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Mg2-xPrxNi4合金の水素化物の局所構造観察 

Local structure analysis for the hydride of Mg2-xPrxNi4  
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（概要） 

耐久性に違いが見られた Mg2-xPrxNi4 (x = 0.6, 1.0)の起源を調べるために、水素吸蔵・放出サイクル数の異なる試

料について放射光Ｘ線全散乱測定を行い、局所構造の変化を評価した。耐久性に優れる Mg1.4Pr0.6Ni4では X 線回折

及び二体分布関数のピークのブロードニングは観察されなかったが、耐久性の悪い Mg1.0Pr1.0Ni4ではピークのブロ

ードニングがサイクル数の増加とともに顕著になった。Mg1.0Pr1.0Ni4 の二体分布関数の変化は、転位密度の増加に

起因している可能性が高く、サイクルによる劣化は転位の形成と相関があることが示唆された。 
 
キーワード：局所構造解析、水素吸蔵、耐久性 
 
１．目的 
近年の機能性材料にとって、ナノ構造や格子欠陥のような構造の乱れが新機能に対して重要な役割を果たすこと

がある。放射光 X 線や中性子を用いた全散乱測定から得られる二体分布関数法(PDF 法)は、このようなナノ構造や

乱れを評価する上で非常に有効な手法である[1]。そこで、今年度上期に BL22XU においてイメージングプレート

(IP)を用いた高速・高分解能の全散乱測定のためのセットアップを構築し、良質な PDF データが得られることを確

認した [2]。本研究の対象である Mg2-xPrxNi4は、水素化特性及び水素化物の結晶構造に Mg/Pr 比依存性があるだけ

でなく、水素吸蔵・放出サイクルに対する耐久性にも Mg/Pr 比依存性があることをすでに見出している[3, 4]。そ

こで、耐久性の異なる Mg2-xPrxNi4 (x = 0.6, 1.0)について放射光Ｘ線全散乱測定を行い、水素吸蔵・放出サイクルに

伴う局所構造の変化を評価した。 
 
２．方法 
測定した試料は、室温または 40℃において 1～100 サイクルの水素吸蔵・放出を行なった Mg2-xPrxNi4の固溶体相

と水素化物である。試料は直径 1.0mm のカプトンキャピラリーに充填した。測定は室温で行い、用いた X 線のエ

ネルギーは約 70 keV (λ=0.17748 Å)、試料と検出器の距離は 301.374 mm であった。 より高角側(高 Q 側)まで測定

するため、X 線を 400mm×400mm の IP の中心から 100mm ずらした位置に照射した。 
 
３．結果及び考察 
図 1 に水素吸蔵・放出サイクルに伴うX 線回折パターンの変化を示す。サイクルとともに吸蔵量の低下を示す(耐

久性の悪い)Mg1.0Pr1.0Ni4 では X 線回折ピークがサイクルの増加とともに広がった。一方、耐久性に優れる

Mg1.4Pr0.6Ni4ではピーク幅はほとんど変化しなかった。リートベルト解析の結果、Mg1.0Pr1.0Ni4にみられるピークブ

ロードニングは、格子ひずみに起因するものとわかった。 

図 2 に水素吸蔵・放出サイクルに伴う二体分布関数の変化を示す。耐久性に優れる Mg1.4Pr0.6Ni4では X 線回折パ
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ターンと同様に二体分布関数にブロードニングは生じなかった。一方、Mg1.0Pr1.0Ni4 では、原子間距離の増加に伴

うピークブロードニングおよび強度の減衰が観察された。前回測定した水素吸蔵・放出させたV系BCC合金では、

同様の二体分布関数のピークブロードニングおよび減衰が転位密度の増加に起因し、これが水素吸蔵量低下の要因

の１つであると推定された [5]。Mg1.0Pr1.0Ni4の二体分布関数の変化も転位密度の増加に起因している可能性が高く、

サイクルによる劣化は転位の形成と相関があることが示唆された。 
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Figure 1 XRD patterns of Mg1.0Pr1.0Ni4 (a) and Mg1.4Pr0.6Ni4 (b) after hydrogenation cycles. 
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Figure 2 PDFs of Mg1.0Pr1.0Ni4 (a) and Mg1.4Pr0.6Ni4 (b) after hydrogenation cycles. 

 
（様式 H23.11 改） 




