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研究成果の概要（和文）：本研究の目的は，水素・応力環境下でのその場測定により，金属材料の水素脆化支配
欠陥を特定することである。水素・応力負荷下での陽電子寿命測定を可能にする新しい装置が開発された。水素
感受性が高い低速延伸材においては，水素添加中に空孔-水素複合体が形成され，大気時効により空孔クラスタ
ーへの成長が初めて観察された。
また，純ニッケルにおける水素誘起欠陥の形成とその経時変化が，高速陽電子寿命測定によって追跡された。空
孔-水素複合体は，引張応力なしで水素添加のみで形成されることが分かった。室温時効により，それらは徐々
に消失し，残った単空孔は可動性になり，空孔クラスターに凝集し，サイズが徐々に大きくなった。

研究成果の概要（英文）：The primary scope of this research is to determine the lattice defects 
responsible for hydrogen embrittlement in metallic materials by in-situ measurements in a hydrogen 
environment and under tensile stress. A new experimental system was developed to enable positron 
lifetime measurements under tensile stress and while charging hydrogen. In pure iron strained under 
conditions of high hydrogen susceptibility, the formation of vacancy-hydrogen complexes during 
hydrogen addition and their growth into vacancy clusters by aging in air was observed for the first 
time.
In addition, the formation and time dynamics of hydrogen-induced defects in pure nickel was measured
 by high-speed positron lifetime measurements. Vacancy-hydrogen complexes were found to form just by
 hydrogen addition without tensile stress. By room temperature aging, they gradually disappeared and
 the remaining monovacancies became mobile and agglomerated into vacancy clusters, which 
progressively increased in size.

研究分野：化学物理学

キーワード： 水素脆化　格子欠陥　陽電子消滅法　鉄　ニッケル

  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
金属材料の水素脆化は，水素環境下における力学特性の低下や遅れ破壊現象であり，水素社会を迎えるにあたり
解決すべき重要な課題となっている。本研究は，純鉄および純ニッケルにおける空孔-水素複合体の形成を実証
し，室温時効によるその成長過程を観察した初めての研究である。この結果は，学術的には長年未解明であった
水素脆化の原子レベルメカニズムの解明に貢献したものであり，学術的・工業的大きな波及効果をもたらすこと
が期待される。最終的には，本研究で得られた新たな知見は，水素社会に向けて耐水素鋼材の開発につながる可
能性がある。

※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、Ｚ－１９（共通） 
 
 
１．研究開始当初の背景 
金属材料の水素脆化とは，水素環境下における力学特性の低下や遅れ破壊現象であり，水素社会
を迎えるにあたり解決すべき重要な課題である。これまでの水素脆化に対する取組は非常に多
く，HEDE，HIPT，HELP，AIDE，HESIV などといった様々な水素脆化機構が提唱されてきた。一般
的に，水素脆化は，水素環境下での転位運動の促進観察と，亀裂を出発点としてその後の亀裂進
展で説明しようとする現象論的アプローチに起因するとされることが多い。また，結晶構造及び
組織形態観察という結晶組織論的アプローチも主流である。さらに，水素エネルギーインフラに
よく使用されているオーステナイト系ステンレス鋼においては，γ相は安定で加工誘起マルテ
ンサイト変態が水素脆化の原因になるという通説が広く普及している。しかしながら，それらの
中で水素脆化現象を完全に矛盾なく説明できるものはない。その理由は，従来研究が単に力学特
性と組織の関連を調べているのみで，物性の本質に迫れていないことである。そこで，原子レベ
ルから亀裂進展までのマルチスケールにわたる統一的機構の開発が必要となると考えられる。 
最近までは，原子レベルからの水素脆化のメカニズムそのものを実験的な取組はほとんどなか
った。特に，適切な欠陥検出法の欠如から水素脆化支配欠陥そのものの検出に挑む研究は非常に
少なかった。一方，第一原理計算から最安定な水素関与欠陥として空孔−2 水素(VH2)複合体が提
案されているが，その実証は未達成である。ただし，近年非破壊・高感度で転位・原子空孔・空
孔集合体等を検出可能な陽電子消滅法を駆使して，純鉄・ステンレス鋼などについて原子レベル
での水素脆化の支配欠陥の特定に挑戦されてきた。これまでに得られた新規知見を以下にまと
められている。 
 水素は原子空孔形成を安定化し空孔集合体形成を促進するが，それが水素脆化と相関がある
わけではない。つまり，空孔集合体を形成しても水素脆化しない場合がある。 

 水素・応力負荷誘起欠陥は室温では不安定であり，応力負荷状態と負荷解除後の室温時効で
欠陥種が変化する。また，それは水素の拡散係数に強く依存する。 

 組織観察（EBSD-ECCI など）から，水素脆化材では粒界近傍などといった局所に不均一ひず
み場が形成している。 
上記三つの知見も機構解明には重要かつ画期的であるが，相関関係にとどまっており，原子空孔
挙動と水素脆化特性との因果関係取得に至っていない。 
 
２．研究の目的 
上記の従来知見間の矛盾点の解析結果のもとに，本研究の最終目標は，水素脆化支配因子を原子
レベルで特定することである。特には，陽電子消滅法に基づく新規測定法の開発で空孔－水素複
合体検出と挙動を観察し，水素感受性と因果関係を得ることで，水素脆化メカニズムに原子空孔
起因という新モデルの実証を目指す。水素脆化支配欠陥は空孔－水素複合欠陥と高ひずみ場領
域への転位運動による空孔集積という仮説を立て，陽電子消滅法に基づいた高度化アプローチ
による仮説実証を目的とする。原子レベルでの空孔－水素複合体形成から亀裂の核となる空孔
集合体形成への成長というマルチスケールにつなぐ仮説を立て，その実証を測定手法の開発に
より実現することは，新たな学説を創成するという位置づけとなる。 
なお，空孔－水素複合体は室温で非常に不安定なため，水素＋応力環境下での in situ 陽電子消
滅測定法を開発し，水素感受性の異なる純
鉄材における空孔－水素複合体の存在を
立証する。また，超伝導加速器による高速
陽電子寿命測定装置を利用し，水素添加純
ニッケル材における水素誘起欠陥の経時
変化を分オーダ（従来数時間）で測定し，
室温時効による水素脱離に伴う欠陥の成
長挙動を追跡する。 
最後に，得られた結果のもとに，水素脆化
メカニズムとしては，水素により空孔－水
素複合体形成が促進され，それらが転位運
動に伴い局所ひずみ場に高密度集積し，亀
裂へと成長するという独創性が非常に高
く，先導的であるモデルの実証を目指す。 
 
３．研究の方法 
（１）純度 99.99%の鉄を供試材とし，初期
欠陥を除去するために溶体化処理を行っ
た。水素誘起欠陥の実態を観察し，応力印
加状態での欠陥挙動の変化を追跡するた
めに，テフロン製電解セルを製造し，室温 図１。In situ 水素添加高速延伸材の陽電子寿

命測定結果。 



で陰極電解法（H2SO4＋NH4SCN 電解液）によ
る水素添加および引張応力負荷した状態
でのその場陽電子消滅寿命測定装置を新
規に開発した。引張試験は，水素感受性が
低い高引張速度（15 mm/min）と水素感受性
が高い低引張速度（0.015 mm/min）で行っ
た。 
（２）純度 99%のニッケルを溶体化処理し
た後，陰極電解法（電解液同上）により水
素添加した。分オーダの陽電子寿命測定す
るには， Helmholtz Zentrum Dresden/ 
Rossendorf（ドイツ）の ELBE 超伝導加速器
によるMePsという陽電子ビームを利用し，
室温時効に伴う水素誘起欠陥の経時変化
を追跡した。 
 
４．研究成果 
（１）25％のひずみ量まで高低速延伸純鉄
の水素添加状態での陽電子寿命測定結果
は図１，２に示し，以下にまとめる。 
① 水素感受性が低い高速延伸材において
は（図１），水素添加しながら陽電子寿命が
150 ps の塑性変形による転位成分および 370 ps の数十個の空孔が凝集した空孔クラスター成分
が検出された。水素添加を停止し，大気下での結果に変化がなかった。これは，水素添加延伸で
空孔クラスターが形成するという先行研究の結果と同様である。水素により空孔形成が促進さ
れ，不安定な空孔は拡散・凝集することで空孔クラスターとなり，安定化していると考えられる。
しかしながら，この状態では延性低下には至らない。 
② 一方，水素感受性が高く延性低下が認められた低速延伸材においては（図２），水素添加しな
がら空孔クラスター成分が検出されず，185 ps の陽電子寿命が得られた。これは転位と空孔ー
水素複合体混合成分を表すと考えられる。水素感受性の異なる純鉄における誘起欠陥の差の観
察に初めて成功した。水素添加を停止して大気時効の測定結果は，転位と空孔クラスター成分が
検出された。また，時効時間と共に空孔クラスターの寿命値が長くなり，つまりサイズが大きく
なることが分かった。この結果は，水素存在下で空孔ー水素複合体が形成し，大気下で複合体か
ら水素が脱離して，空孔が拡散し凝集した
ことを支持している。 
（２）水素添加ニッケルにおける高速陽電
子寿命測定の結果は図３に示す。陽電子寿
命スペクトルの解析により 2成分が検出さ
れた。第 1成分は 170～200 ps の範囲で，
理論計算結果との比較により，単空孔また
は二空孔レベルの欠陥を示すことが分か
った。第 2成分は 350～400 ps の範囲で，
大きな空孔クラスター （15 個を超える原
子空孔）および表面または表面近傍に生成
された欠陥を表す。水素チャージ直後は，
第 1 成分が優勢で，水素添加による空孔-
水素複合体の形成を示している。室温時効
とともに，第 1成分の強度が低下し，つま
り空孔-水素複合体の濃度が低下し，同時
に第 2成分が出現する。この成分の寿命は
徐々に増加し，空孔クラスターの形成とそ
のサイズの拡大を示している。この結果
は，水素が脱着したときに残った単空孔と
二空孔が移動して空孔クラスターに凝集
することを示唆している。 
（３）結論として，本研究は，純鉄および
純ニッケルにおける空孔-水素複合体形成
を実証し，室温時効による成長過程を観察
した初めての研究であり，水素脆化の原子
レベルメカニズムの解明に貢献するもの
である。最終的には，本研究で得られた新
たな知見は，水素社会に向けて耐水素鋼材
の開発につながることが期待される。 

図２。In situ 水素添加低速延伸材の陽電子寿
命測定結果。 

図３。高速陽電子寿命測定装置を用いた水素添
加ニッケルにおける室温時効に伴う陽電子寿命
測定結果の経時変化。 
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