 のときと 0.5 のときの応力ひずみ
線図を示す。水素濃度が 0.1のときは水素を含まない系と同じような傾向を有していた。すなわ
ち、弾性変形のあと急落し弾塑性変形に遷移した。その後はジグザクの曲線となった。水素濃度
が 0.5 のときは、わずかな弾性変形を示した後はほぼ一定であった。最大応力は、水素濃度が
0.1 のときと比較して著しく小さく 1/10 程度であった。図 2 に水素濃度が 0.1 のときと 0.5 の
ときの初期原子配置を示す。水素濃度が 0.1のときはα相のみであり、水素濃度が 0.5のときは
α相とβ相の 2 相共存状態になることがわかった。ナノスケールにおいてもマクロスケールと
同様に、水素濃度による水素化物の状態変化が生じることが確認された。次に、それぞれの水素
濃度において生成した結晶欠陥について調べた。水素濃度が 0.1のとき、塑性変形は主として部
分転位によって生じることがわかった。応力ひずみ線図における応力の急落は転位の生成に対
応していた。水素濃度が 0.5のときは、引張りひずみを負荷する前の初期状態においても多数の
部分転位が存在した。これはα相とβ相の界面に生成した界面転位と考えられる。この界面転位
を起点として塑性変形が進んだために、水素濃度が 0.1 のときと異なる応力ひずみ線図になっ
たと考えられる。最終状態において生成した転位数は水素濃度が 0.1のときの 10倍以上であっ
た。以上より、α相とβ相の 2相共存状態では初期界面転位の存在により著しく引張強度が低下
すると結論づけられた。 
次に、ナノ多結晶化したときの水素化物の状態を確認した。単結晶中の水素化物は、水素濃度

が 0.5のとき 2相共存状態となるが、ナノ多結晶ではこれが解消され一様な水素分布となった。
ナノ多結晶の一軸引張りシミュレーションの結果、ナノ多結晶の引張強度は水素の影響によっ
て低下するが、単結晶ほど顕著ではないことがわかった。 
 ナノ多結晶体の水素脆化メカニズム解明については十分な知見が得られておらず、現在研究
を進めているところであり、今後の課題として残された。 
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