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研究成果の概要（和文）：固体水素Ⅲ相からの統計精度の高い粉末X線回折パターンを200 GPaまで観測すること
に世界で初めて成功した。観測テータを基に、Ⅲ相は、六方晶の対称性を持つ構造で、200 GPaでも水素分子は
依然としてhcp構造の格子点近傍にあることを明らかにした。これまで、Ⅲ相の構造は理論研究から単斜晶
（C2/c）が有力視されてきたが、この提案を覆す結果となり、理論計算の再検討を促した。一方、ラマン散乱か
らⅢ相は230 GPa程で結晶の低対称化を起こすことを突き止めた。さらに、水素超臨界流体相のX線回折とラマン
分光実験から、密度と分子振動の相関を明らかにした他、多くの単体物質の圧力誘起構造相転移を解明した。

研究成果の概要（英文）：For the first time in the world, we succeeded in observing a high-quality 
powder X-ray diffraction pattern from the solid hydrogen phase III up to 200 GPa. Based on the 
observed data, it was clarified that the phase III structure has hexagonal symmetry, and that the 
hydrogen molecule is still near the lattice point of the hcp structure even at 200 GPa. So far, a 
monoclinic lattice (C2/c) has been regarded as promising for the structure of phase III from 
theoretical studies, but this result overturned this prediction and prompted a reexamination of 
theoretical calculations. Our Raman spectroscopy also clarified that the phase III caused a low 
symmetry of the crystal structure at about 230 GPa. Furthermore, the correlation between density and
 molecular vibration for the hydrogen supercritical fluid phase was found from X-ray diffraction and
 Raman spectroscopy experiments, and the pressure-induced structural phase transitions of many 
elemental materials were clarified.

研究分野： 高圧力物理学

キーワード： 水素　高圧固体相　X線回折　金属化　超臨界流体相　ラマン分光　放射光　ダイヤモンドアンビル
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研究成果の学術的意義や社会的意義
水素は、最も単純な元素で、科学研究における重要な対象物質である。400 GPa以上の超高圧力下で実現すると
予言されている金属水素は、室温で超伝導を示すことが提案され固体物理学の分野の重要課題となっている。本
研究で解明された固体水素Ⅲ相の結晶構造、密度そして分子振動に関する情報は、金属水素を実現し、金属相の
物性を理解する上で貴重な基礎データであり、学術的に大きな意義がある。また、本研究により解明された水素
超臨界流体相の光学的性質や凝集状態そして密度等の基礎物性は、水素社会実現のための高圧水素ガス応用の上
で貴重なデータに成ることから社会的に意義があると確信している。

※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 

水素は、最も単純な元素で、科学研究における重要な対象物質であることから、その物性は古く

から研究されている。固体水素には、最近発見された半導体相 （VI 相）を加え、現在、四つの

相の存在が明らかにされている。低温下 160 GPa 程で出現する III 相では水素分子の回転は完

全に凍結され、分子の配向秩序が定ま ると考えられているがその結晶構造は不明である。多く

の理論研究は、単原子水素金属相への転移に先立って、III 相のバンドオーバーラップ金属化を

提案しているが、提案された結晶構造と金属化圧力は収束していない。それゆえ III 相の構造解

明は、水素の金属化過程を解明する上での重要課題である。また、近年、水素は次世代クリーン

エネルギー源として注目を集めているが、水素社会実現のためには、水素超臨界流体相の光学的

性質や凝集状態そして密度等の基礎物性は応用上、大変重要である。 

 

２．研究の目的 

本研究の目的は、超高圧下での X線回折実験とラマン分光実験を行い、固体水素 III 相の結晶構

造を解明することである。また、水素エネルギーの応用の見地から高密度水素の密度や分子振動

の情報を系統的に理解する。さらに、高密度水素の研究で培った超高圧発生技術を物質科学研究

に活用することである。 

 

３．研究の方法 

本研究では、ダイヤモンドアンビルセル圧力発生装置を用いた超高圧発生法や100 GPa以上で使

用可能な二次圧力スケールの超高圧技術を独自に開発する。この技術を使って、バンドオーバ

ーラップによる金属化が提案させる水素の分子性固体III-相の結晶構造をSPring-8の高輝度放

射光を用いたX線回折実験を行って解明する。具体的には、固体水素III-相 の安定領域（100 K

以下、160 GPa以上）でも、水素分子の回転が完全に凍結される200 GPaまでの超高圧下で粉末X

線回折データを収集し構造解析を行う。得られた結果を理論から提案された構造と比較検討し

て、金属化の圧力や機構を精査する。また、水素超臨界流体相のX線回折実験とラマン分光実験

を行って、分子振動と密度の相関を解明する。さらに、本研究で独自に開発した超高圧発生法

や超高圧技術を応用し、単体物質の高力誘起相転移や状態方程式を解明する。 

 

４．研究成果 

本研究では、世界最大の放射光施設 SPring-8 において、固体水素 III 相からの比較的統計精度

の高い回折パターンを 200 GPa まで観測することに世界で初めて成功した。III 相は、200 GPa

でも水素分子は依然として hcp 構造の格子点近傍にあることを明らかにした。これまで、III 相

の構造は理論研究から提案された単斜晶（C2/c）が有力視されてきたが、この提案を覆す結果と

なり、理論計算の再検討を促した。極最近、理論計算が再検討され、200 GPa までは Hexagonal

構造が最安定で、我々の実験結果を支持する結果が報告された。また、水素超臨界流体相の X線

回折実験とラマン分光実験を行い、密度と分子振動の間に強い相関があること明らかにし、論文

発表した。この結果は、水素社会実現のため貴重なデータである。一方、本研究で独自に開発し

た超高圧技術を活用して、単体物質の固体酸素、黒リン、インジウム、テルル、チタン、バナジ

ウム等の圧力誘起の構造相転移を発見し、高密度状態の構造物性を解明して論文発表した。 
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