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研究成果の概要（和文）：水素脆化機構の1つである水素助長ひずみ誘起空孔モデルの検証を目指し、空孔や空
孔クラスターと水素の相互作用を分子静力学で評価し、空孔や空孔クラスターの挙動を考慮した水素反応拡散方
程式に組み入れ、水素ひずみ誘起空孔を含む純鉄の昇温脱離スペクトルを実験条件に基づいて再現した。この計
算において1.2e-6程度の空孔生成を仮定する必要があった。また、機械学習ポテンシャルを用いた分子動力学シ
ミュレーションによって、表面エネルギーが最小とである｛110｝面より｛100｝面でき裂が起こりやすいとする
観測結果の傾向を再現し、その機構を明らかとした。

研究成果の概要（英文）：To validate the hydrogen-enhanced strain-induced vacancy model as one of the
 mechanisms of hydrogen embrittlement, the interaction of hydrogen with vacancies and vacancy 
clusters was evaluated by molecular statics, incorporated into the hydrogen reaction-diffusion 
equation considering the behavior of vacancies and vacancy clusters, and the thermal desorption 
spectrum of hydrogen from pure iron containing hydrogen-enhanced strain-induced vacancies was 
simulated under the experimental conditions. In this calculation, assuming a vacancy formation of 
about 1.2e-6 was necessary. Molecular dynamics simulations using a machine-learning potential 
reproduced the experimental trend that {100} plane cracks are more likely to occur than {110} plane 
cracks, which have the lowest surface energy, and clarified the mechanism.

研究分野： 計算材料科学

キーワード： 水素脆化　水素助長ひずみ誘起空孔モデル　昇温脱離スペクトル　き裂進展挙動　反応拡散方程式　分
子動力学　機械学習ポテンシャル　空孔型欠陥
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研究成果の学術的意義や社会的意義
本研究の結果は、今後さらに発展させることで、空孔型欠陥と脆性との相間に関する定量的な議論及び水素助長
ひずみ誘起空孔モデルの定量的評価を可能とし、水素誘起損傷（主に空孔型欠陥）を回復させる最適な焼鈍条件
の確立や水素貯蔵タンクなどの水素社会のインフラに必要な耐水素脆化材料の開発に貢献可能と考える。

※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。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１（共通） 
１．研究開始当初の背景 
鉄鋼材料は、近年、軽量化や経済性のため高強度化されているが、それにより使用中に突然割

れる遅れ破壊が起こることがあり、これは水素脆化が原因と考えられている。よって、耐水素脆
化鋼材の開発には脆化機構の理解が欠かせない。水素脆化機構として水素とひずみにより生成
された空孔や空孔クラスターの空孔型欠陥が脆化の要因とする水素助長ひずみ誘起空孔
（HESIV）モデルが提案されている[1,2]。このモデルは、脆化の直接原因が、水素ではなく空
孔型欠陥であるとしている（図１）。このことは、水素添加とともにひずみを加えた鋼材試料に
おいて、空孔型欠陥の生成が昇温脱離法や陽電子消滅法によって確認されていること、空孔型欠
陥の生成に用いた水素を等温時効で抜き去った後の試料では延性が低下し（図２(a)）、さらに空
孔型欠陥も除去した場合（図２(b)）は、空孔型欠陥が初めからない場（図２(c)）と同程度まで
延性が回復する実験結果に基づいている[3]。しかし、等温時効後に分布する空孔型欠陥が、ど
のように延性低下やき裂進展を引き起こすかは、空孔型欠陥の定量的評価がないため定量的な
議論ができず、HESIV モデルは未だ定性的な推論を出ない。したがって、実条件での空孔型欠
陥の定量的評価を行い、空孔生成から脆化割れにいたる全過程が実条件下で実現するかどうか
を明確にすることが必要である。 

 
２．研究の目的 
本研究では、原子レベルの計算で各サイズの空孔クラス

ターの水素トラップ特性（水素をトラップするエネルギー
及びトラップできる水素量）を詳細に評価し、その結果を
取入れた数値シミュレーションにより実験条件での空孔
型欠陥のサイズ分布を評価する。さらに、空孔型欠陥のき
裂への影響を数値シミュレーションで評価し、脆化を生じ
る空孔型欠陥のサイズを解明する。これらの結果から
HESIV モデルによるき裂進展の実現可能性を明らかにす
る。 
 
３．研究の方法 
（１）分子静力学を用い、空孔数 2 個から 9 個程度までの
空孔クラスターの安定形状を同定し、各サイズの最安定空
孔クラスターに対して、それぞれがトラップできる水素原
子の個数（水素トラップサイト数）及び水素原子の個数に応じた水素トラップエネルギーを評価
した。また、空孔のトラップできる水素の数及びトラップエネルギーを評価した。 
（２）空孔型欠陥の拡散、凝集、解離、消滅を考慮した水素の反応拡散方程式に基づく昇温脱離
スペクトルのシミュレーションコードに（１）に結果を組み入れ、そのコードを用い水素助長ひ
ずみ誘起空孔を含む純鉄試料のスペクトルの再現を行った。この時、ひずみ誘起空孔生成の助長
に使用した水素を脱ガスした後、トレーサー水素を添加した試料のスペクトルを対象とした。 
（３）水素助長ひずみ誘起空孔の生成に用いた水素を脱ガスせずに直接昇温脱離測定して得た
実験スペクトルに（２）のコードを適用し再現を試みた。 
（４）分子動力学シミュレーションによるき裂の発生、進展への空孔や水素の影響評価の可能性
を検討した。 
 
４．研究成果 
（１）Wen ら[4]が提案した EAM ポテンシャルを用いた分子静力学計算によって、空孔（V1）
及び空孔数 9 個までの空孔クラスター（V2～V9）の水素トラップサイト数と、水素のトラップ
エネルギーを表 1 のように評価した[5]。 
 
 

 
 
 
 
 
 
 
 
 

図 1 HESIV モデルによる水素脆化の概念図 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

 
図２水素助長ひずみ誘起空孔
による延性低下とその回復[3] 



表 1 空孔及び空孔クラスターの水素トラップエネルギー （kJ/mol）[5] 

 
（２）まず、水素助長ひずみ誘起空孔を含む場合と含まない場合の実験昇温脱離スペクトルを得
るために、純鉄に水素を添加した試験片と添加していない試験片に対して、同様の引張試験でひ
ずみを与えた。この時、水素を添加した試験片には、引張試験中も水素を添加し続け、引張試験
後には、303K で 1 時間脱水素処理をした。水素を添加しない試験片に対しては、同温度で同時
間焼鈍処理をした。その後、両方の試験片から厚さ 0.3mmの昇温脱離測定用の試験片を作成し、
それぞれにトレーサー水素を添加し、低温昇温脱離装置で昇温脱離スペクトル得た（図 4(a)）。
この時、水素を添加した試験片を H+strain 試験片とし、水素を添加していない試験片を Strain
試験片とした。図では、どちらの場合も転位に起因する 281K 付近の大きな脱離ピークの高温側
裾に、肩形状の脱離ピークが現れているが、H+strain の方が、Strain より高い。このことから、
この肩形状の脱離ピークが空孔や空孔クラスターに起因する脱離ピークと考えられる。 
 上記実験手順において、引張試験中に空孔が生成し、脱水素過程や昇温脱離測定用試験片の生
成過程において、空孔が拡散凝集していると考えられる。よって、数値シミュレーションでは、
まず、引張試験直後からの過程における水素有無での空孔の挙動を計算し、その結果に対してト
レーサー水素添加シミュレーションを実施し、昇温脱離過程前の空孔及び空孔クラスター分布、

水素数 V1 V2 V3 V4 V5 V6 V7 V8 V9 

1 53.3 56.9 54.9 55.3 55.4 55.4 55.9 55.9 56.8 

2 50.0 53.0 54.5 55.4 55.4 55.4 55.7 55.9 55.9 

3 32.5 52.7 54.3 55.1 55.1 55.4 55.7 55.9 55.9 

4 27.5 36.5 50.9 55.1 55.1 55.4 55.4 55.9 55.9 

5 17.6 37.8 50.1 50.8 54.8 54.9 55.1 55.4 55.5 

6 10.6 38.6 44.9 50.9 51.1 54.9 55.1 55.4 55.4 

7 
 

28.1 34.8 50.3 51.2 52.4 54.9 55.2 55.5 

8 
 

28.4 34.4 50.4 50.6 52.5 51.5 55.2 55.2 

9 
 

19.1 33.4 30.9 50.0 50.1 51.2 51.5 55.1 

10 
 

18.2 26.0 31.1 37.0 50.1 47.0 51.6 52.4 

11 
 

10.1 24.3 30.5 38.0 37.1 47.4 50.4 51.6 

12 
  

17.9 27.6 35.5 37.1 51.1 50.7 51.4 

13 
  

13.1 23.9 29.8 40.0 42.5 45.9 51.1 

14 
   

18.2 24.5 34.6 36.8 45.7 51.1 

15 
   

17.6 26.6 30.0 34.5 36.6 50.2 

16 
   

13.8 21.5 29.4 32.9 36.0 37.4 

17 
    

20.6 26.4 32.9 35.5 38.8 

18 
    

14.8 26.3 30.9 34.1 35.8 

19 
    

10.6 16.5 28.3 33.6 33.1 

20 
     

14.8 25.5 29 33.3 

21 
     

12.7 21.3 26.7 30.9 

22 
      

17.7 26.4 31.4 

23 
      

15.9 24.3 29.4 

24 
      

13.1 22.4 25.8 

25 
       

16.9 22.6 

26 
       

12.6 22.2 

27 
        

20.1 

28 
        

16.0 

29 
        

13.4 



トラップ水素量分布を得た。その後、それらを初期状態とし、昇温脱離シミュレーションを実施
した。図 5 に、昇温脱離シミュレーション前の空孔及び空孔クラスターのサイズ分布と欠陥に
トラップされている水素量を示す。また、図 4(b)に数値シミュレーションで得た昇温脱離スペク
トルを示す。図 4(b)では、空孔や空孔クラスターに帰属する肩形状の脱離ピークにスパイクが見
られるが、計算スペクトルが実験スペクトルをほぼ再現していることが分かる。このスパイクに
ついては、V2、V3の速い拡散による急激な消滅に起因していた。また、H+Strain の実験スペク
トルを再現するために設定した初期空孔量は 1.2x10-6 であった[5]。 

 
（３）水素助長ひずみ誘起空孔を生成するために添加した水素を昇温脱離測定したスペクトル
について、（２）と同様の計算モデルやパラメータを用いてシミュレーションを試みたところ、
適切な再現ができなかった。これについては、今ところ原因を同定できず、計算モデルや設定条
件、計算パラメータ、実験データに対する推定などについて根本的な見直しが必要と考えられる。 
 
（４）き裂発生や進展への水素や空孔のミクロレベルでの影響を調べるため、LAMMPS コード
[6]を用いた分子動力学シミュレーションによる α 鉄におけるき裂進展挙動の妥当性を評価した。
まず、Ackland 等[7]の EAM ポテンシャルを用いて｛100｝上及び｛110｝上のコイン状き裂の
進展を計算したところ、｛100｝面上のき裂では、転位の生成が少なく進展が起こりやすく、｛110｝
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(b) 

図 4 Strain 試験片とH+Strain試験片の
昇温脱離スペクトル[5]：(a)実験結果、(b)
計算結果 
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(b) 

図 5 昇温脱離シミュレーション前の(a)空
孔及び空孔クラスターのサイズ分布、及び
(b)トラップされた水素量[5]：水素量には、
転位にトラップされた水素を含む 

 
 
 
 
 
 
 
 

 
図 6 {100}上のコイン状き裂の挙動[10]：転位が発生せず脆性的に進展 



面上のき裂では、その先端より転位が発生して進展し
ない結果となった。これは、実験で観測されるき裂進
展の傾向を再現している[8]。さらに、EAM ポテンシ
ャルより転位の移動に関連する一般化積層欠陥エネ
ルギーを精度よく再現できる機械学習ポテンシャル
[9]を用いた計算でも同様の結果が得られた（図 6、7）。
この時の考察では、直線状のき裂は、｛110｝と｛100｝
のどちらの面でも脆性的であることから、｛110｝面で
のき裂進展と｛110｝面での転位発生の違いは、き裂形
状がコイン状であることに起因することが明らかと
なった[10]。また、転位の発生は、き裂先端の周上に
現れる応力の段差によることも明らかとなった。次
に、同様の計算をいくつかの種類の粒界上のき裂進展
に適用したところ、有限温度において、き裂先端領域
に活性化された原子集団が現れることが分かった（図
8）[11]。これは、き裂進展に伴う塑性の前駆現象の可
能性と考えられる。以上の結果から、機械学習ポテン
シャルを用いた分子動力学シミュレーションから、き
裂進展現象に対する原子レベルの機構を詳細に考察
することが可能であることが明らかとなった。この知
見をもとに、今後は、機械学習ポテンシャル分子動力学シミュレーションを用いて、き裂の進展
や発生への空孔や水素の影響の詳細な考察を進めていきたいと考える。 
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図 7 {110}上のコイン状き裂の挙動[10]：転位発生によりき裂は進展せず 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

 
図 8 粒界き裂先端の原子集団の
活性化（Σ27(1-15)、300K）[11] 
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