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最近の研究から

（2）PU 活動概要
1）研究内容 
A．地球中心圧力・温度の発生に向けた技術開発
　地球コアの中心は、364 GPa・5000 K 程度の超
高圧・超高温下にある。本研究グループはレーザー
加熱式ダイヤモンドアンビルセル（DAC）を用いた
超高圧・高温発生とその場 X 線観察に向け、技術
開発を長年続けてきた。PU 開始時にはすでに300 
GPa において2000 K までの高温実験に成功してい
たが、地球コアの温度は4000 K 以上であるため、
より高温の発生とその場 X 線回折（XRD）実験を
最大の技術開発目標としていた。高集光・高安定・
高出力のファイバーレーザーの導入、高圧発生用の
アンビル材とサンプルの間の熱的絶縁材の最適化な
どにより、2009B 期には、377 GPa・5700 K まで
の超高圧・超高温下における X 線回折実験を世界
に先駆け成功させた。このことは、地球内部に存在
するあらゆる物質の合成と構造解析が可能になった
という意味でも画期的なことである。

B．内核（固体金属コア）の結晶構造
　上記の技術開発を成功させたのち、コア物質（鉄

もしくは鉄合金）の結晶構造決定と相転移の研究を
精力的に行った。内核の超高圧・超高温下（> 330 
GPa、〜5000 K）で、結晶構造解析が行われたこ
とはこれまでなかった。以下に2つの主な成果を示
す。

B−1．鉄の状態図
　地球中心相当の圧力温度発生に成功後、鉄につい
ての XRD 実験を重ね、内核全域（すなわち地球中
心まで）における状態図を作成した。過去には、よ
り低圧低温の実験や理論計算を基に、内核を構成す
る鉄の結晶構造についてさまざまな説があった。し
かし今回の結果、内核全域にわたって、鉄は六方最
密充填（hcp）構造をとることがわかった（図1）。
　内核には強い地震学的異方性が観測されている。
これはコア中の「流れ」がもたらす、結晶の選択配
向に起因する。結晶構造が決まったことにより、内
核中に存在するダイナミクス（流れ）についての
理解が進むことが期待される。これらの結果は、S. 
Tateno et al. (2010 Science) に報告した。

平成 21年度指定パワーユーザー活動報告（4）

超高圧高温下における地球惑星深部物質の構造決定と
複合同時測定による物性研究

東京工業大学　地球生命研究所
廣瀬　敬

（1）
指定時 PU 課題番号／ビームライン 2009A0087／BL10XU

PU 氏名（所属） 廣瀬 敬（東京工業大学）

研究テーマ 超高圧高温下における地球惑星深部物質の構造決定と複合同時測定による
物性研究

装置整備 レーザー加熱超高圧高温回折実験に向けた装置開発

利用研究支援 当該装置を用いた共同利用研究の支援

利用期 09A 09B 10A 10B 11A 11B 12A 12B 13A 13B 合計

PU 課題実施シフト数 48 54 48 54 51 33 48 54 45 39 474

支援課題数 6 8 3 6 0 0 0 0 4 3 30



47 SPring‑8/SACLA Information／Vol.20 No.1 FEBRUARY 2015

FROM LATEST RESEARCH

B−2．FeO の状態図
　純鉄の状態図を発表したのち、同様の超高圧・超
高温下の X 線回折実験を基にして、鉄に不純物（酸
素、ニッケル、硫黄、シリコン）が入った系の状態
図の研究を進めた。地球の外核（液体コア）は、鉄
を主成分とし、少量のニッケルに加え（5 − 10%）、
原子比にして20% 程度の軽元素を含むと考えられ
ている。なかでも酸素は、最も有力なコアの軽元素
の1つと広く考えられてきた。以下にまず FeO に
関する結果を報告する。
　FeO は常圧下で B1（NaCl 型）構造をとり、高
圧 相 と し て rhombohedoral B1（rB1） 相 と B8

（NiAs 型）相がこれまで知られていた（図2）。今
回、330 GPa・4200 K までの XRD 測定を行った
ところ、B1相が240 GPa・4000 K（外核の中部に
相当）以上で CsCl 型（B2）構造相に相転移するこ
とを初めて明らかにした。相転移に伴う密度増は
約2％であり、また相境界は負の勾配を持っている

（図2）。このような相転移は一般に対流を妨げる効
果があることが知られている。酸素を含む液体鉄中
でも、酸素近傍の局所構造は圧力とともに変化し、
固体と同様の振る舞いを持つことが期待されること
から、外核中で、負の圧力／温度勾配を持つ構造転
移（密度変化）が起き、対流が上下2層になる可能
性がある。そこでコアの対流に関する数値シミュ
レーションを行ったところ、成層構造をなすことが

確認された。このことは地球磁場を形成するダイナ
モ作用の理解、コアの冷却スピード（熱史）にとっ
て重大な意味を持っている。これらの結果は、H. 
Ozawa et al. (2011 Science) に報告した。

C．超高圧下における物性測定
C−1．FeO の構造変化、スピン転移、金属化
　本 PU 課題では、超高圧下における XRD と他の
物性の複合測定により、相転移に伴う物性変化の
研究を目的の1つとした。ここではまず、NiAs 型

（B8）構造の FeO について報告する（図3）。過去
に行われた理論計算や XES 測定により、FeO は高
圧下でスピン転移を起こすことが知られていたが、
結晶構造の変化との関連性はわかっていなかった。
そこで我々は、FeO の高圧相である B8構造相につ
き、BL10XU で構造（normal B8-type or inverse 
B8-type：それぞれ鉄が Ni 位置と As 位置にいる
もの）と体積（high-spin or low-spin）、さらには
電気伝導度の同時測定、また同サンプルについて
BL12XU の発光分光測定に基づくスピン状態の測
定を行った。その結果、120 GPa において、B8構
造の FeO はスピン転移を起こし、同時に結晶構造
の変化（inverse B8-type から normal B8-type へ）
と金属化をも起こすことが明らかになった。これ
らの成果は、K. Ohta et al. (2010 Phys. Rev. B) と H. 
Ozawa et al. (2011 Phys. Rev. B) に報告した。
　さらに常温常圧でも安定な NaCl 型（B1）構造

図1　Fe の状態図。fcc：面心立方格子構造、
bcc：体心立方格子構造、
hcp：六方最密充塡構造。

図2　FeO の状態図
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の FeO の電気伝導度の温度依存性を高圧高温下で
測定したところ、結晶構造が変わらないまま、70 
GPa・1900 K で絶縁体から金属へ転移することが
明らかになった（図3）。これらの成果は、K. Ohta 
et al. (2012 Phys. Rev. Lett.) に報告した。

C−2．ブリルアン散乱測定による下部マントル鉱物
の弾性波速度測定

　本 PU 課題では、高圧高温下におけるブリルアン
散乱測定による下部マントル鉱物の弾性波速度測定
を進めた。また XRD の同時測定により、高温下で
の圧力の精密決定、剛性率と縦波速度の導出を可能
にした。
　下部マントル鉱物の弾性波（地震波）速度は過去
に実験室で測定された例がほとんどなかった。下部
マントルは主に MgSiO3ペロフスカイト相、MgO
ペリクレース、CaSiO3ペロフスカイト相の3つか
ら構成されているが、本 PU 課題では3つすべてに
関して、その横波速度を高圧、さらには高圧高温で
測定することに成功した。高圧高温測定については、
2700 K において91 GPa までのデータ取得に成功
した。
　本研究で取得した横波速度を相当する下部マント
ルの観測値と比較すると、MgSiO3ペロフスカイト
相と MgO ペリクレースが、93：7の比で存在して
いる場合に、観測値を最もよく説明することがわ
かった。この混合物の化学組成は太陽系の平均化学
組成（Mg / Si〜1.0）に近い一方、上部マントルの
組成と大きく異なっている（上部マントルと同じ組
成であれば、70：30）。すなわち、地球のマントル

は660 km を境に、上下で化学組成が異なっている
可能性がある。これらの成果は、M. Murakami et al. 
(2012 Nature) に報告した。

C−3．鉄のスピン転移に伴う鉄分配の変化
　2つの代表的な下部マントル鉱物中に含まれる鉄
は、常温ではおよそ70 GPa 付近でスピン状態が、
high-spin から low-spin へと変化することが知ら
れている。本 PU 課題では、超高温の発生が可能な
BL10XU のレーザー加熱システムを用いて、マン
トル物質の融解実験を行った。また BL12XU にて
シリケイトガラスの発光分光測定を行った。その結
果、液体シリケイト中の鉄は、75 GPa 付近でスピ
ン転移を起こし、液体中へ鉄が大きく濃集するよう
になることが明らかになった。また、①鉄の濃度は
密度を大きく左右するため、75 GPa（深さ1,800 
km）を境に、マグマは周囲の固体マントルよりも
重たくなること、②マントルの底で観測される地震
波速度の超低速度層中では、マグマは重力的に安定
であること、などがわかった。これらの成果は、R. 
Nomura et al. (2011 Nature) に報告した。

C−4．マントルの融解温度とコアの温度・化学組成
　マントルの融解温度、特にソリダス温度（融解が
始まる温度）はマントル中の温度構造を制約する重
要な物性である。加えて、マントルの底は少なくと
も全地球規模では融解していないため、典型的なマ
ントル物質（パイロライト）のソリダス温度はコア
最上部の温度に上限値を与える。今回 BL10XU に
おける回折測定と BL47XU における X 線トモグラ
フィ法の組み合わせにより、パイロライトのソリ
ダス温度を精密に決定したところ、マントルの底
で3600 K 程度と、従来の実験結果よりも500 K 低
い値を得た。さらに外核は比較的低い温度でありな
がら液体である必要があるため、このことは外核
中の軽元素も強く制約する。すなわち本研究によ
り、コアの温度は最上部で3600 K 以下、最下部で
4900 K 以下、また外核には水素とシリコンが大量
に含まれていると推定された。これらの成果は、R. 
Nomura et al. (2014 Science) に報告した。

2）ユーザー支援内容 	
①ユーザー開拓について
　本研究グループは、代表者の競争的資金を使って
BL10XU の高度化に貢献し、またすべてを一般ユー

図3　FeO の結晶構造変化と金属化の結果
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ザーにも開放、かつ必要に応じてユーザータイム中
の支援まで行うことにより、ユーザーの利用拡大に
努めてきた。本 PU 期間中の具体的な高度化として、
i）高圧高温 DAC 実験のための新しいレーザー加熱
システムの導入と、ii）超高圧下における X 線回折
実験に向けた新規 X 線集光光学系の導入、の2つを
行った。
　上記、i）に関しては、加熱用に2本のファイバー
レーザー（SPI 社製）を導入した。試料の両面加熱
の際、片面ずつ独立の出力制御が可能になり、試料
室内の温度不均質を減じるのに大きく貢献した。ま
た、出力が以前と比べて2倍になったことにより、
高温発生が容易になった。このレーザーの導入は、
世界に先駆け地球中心の圧力温度発生を可能にした
最も重要な装置の1つである。現時点で、BL10XU
は世界で唯一、内核に相当する超高圧・超高温下の
XRD 実験が行われているビームラインである。本
研究グループ以外にも東北大学・愛媛大学などのグ
ループがほぼ同じ圧力温度範囲の実験を行ってお
り、ユーザーの利用拡大に貢献した。
　また、BL10XU では回折計として、イメージン
グプレートに加え、X 線 CCD カメラを日常的に
使っている。これは前者に比べて読み取り速度が圧
倒的に速いため、超高温下における回折データ取得
のみならず試料探しなどにも大変便利であり、ほぼ
すべてのユーザーによって使用されている。これも
本 PU 課題代表者の持ち込み装置である。本 PU 期
間中に付随する冷却水循環装置を交換するなどの措
置を講じた。
　上記、ii）に関して、従来 BL10XU の X 線ビー
ム径はおよそ6ミクロン（半値幅）もあり、競合す
る海外の放射光施設における同種のビームラインの
ビーム径が数ミクロンであるのに比べてかなり大き
いというデメリットがあった。すなわち、BL10XU
におけるレーザー加熱実験の最大の問題は、X 線
ビーム径が比較的均質な温度分布が達成されている
試料面積よりも大きい、ゆえに X 線観察領域の温
度のばらつきが大き過ぎるということであった。そ
こで本 PU 課題では、2010A−2010B 期にビームラ
イン担当者の大石氏と共同で、X 線を集光するため
の2段式屈折レンズの開発を行った。さらに2012B
−2013B 期には、X 線集光系の新規設計と導入を
行った結果、DAC 試料上の X 線ビーム径が6ミク
ロンから2ミクロンへと大きく改良された。これに
より、より精密な相転移境界（融点も含め）の決定

や、高温の状態方程式の構築が可能になった。さら
に、試料が極微小な室温の超高圧実験においても、
ガスケットの影響のない、きれいな回折パターンの
取得ができるようになった。これらもユーザーの利
用拡大に貢献した。

②ユーザー支援について
　BL10XU の全ビームタイムのうち、およそ半分が
レーザー加熱ダイヤモンドアンビルセル（LHDAC）
実験である。本研究グループは、このレーザー加熱
システムを用いた研究のユーザー支援を行ってい
る。上記の通り、本グループは同システムの設計・
導入・高度化・維持・管理にあたると同時に、佐多
永吉（海洋研究開発機構研究員）が2010年3月末
まで SPring-8に常駐、その後は小澤春香（海洋研
究開発機構研究員）を中心に、他のグループのユー
ザー支援を行った。
　レーザー加熱システムに関する利用者支援は、
ビームタイム前のレーザー光学系の調整とユーザー
タイム中の直接サポートの両方を行っている。まず
前者は、ユーザータイムを有効に活用するために必
須の作業である。小澤は常にユーザータイム開始前
にレーザー光学系の調整を完了させている。また比
較的規模の大きい修理や調整は点検調整期間に行っ
た。また、不慣れな一般ユーザーに対して行った
ユーザータイム中の支援は、実験の効率化に大きな
貢献を果たした。実際、レーザー加熱システムの不
具合による実験の中断は起こらなかった。
　また2013年には、上記の X 線のマイクロビーム
化に成功し、ユーザー利用が開始された。これに伴
い、2013A−2013B 期には多くのグループに対して
ユーザータイム中の支援を行った。

3）測定技術開発などその他内容 	
　本 PU 課題期間中の本研究グループの測定技術開
発の成果として、①地球中心を超えた超高圧・超高
温下における X 線回折実験の成功と、② X 線のマ
イクロビーム化、の2つが挙げられる。地球中心部
に位置する内核（固体コア）に相当する超高圧・高
温下での静的圧縮実験が行われているのは世界でも
SPring-8の BL10XU のみである。これは長年にわ
たる BL10XU のシステム高度化の賜物と言える。
　上記のように、X 線のマイクロビーム化の効果も
大 き い。2010A−2010B 期 と2012B−2013B 期 の
2回に分けて、当グループとビームライン担当者の
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大石氏が共同で行った、2段式屈折レンズを使った
X 線集光系の開発により、DAC 試料上の X 線ビー
ム径が半値幅にしておよそ6ミクロンから2ミクロ
ンへと大きく改良された。このことによって、相転
移境界や融点温度を高精度で決定することが可能に
なった。また集光度が格段に向上したことから、超
高圧下にある極微小試料からも良好な X 線回折パ
ターンの取得が可能になった。

（3）成果リスト（査読有り論文）
　SPring-8利用研究成果登録データベースに登録済み
で、PU 課題番号が関連づけられた査読付き論文のみを
掲載します。（その他、PU として支援した一般課題の発
表論文やポスター発表、受賞歴など多数の成果があり
ますが、掲載スペースの都合上割愛しています。）
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