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研究成果の概要（和文）：金属内水素の検出技術として非弾性電子分光法を開発した。電子の平均自由行程より
小さいナノ接合に電圧を印加すると、電子は高エネルギーをもつ弾道電子として振舞う。この弾道電子はフォノ
ンや金属中水素と衝突･散乱することでエネルギーを失う。この非弾性散乱過程を、電流－電圧特性の微分伝導
測定を通して追跡することで、水素化物の水素濃度・エネルギー状態などを究明できることを明らかにした。さ
らにパラジウム、バナジウム、ニオブ等の金属でできたナノ接合を用いて非弾性電子分光実験を液体水素中で行
うと、バイアス電圧印加に伴い水素が吸蔵され、高濃度の水素化物が生成されることを見出した。

研究成果の概要（英文）：We develop a new technique to detect hydrogen (H) atoms absorbed in metals 
using point-contact spectroscopy (PCS). When the contact regime is smaller than the mean free path 
of conduction electrons, the electrons are transferred through the steep potential drop without 
energy dissipation in the regime, and then lose their energy by inelastic electron scattering with 
excitations such as phonon. This leads to a peak anomaly, corresponding to the state density of the 
excitation, in the differential conductance spectra. In the present study, PCS is used for the 
detection of vibrational modes of absorbed H atoms.
  Further, we found that inelastic electron scattering between the electrons and H atoms induces low
 temperature H absorption in palladium, vanadium and niobium nanocontacts from liquid H2. From the 
time and bias voltage dependences of the differential conductance spectra, we reveal that H 
absorption develops by applying bias voltage 30-50 mV.

研究分野： 低温物理学

キーワード： 金属中水素　液体水素　吸蔵･拡散　量子現象　トンネル効果　ナノコンタクト　微分伝導測定
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１．研究開始当初の背景 

近年、水素の大量貯蔵・輸送方法の１つ
として液体水素の利用が注目され、活発に研
究されている。水素の安全利用において最も
重要になるものの一つが、水素の侵入・拡散
による金属の脆化現象の解明である。低温に
なると熱的な侵入・拡散過程は抑制されるが、
一方で水素の強い量子性に起因してトンネル
効果が存在するため、脆化も進行する可能性
がある。しかし、低温で水素の侵入・拡散過程
を直接観測した実験はない。つまり低温にお
ける水素の侵入・拡散過程の解明は、将来の
液体水素応用を発展させる上でも避けて通れ
ない問題である。 

 

２．研究の目的 

以上の背景より、本研究はナノワイヤに
注目し水素トンネル現象の検出法として利用
した。これによって以下を実施した。 

1) 温度変化追跡による、量子トンネル－熱的
過程の移行プロセスの確認 
2) 重水素実験を行い、量子トンネルによる侵
入・拡散過程の一般性追究 
3) 量子トンネルに起因する水素吸蔵量・拡散
速度等の物理量の定量化 
 

３．研究の方法 

申請者は図に示す二重断熱管構造を持つ
ベローズ型ブレークジャンクション(MCBJ)実
験装置を製作し、金属中への水素の侵入・拡
散過程の直接観測を目指している。この装置
は液体・気体にかかわらず様々な水素環境下
で、金属試料ワイヤ径をバルクからナノサイ
ズまで精密に制御できる。これを用いて水素
吸蔵金属 Pd 内への水素侵入過程を追跡した。
電子の平均自由行程より十分に小さいナノ接
合の両端に電圧を印加すると、低温環境では
電子はエネルギーの散逸なく加速されるため、
高エネルギーをもつ弾道電子として振舞う。
この弾道電子は格子や金属中の水素との衝
突･散乱でフォノンを励起してエネルギーを
失う。この過程を微分伝導度(dI/dV)およびそ
の電圧微分(d2I/dV 2)測定を通して追跡するこ
とによって、金属内水素の濃度、エネルギー
状態などを直接観測することができる 
４．研究成果 

(1) 純粋な Pd ナノ接合と、高温において原子
数比で約 0.6 の水素を予め吸蔵させた PdH0.6

水素化物からできたナノ接合、それぞれの微
分伝導度(dI/dV )を明らかにした。純粋なPd で
はゼロ電圧においてピークが見られるが、Pd

の水素化物ではこのシグナルがブロードにな
り、両者には明瞭な違いが現れることがわか
った。この結果をさらに電圧微分した信号
(d2I/dV 2)を比較すると、純粋 Pd では母金属の
フォノンと弾道電子の散乱に起因するピーク
が V = 20mV 付近に現れる。一方、PdH0.6では、
V = 20mV 付近のピークに加えて、V = 60mV 付
近にピークが現れる。これは Pd 中水素の励起
エネルギー(~60meV)と一致しており、金属中
水素の励起を捉えている。この結果より、
d2I/dV 2信号を追跡することで水素のエネルギ
ー準位と吸蔵量が評価できることを明らかに
した。 

(2) T ＜20K の低温において Pd ナノ接合への
水素吸蔵現象を明らかした。左図の実験装置
を用いて、Pd ナノ作成後に水素導入に伴う微
分伝導特性の時間変化を測定した。dI/dV と
d2I/dV 2信号ともに大きな変化を示す(図 2)。水
素導入前の Pd 信号が液体水素導入後徐々に
変化し、8,000 秒後には室温で水素を吸蔵させ
た PdH0.6 結果とほぼ同様の信号へ変化するこ
とがわかった。以上の結果は、熱的拡散過程
が凍結された環境下においても、水素が Pd 内
へ吸蔵することを示しており、吸蔵はトンネ
ル拡散過程により進行したと理解できる。 

(3)上記水素吸蔵現象はコンタクトへの印加

電圧値にも依存し、V ≥ 30mV の印加で吸蔵が
急激に進行することを明らかにした。さらに
V=60mV 印加すると水素濃度が x～0.6 となり、
ほぼ飽和することがわかった。また、この水
素吸蔵現象は重水素でも確認された。また、
そのとき水素と重水素の質量差に起因して、
弾道電子－水素間の相互作用に違いが出来る
ことがわかった。 

 

(4) 水素トンネル現象を解明することを目的

図 1：MCBJ 法を用いた装置の
模式図。MCBJ 装置は二重断熱
管構造内に設置され、液体水
素中で実験が可能である。 

図 2：Pd ナノコンタクトへ液体水素を
導入することによる(a)dI/dV 信号と
（b）d2I/dV 2 信号の時間変化。図中破
線は水素導入前の信号。点線、実線は
それぞれ水素導入後 2500 秒、8000 秒
での信号を表す。 



に、Vibaring Wire 法を用いた金属内への水素
吸蔵検出技術を開発した。磁場中でワイヤに
電流を流すとローレンツ力が働くが、この交
流電流をワイヤのばね定数と質量で決まる共
鳴周波数に一致させれば共鳴が起こる(図 2)。
この方法を利用して Pd ワイヤ(直径 0.02mm)
への水素の侵入・拡散過程を追跡した。その
結果、Pd への水素吸蔵による脆化、ワイヤの
質量変化により、ワイヤの共鳴周波数が大き
く変化することを明らかにした。さ 
らにこの方法が水素の検出に有効をあること
を示した。 
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