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研究成果の概要（和文）：トロイダル型ダイヤモンドアンビルセルを用いて、地球中心圧力を超える圧力領域で
のMgO, Pt, Re, Cu, W, Au, Moといった各種圧力スケール物質の同時圧縮実験を行った。これらの物質の高圧下
における体積－体積関係をもとに、絶対圧力スケールとして最近報告されたCuおよびAu, Ptのランプ圧縮実験に
もとづく新しい圧力スケールについて、相互の整合性について検証を行った結果、400~500 GPa領域においてPt
はCuスケールに対し5％程度高い圧力を示すが、一方でAuスケールは低めとなり、Cuスケールはその中間的値を
とることが分かった。

研究成果の概要（英文）：Various pressure scale materials (MgO, Pt, Re, Cu, W, Au, Mo) were 
compressed above the pressure of the center of the Earth using toroidal diamond anvil cell (t-DAC). 
Present compression data yield the volume-volume relation between these materials, which enables to 
evaluate the mutual consistency of Cu, Au and Pt pressure scales proposed as absolute scales based 
on the ramp compression experiment. At 400-500 GPa region, Au and Pt scales shows relatively 
lower/higher pressure against Cu scale, respectively. Present result indicates that the mutual 
consistency of absolute scales based on the ramp compression is not perfect.

研究分野： 超高圧物性科学

キーワード： 圧力スケール　状態方程式　高圧発生技術　2段式ダイヤモンドアンビルセル　トロイダル型ダイヤモン
ドアンビルセル

  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
本研究では、400万気圧領域でのMgO, Pt, Re, Cu, W, Au, Moといった様々な圧力標準物質の同時圧縮実験を行
い、各種圧力スケールの相互関係を明らかにすることに成功した。地球中心圧力(365万気圧)を超えるような圧
力における物質科学は、地球よりも大きな惑星（巨大ガス惑星やスーパーアースなどの系外惑星）の深部の知見
を与えるという地球惑星科学的な側面と、400~500万気圧で起こるとされる水素の金属化に代表されるような高
圧物性物理学の側面を併せ持っている。本研究成果は、それらの研究分野での実験圧力値の信頼性や整合性とい
う根本的に重要な情報を提供する。

※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。
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１．研究開始当初の背景 
高圧科学において圧力スケール物質は、実験の圧力値を決定するのに用いられる。具体的には

X線回折実験によりその物質の体積が高圧下でどれだけ縮んだのかを測定し、体積と圧力の関係、
すなわち状態方程式から圧力値を算出する。このように圧力決定に用いられる物質の状態方程
式を圧力スケールと呼んでいる。現実には物質あるいは状態方程式の選択によって算出される
圧力値には差異が見られ、このことは圧力スケール問題として知られている。地球のマントルか
ら核の圧力条件に相当する 100～200 GPa までの圧力領域では、各種圧力スケール物質の相互比
較により圧力値の整合性が議論され、整合性が確認された物質は内部整合圧力スケールとして
広く利用されてきた(e.g., Fei et al. 2007)。しかし 200 GPa を超える圧力領域では実験デー
タが欠乏しており、各種圧力スケール物質間の整合性が不明であるばかりでなく、同一物質につ
いても研究者間の結果の矛盾が大きいという問題が顕在化していた。また、高温条件(～3000 K)
でのデータは 100 GPa 領域でさえ報告例がほとんどなく、高温における内部整合圧力スケール
の確立が切望されていた。 
一方、惑星科学の分野では地球の数倍程度の質量をもつスーパーアースと呼ばれる惑星が多

く発見されており、その内部圧力は地球の中心圧力(364 GPa)を大きく超え、1 TPa にも達する
と推定されている(e.g., Tsuchiya and Tsuchiya, 2011)。従って、数 100 GPa から 1 TPa に
およぶ「サブテラパスカル領域」における物質科学への関心が高まってきている。しかし上述の
通り、このような極高圧条件における圧力スケールの整備は不十分というのが研究開始当初の
背景であった。 
 
２．研究の目的 
従来のダイヤモンドアンビルセル(DAC)を用いた静的圧縮による高圧発生は一部のチャンピオ

ンデータでも 400 GPa 以下、ルーチンで発生できるのは 300 GPa 以下に留まっており、それ以
上の圧力発生は不可能であった。これに対し、ドイツの研究グループにより 2段式ダイヤモンド
アンビルセル(double stage DAC, ds-DAC)が開発され、600 GPa の圧力発生に成功したと報告し
たことで注目を集めた (Dubrovinsky et al., 2012)。しかしこの研究では 2段目アンビルには
半球状のアンビルが使用されており、原理的には面ではなく点で接触することになるため、上下
アンビルの位置調整（アライメント）の難しさや十分な試料容積を確保できないなどの問題があ
った。これに対し我々は集束イオンビーム加工機(FIB)を用いたナノオーダーでの精密加工技術
を駆使して先端に一定の大きさの平らな面（culet）を持つようなマイクロアンビルを作製し、
かつ FIB 装置のチャンバー内で電子顕微鏡で観察しながら上下のアンビルを正確に組み合わせ
ることでアライメント問題を克服した上下一体型を開発した(Sakai et al. 2015)。しかしここ
では発生圧力が依然 400 GPa 以下にとどまっていたことから、本研究ではさらなる高圧発生を
再現性良く行えるようにすることを目的とした ds-DAC の技術開発を行った。 
一方、本研究の研究期間内に Dewaele et al. (2018)がトロイダル型ダイヤモンドアンビルセ

ル(t-DAC)による 600 GPa の高圧発生を報告したことから、従来の DAC の発生圧力限界を超える
手段として ds-DAC に加え t-DAC も広く注目されるようになった（このタイプのアンビルについ
ては、これ以前に我々が開発してきた ds-DAC の形状を発想の原点として 2018 年 1 月からアン
ビルの製作と実験を開始しており、当初我々はこれを凸型(Convex type)と呼称していた。
Dewaele et al. (2018)の論文発表は 7月であるが、結果的にほぼ同形状であること、同種の実
験について彼女らのグループで 2015 年に国際学会で最初に発表があったことを考慮し、本稿で
は t-DAC として統一することとする）。本研究ではこの新技術である t-DAC による 400 GPa 超の
圧力発生技術を併用して、各種圧力スケール物質について粉末 X 線回折による高温高圧下での
体積同時測定を行い、数 100 GPa から 1 TPa におよぶサブテラパスカル領域に適用可能な内部
整合圧力スケール群を確立することで極高圧条件下における地球惑星物質科学および物性物理
学の礎を築くことを目的とした。また当初は高温領域への拡張も目的としていたが、高温での圧
力スケール間の整合性に関する実験に関しては、Ye et al. (2017)によって比較的質の良いデ
ータが報告されたため、本研究では我々の得意とする FIB 加工技術を駆使した ds-DAC および t-
DAC による高圧発生技術開発と未踏の圧力での状態方程式決定に注力した。 
 
３．研究の方法 
ds-DAC の技術開発として、10 nm 以下の極微細な結晶サイズを持つナノ多結晶ダイヤモンド

(ultra-fine NPD)を２段目アンビルに使用した上下一体型 ds-DAC (Sakai et al., 2018)やコニ
カルサポート型 ds-DAC (Sakai et al., 2020)を独自に開発し圧力発生試験を行った。後者を開
発した理由は、前者の上下一体型の ds-DAC では圧力値そのものは 400 GPa を超えることができ
たものの、得られた X 線回折線はアンビル先端部の急激な圧力勾配を反映した非常にブロード
なものであり、高圧下において物質の格子体積を正確に決定するにはよりシャープな回折線を
得るためには、アンビル先端部の一定の領域において均質な圧力場を作り出す必要があったた
めである。より広い圧力場を作るにはより広い culet サイズを用いればよいが、それは同時に発



生圧力の低下を招く。そこで我々は culet サイズを大きくしつつも発生圧力を低下させないた
めにコニカルサポート型の開発を行った。上下一体型 ds-DAC における culet サイズはわずか 3 
μmであるが、コニカルサポート型 ds-DAC では 10 μmまで拡張されている。試料は主に Re を
用いた。特に、コニカルサポート型の実験においては SPring-8 BL10XU で開発されたサブミクロ
ン X線ビーム(半値幅 0.7～1.0 μm)を利用することでより高い位置分解能で発生圧力を評価し
た。 
また、t-DAC を用いた圧力スケール物質の相互の整合性を確認する実験では、試料に MgO, Pt, 

Re, Cu, W, Au, Mo といった様々な圧力標準物質を用いた。数 100 GPa 領域においてそれぞれの
X線回折線が重複しないように、Cu-Re, Pt-Re, Cu-W, Au-W, Mo-W, Fe-W, MgO-W という組み合
わせでの同時圧縮実験を行った。これらの実験の高圧発生には t-DAC を用いた。t-DAC 実験では
アンビル先端(culet)サイズ、傾斜部(bevel)サイズ・角度、凸部高さ、凸部基部サイズ、平坦部
サイズ、アンビル素材（Type Ia/IIas）、サポート形状（スタンダード／コニカルサポート）な
どのパラメータを変化させつつ種々の実験を行った。比較的低圧領域（<100 GPa）におけるデー
タの取得は、culet サイズが 300 um のスタンダードアンビルでの従来の DAC を用いた別の実験
として行った。試料の格子体積の測定および発生圧力の評価には SPring-8 BL10XU のサブミク
ロン X 線ビームおよび BL37XU の約 100 nm の半値幅を持つナノ集光 X 線を用いて X 線回折実験
を行った。 
 
４．研究成果 
（１） 上下一体型 ds-DAC (Sakai et al., 2018) 
新たに開発された２段目マイクロアンビルの

電子顕微鏡写真を図１に示す。上下のマイクロア
ンビルは ultra-fine NPD、上下をつなぐロッドは
Glassy carbon、試料は Re である。アンビルの FIB
加工の際に側面からではなく上面から段階的に
掘削する加工プログラムを組むことで、これまで
よりも格段にスムースな表面かつ設計通りの形
状を持つアンビルを作製することに成功した。ア
ンビル形状や素材について改良が加えられたこ
とで、430～460 GPa の圧力発生に成功した(Sakai 
et al., 2018)。ここで圧力値に幅があるのは Re
の状態方程式の選択による違いである。我々は Re
状態方程式について白金圧力スケールを用いた
検証実験を別途行い、Dewaele et al.(2004)の白
金スケールを用いた場合は Anzellini et 
al.(2014)の Re 状態方程式 とよく一致し、Yokoo 
et al.(2009)の白金スケールを用いた場合にはこ
れより１割程度高い圧力を示すことを明らかに
した。一方、Dubrovinsky et al. (2012)により報
告されたRe状態方程式を用いると発生圧力は600 
GPa に達するが、これは白金の圧力スケールとは矛盾が大きすぎる。この Re 状態方程式につい
てはその校正に ds-DAC が用いられており、ds-DAC のおける急激な圧力勾配の影響を受けるなど
の問題があったのではないかということを指摘した。 
一方前述した通り、我々の実験においても圧力値そのものは 400 GPa を超えることができた

ものの、得られた X 線回折線はアンビル先端部の急激な圧力勾配を反映した非常にブロードな
ものであった。この問題を解決するために次に示すコニカルサポート型を開発した。 
 
（２） コニカルサポート型 ds-DAC (Sakai et al., 2020, Kuramochi et al., 2020) 
コニカルサポート型 ds-DAC のアンビルの電子顕微鏡写真を図２に示す。Culet サイズを 10um

まで大きくしたこと、サブミクロン X線ビームを利用したことにより、よりシャープな X線回折
ピークを得ることに成功するとともに、コニカルサポート型を採用したことで発生圧力につい
ても大きく低下することなく 412 GPa までの圧力発生に成功した。アンビル先端部での急激な
圧力勾配は緩和され、これまで同時に測定されていた 100 GPa 以上低い圧力下にある周囲の試
料からの回折線強度は、中心部の最高圧状態にある試料からの回折線強度の半分以下に抑える
ことができた(Sakai et al., 2020)。この実験では、加圧過程の最終段階において２段目アンビ
ルの周辺部の圧力（封圧）が不連続に降下したにもかかわらず、中心部の試料圧力は上昇する、
という特異な現象が見られた。これは１段目アンビル側に先にクラックが入り全体の圧力が低
下したものの、荷重がまだ破壊されていない２段目アンビルにより集中されることで、試料圧力
が上昇したものと解釈される。このことからコニカルサポート面の面積、形状、１段目と２段目
のフィットネスを向上させるための緩衝材の利用などの工夫を加えることで、１段目にかかる
負担を減らし、より高い圧力を発生できる可能性があることを示している。２段目アンビルの先
端形状なども含め開発項目は多岐にわたるため、これらのことを踏まえさらなる装置開発を継
続していく必要がある。 

20 μm 

図 1．上下一体型 ds-DAC の電子顕微鏡
写真。 



また、１段目アンビルにもナノ多結晶ダイヤを
使用することにより X 線吸収分光(XAFS)測定が
可能となり、物理学の電子物性分野への応用とし
て超高圧領域における 5d 遷移金属の電子状態に
関する共同研究を行った。Re の X 線吸収端近傍
構造(XANES)に関する実験結果として、L2 吸収端
および L3 吸収端における X 線吸収スペクトルに
おいて、5d バンドの非占有状態密度に対応する
white-line の強度が 300 GPa 以上までの加圧過
程において徐々に減少することを明らかにした。
このことから、加圧により 5d バンドの占有電子
数が増加する変化が示唆された。このような超高
圧条件で XAFS 測定をした例はこれまでになく、
この圧力領域での電子物性研究に ds-DAC が有用
なツールとなりえることを示した(Kuramochi et 
al., 2020)。 
 
（３） t-DAC 
 それぞれの試料組み合わせの実験において、地
球中心圧力を超える圧力までの圧縮実験に成功
した(Fe-W の組み合わせのみ 310～330 GPa 程度
まで)。特に高い圧力発生に成功したのは Cu-Re
の組み合わせであり、Anzellini et al. (2014)
による Reの状態方程式で 447 GPa, Yokoo et al. 
(2009)の白金スケールで校正された Re 状態方程
式(Sakai et al., 2018)では 478 GPa までの圧力
発生に成功した。この実験で使用されたアンビル
の形状について電子顕微鏡写真を図３に示す。 
これまでに 300 GPa 領域において同時圧縮デ

ータのあった MgO-Pt や、NaCl-Pt(Sakai et al., 
2011)、NaCl と Fe および Fe-Ni 合金(Sakai et 
al., 2014)に関する圧縮データと本研究の結果
を組み合わせることで、MgO-Pt-Re-Cu-W-Au-Mo-
NaCl-Fe-(Fe-Ni)といった多くの物質についての
マルチメガバール領域での体積－体積相互関係
（すなわち密度－密度相互関係）のデータが得ら
れたことになる。このデータは圧力スケールによ
らない測定値であり、今後の圧力スケール相互整
合性を議論するうえで非常に有用なデータベー
スとなる。例えば、絶対圧力スケールとして最近
報告された Cu および Au, Pt のランプ圧縮実験
にもとづく新しい圧力スケール(Fratanduono et 
al., 2020; 2021)について、本研究でこれまで蓄
積してきた各種圧力スケール物質の高圧下にお
ける体積－体積関係をもとにその相互の整合性
について検証を行うことができる。この結果、400
～500 GPa 領域において Ptは Cu スケールに対し
5％程度高い圧力を示すが、一方で Auスケールは
低めとなり、Cu スケールはその中間的値をとる
ことが分かった。このことはランプ圧縮実験のデ
ータ解析においてその手法に修正を求める結果
であるといえる。その他各種物質との相互関係に
関する詳細な解析・検証は今後さらに進めていく
予定であるが、これらの議論を進めることでマル
チメガバールからサブテラパスカルの圧力領域
における内部整合圧力スケールを提案可能であ
るとともに、よりよい絶対圧力スケールの構築に
も貢献できるものと考えられる。 
 

20 μm 

100 μm 

(a) 

(b) 

図２．(a)コニカルサポート型 ds-DAC の
電子顕微鏡写真。(b)2 段目マイクロアン
ビル。 

図３．(a)t-DAC の電子顕微鏡写真（鳥観
図）。(b)先端部の拡大写真。単結晶ダイヤ
モンドアンビルの先端部を FIB 加工する
ことで作製。 
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