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研究成果の概要（和文）：最大主応力軸に対角する方向を含む、様々な角度からのＸ線回折実験をおこなう広方
位ダイヤモンドアンビルセル（DAC）を開発した。また、従来のDAC用X線多軸揺動装置に、角度量の高精度化を
おこない角度エンコーダを付与したものを広方位DAC用に再設計し制御系とともに新規に製作、SPring-8
（BL04B2）にて稼働させた。非静水圧下圧縮実験において、ラジアルX線回折をおこなった結果、差応力が測定
された他、減圧時の残留応力の観測に成功した。立ち上げた実験装置は、高圧下の応力解析のみならず、高配向
性二次元物質の高圧挙動の研究にも有用であることが示された。

研究成果の概要（英文）：The diamond anvil cells (DAC) with laterally wide aperture were developed 
for high-pressure x-ray diffraction experiments from various angular incident x-ray beam including a
 radial x-ray diffraction geometry.  For analysis under uniaxial stress using the DAC, we installed 
a newly designed goniometer by remodeling a conventional multi-axis DAC oscillation system at 
SPring-8 (BL04B2).  Analysis of the radial x-ray diffraction profiles under uniaxial compression 
derives a differential stress of the sample.  After the decompression at ambient pressure, a 
residual stress was also observed.  The constructed system can be useful not only for stress 
analysis of non-hydrostatic pressurized materials but also high-pressure structural analysis for 
highly oriented two dimensional materials such as molybdenum sulfides.

研究分野：鉱物物理、超高圧物質科学、X線回折装置開発、比較結晶化学

キーワード： 高圧X線回折　ダイヤモンドアンビルセル　応力歪み解析　放射光X線
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令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
従来から、固体圧力は液体における等方的な圧力と同様ではないと考えられてきたが、その差異を解析するため
の実験的アプローチは、散発的であり、体系的な取り組みに欠けていたといえる。この原因の一つは、専用のダ
イヤモンドアンビルセルと回折計が放射光施設に整備されていなかったことによると考えられる。本研究によ
り、構築された広方位粉末回折計により、物質の固体圧力下の応力歪み状態の理解が深まり、地球内部のみなら
ず、巨大歪み下での広範な物質創製研究が大きく進展することが期待できる。
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１．研究開始当初の背景 
高圧下での結晶の面間隔、格子定数、原子座標を把握する有力な手段として、その場観察に
よる X線回折実験がある。高圧試料は微少量であるため、高輝度放射光 X線を使っての実験が
数多くおこなわれている。大型高圧プレスやダイヤモンドアンビルセル（DAC）で圧力を発生の
もと、装置内部の試料に X線を照射し、回折パターンを得るが、その際、試料ならびに検出器
が固定された状態での実験が主流である。高圧試料の応力状態を正確に把握するためには、少
なくとも（対角化した）２つの独立な方向での回折線を観測することが必要となる。さらに、
試料の配向状態を知るには、任意のあらゆる方向の回折パターンを得ることがもっとも望まし
いといえる。KEK-PF, APS, SPring-8 といった、国内外の放射光施設において、大型プレスを使
ったエネルギー分散型 X 線回折により、比較的大きな高圧試料(ミリサイズ)を対象に応力－歪
み解析が 2000 年前後からおこなわれてきた。しかしながら、大型プレスはそれ自身を入射 X
線方向に対し自在に方位を変えることは極めて困難であり、加えて、回折 X線の取り出し方向
も限られる。それゆえ、主応力軸方向の回折データを正確に見積もることができず、解析上の
誤差に繋がっている。しかも、加圧機構が複雑な場合も多く、圧力媒体を含めた変形の程度を
正確に把握することができないという欠点を有している。そこで、我々は、小型で自由な機械
的な動作が可能な DAC を用いた広方位高圧下応力解析装置の開発に取り組む必要があった。 
 
２．研究の目的 
 地球内部を含め、超高圧力下での現象を解き明かすためには、高圧力下での物性の解析が不
可欠である。高圧装置の技術開発とともに、到達可能な圧力範囲は年々上昇し、地球中心圧力
さえも再現でき、その現象は隅々まで手に取るように理解されているかのようである。しかし
ながら、我々は実験で再現できる高圧条件が、多くの場合、必ずしも静水圧ではなく、固体圧
であるであるということを再認識しなければならない。そこで、圧力媒体や加圧方法の改良で
その問題点を緩和させる方法はとらずに、試料の状態に直接“聞く”ことにより、非静水圧下
における情報（差応力、応力-歪み関係）を引き出すことを目的に、多方向開口型 DACと広方
位高圧下応力解析装置の開発をおこなった。さらに、塑性変形領域における、選択配向の問題
にも取り組んだ。その際、広方位からの回折リング情報をもってそれに挑めば、軸方向のみな
らず、任意の方向の選択配向情報が得られる。こうして求められる選択配向は、リートベルト
解析等に還元され、今まで困難だった非静水圧下での精密構造解析を大きく前進させることに
なると考えた。 
 
３．研究の方法 
 はじめに、多方向開口型 DAC 本体の設計と試作をおこなった。通常の DAC は加圧軸方向にス
リット型の窓を設けて、そこから顕微鏡下で光学観察すると共に、X 線の開口角として使う。
しかしながら、本研究では、少なくとも独立した２方向の開口角を必要とするため、加圧軸と
対角化したラジアル方向、すなわち DAC の側面から X線を入射し回折するための X線パスも必
要とする。よって、加圧軸方向だけではなく、その水平方向にも充分な開口角を持つ DAC の製
作を試みた。DAC 本体を、放射光照射ハッチ内でリモート制御できる XYZθ軸およびスイベル軸
ωを有する広方位高圧下応力解析装置を設計・試作した。ラジアル方向から得られたデバイリ
ングの解析は IPAnalyzer 用いて、Singh et al.(1998)の方法によりおこなわれた。 
 
４．研究成果 
 図１に新規製作した二種類の広方位 DAC を示す。(a)は以前の基盤研究 B「超高圧試料の精密
揺動技術が拓くその場粉末 X線構造解析の新局面」で開発された従来の広開口 DAC に改良を加
えたもので、(b)は新たに設計したものである。双方とも、ラジアル回折方向に 50°の開口を
有しており、SPring-8（BL04B2：38keV）で運用した場合、十分な d値を観測することができる。 

図１：広方位回折実験用 DAC。左：広開口角 DAC 改良セル。右：新設計セル。 
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これらの広方位DACを任意の角度で
保持することで、様々な入射 X線によ
る回折実験を可能にする回折計を図
２(a)に示す。試料の位置決めは、深
さ方向に高分解の顕微鏡CCDを用いて
いる。高倍率のため、試料位置までの
ワークは短いが、位置決めの後に退避
することにより、回転ステージとの干
渉を避けるように配置した。こうする
ことで、 (b)加圧軸対角方向のラジア
ル X 線回折実験（90°入射）と(c)加
圧軸平行方向のノーマルX線回折実験
（0°入射）が高精度に可能となった。 
 
 

図２：(a)広方位 X線回折装置全体図。(b)最大主応力と対角での回折実験配置。(c) 最大主応
力と平行での回折実験配置。 
 
例として、MgO の一軸圧縮下での差応力測定について図３に示す。デバイリングはラジアル
回折により収集された。回折線を方位別に開いたものが図３(a)であり、加圧による差応力でう
ねりを生じていることが確認される[図３(b)]。差応力を計算したところ、興味深いことに減圧
後も残留応力として-0.55GPaが確認された。これらの結果について、国際会議2件で発表した。 

図３：差応力解析の例。(a)加圧前と加圧中の MgO の DAC による一軸圧縮下のデバイ回折図形。
(b)200 回折線のｄ値の方位角依存性。(c)解析された差応力の値。 
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本装置を用いたその他の成果として、類グラフェン層状物質として注目を集めている遷移金属
カルコゲナイド二次元化合物（MoS2）の高圧挙動の追跡がある。加圧軸から 70°の位置(図２
(a))からの X線の入射により、配向の影響を避けるとともに、ガスケットの散乱も回避し、00
ℓ面の情報を的確にとらえることが可能となり、計算強度とも良い一致を示した。このような高
配向物質についての X線回折実験にも効果を発揮することができることから、本装置の今後の
様々な活用が期待される。昨今の、放射光実験課題数の増加に伴う、マシンタイムの減少は深
刻なものがあり、本研究においても、切実な問題であった。そこで、実験機会拡大のため、エ
ンコーダを装備しない簡易型類似装置を BL15XU にも製作・設置した。予備実験としては、十分
なスペックを有しており、実際様々な物質（特に硬質物質関連）の高圧挙動に関するデータを
高精度で収集することが可能となった。今後は、これら双方の装置をフルに活用することで、
地球内部関連鉱物のみならず、差応力下での広範な物質創製研究に取り組んでいくことを予定
している。 
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