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研究成果の概要（和文）：本研究では、独自に開発した対向型二段式大容量セルを用いた高圧下動径分布関数測
定により、過去の研究よりも高いQ範囲までの構造因子[S(Q)]測定を可能にし、高圧下におけるSi-O配位数変化
を精度よく決定した。その結果、マントル深部に相当する圧力95GPa以上において、マグマのアナログ物質であ
るSiO2ガラスは6配位以上の超高圧構造へ変化することを解明した。さらに、高品質なS(Q)測定結果と、分子動
力学シミュレーション、逆モンテカルロモデリングを組み合わせることにより、高圧下においてSiO2ガラスの構
造を精密に解析することにも成功し、高圧下におけるケイ酸塩マグマの構造変化の理解を大きく進展させた。

研究成果の概要（英文）：Combination of ultrahigh pressure experiment using opposed type double stage
 cell and pair distribution function measurement enabled us to determined X-ray structure factor [S
(Q)] at much wider range of Q compared to previous studies. The new experiment enabled us to 
precisely determine Si-O coordination number of SiO2 glass at in situ high pressure conditions. The 
results revealed occurrence of ultrahigh pressure structural change accompanied with the Si-O 
coordination number change to more than six at ~95 GPa. In addition, precise measurement of S(Q) by 
using newly developed high pressure pair distribution function measurement setup, combined with 
molecular dynamics simulation and reverse Monte Carlo modelling, enabled us to conduct detailed 
structural analysis of SiO2 glass at high pressure conditions. These new experiments advance 
understanding of the structural change of silicate magmas at high pressure conditions of the Earth’
s interior. 

研究分野： 高圧地球科学

キーワード： 高圧　マグマ　ガラス　非晶質構造

  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
本研究により、地球のマントル深部の圧力下において、ケイ酸塩マグマの構造はSi-O配位数6以上の超高圧構造
に変化することを明らかにし、6配位構造を持つマントル鉱物よりも高密度な構造に変化することを提案した。
このマグマの超高圧構造変化とそれに伴う高密度化が核-マントル境界に存在する高密度マグマの形成要因にな
っていることが考えられ、地球内部におけるマグマダイナミクスとそれに伴う物理化学現象を議論する上で重要
な知見を創出した。さらに、本研究で開発した高精度の高圧下動径分布関数測定は、地球科学のマグマ研究だけ
でなく、物理学・材料科学など幅広い分野における液体・ガラスの構造研究にも貢献すると考えられる。

※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。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１（共通） 
 
 
１．研究開始当初の背景 

マントル深部におけるケイ酸塩マグマの存在は、核-マントル境界における化学反応や熱輸送、
ホットプルームの形成などの、マントル深部の化学的進化とダイナミクスに大きな影響を及ぼ
していると考えられている。このようなマグマの状態・挙動を理解する上で、高圧下におけるケ
イ酸塩マグマの構造の変化を理解することは重要である。しかしながら、鉱物の高圧実験と比べ
て、液体(非晶質)であるマグマやそのアナログ物質であるガラスの構造測定を高圧下で行うこと
は実験技術的に非常に困難であり、高圧下におけるケイ酸塩マグマの構造変化の理解は乏しい
状況であった。 

2010 年以降、高圧下においてガラスの構造測定を行うための技術開発が、特に、海外（アメ
リカ、フランス）の放射光 X 線施設で活発になり、室温高圧下においてケイ酸塩マグマのアナ
ログ物質である SiO2 ガラスの Si-O 配位数変化を伴う圧力誘起構造変化の研究が盛んに行われて
きた。その結果、Si-O 配位数変化に伴う高密度化が、地球内部において密度の高いケイ酸塩マグ
マを形成する要因であることが議論されてきた。しかしながら、過去の実験結果には大きな不一
致があり、圧力誘起の Si-O 配位数変化の理解は不十分なまま残されている問題があった。例え
ば、Sato and Funamori (2010)では、圧力約 10-35 GPa の間において、Si-O 配位数は 4 配位から 6
配位に増加し、その後圧力 102 GPa までは Si-O 配位数＝6 で一定であると報告されている。一
方、Prescher et al. (2017)では、4 配位-6 配位転移については、Sato and Funamori (2010)と似た 15-
50 GPa の圧力で起こることを報告しているが、Prescher et al. (2017)では 50 GPa 以上の高圧下に
おいて連続的に 6 配位以上の Si-O 配位数に変化することを報告している。一方、Petitgirard et al. 
(2019)では、Si-O 配位数の４配位-６配位転移自体がより高い圧力である 70 GPa まで続くことを
報告しており、少なくとも圧力 140 GPa までの条件下では 6 配位以上の Si-O 配位構造にならな
いとしている。このように、これまでの実験研究では Si-O 配位数変化が起こる圧力に大きな不
一致があり、この不一致が地球のマントル深部におけるマグマの構造転移と高密度化を議論す
る上で大きな問題となっていた。 

過去の研究における Si-O 配位数結果の不一致の原因として、実験精度の問題が考えられる。
高圧下における SiO2 ガラスの Si-O 配位数の決定には X 線動径分布関数測定が主に用いられて
いるが、X 線動径分布関数測定において、精確な配位数の決定には 15 Å-1 以上の高い
Q(=4E/12.3984sinθ、E：X 線のエネルギー、θ：回折角)範囲での X 線構造因子[S(Q)]測定が必
要であり、測定 Q 範囲の減少とともに急激に誤差が大きくなることが報告されている。一方、
SiO2 ガラスの超高圧実験における X 線構造測定の Q 範囲の多くは 10 Å-1 以下の非常に小さい範
囲に限定されており、これらの実験における Si-O 配位数結果は不確定性が大きい問題があると
考えられる。 
 
２．研究の目的 
 本研究では、研究代表者が独自に開発した対向型二段式大容量セルを用いた大試料の超高圧
実験と組み合わせた X 線動径分布関数測定により、超高圧下において高い Q 範囲までの S(Q)測
定を可能にし、SiO2 ガラスの Si-O 配位数を精確に決定することで、高圧下における Si-O 配位数
変化を明らかにすることを目的とする。さらに、高圧その場環境下において、高精度の S(Q)測
定を行うことが可能な動径分布関数測定システムを新たに開発し、分子動力学シミュレーショ
ンや逆モンテカルロモデリングなどの精密構造解析手法と組み合わせることで、一気圧下の研
究で行われているようなガラスの精密構造解析を高圧下でも可能にし、高圧下におけるケイ酸
塩ガラスの圧力誘起構造変化の詳細の理解を目指す。 
 
３．研究の方法 
 高圧実験はパリ-エジンバラ型プレス装置を用いて行った。通常の超硬アンビルを用いたパリ
-エジンバラセル実験に加えて、パリ-エジンバラセル内部に二段目加圧用のダイヤモンドアンビ
ルを挿入した対向型二段式大容量セルを用いることにより、地球のマントル深部に相当する超
高圧下での実験を行った。ガラスの動径分布関数測定は、すでに測定手法が開発されているアメ
リカの放射光 X 線施設 Advanced Photon Source(APS)の 16-BM-B ビームラインの多角度エネルギ
ー分散型 X 線回折測定を利用するとともに、より高精度の高圧下動径分布関数測定を行うため
の新たな測定システムの開発を日本の放射光 X 線施設 SPring-8 で行った。本研究では、主に以
下の 3 種類の実験を行った。(1)研究代表者が独自に開発した対向型二段式大容量セルによる大
試料の超高圧実験と、APS の 16-BM-B ビームラインにおける既存の動径分布関数測定を組み合
わせた測定、(2)SPring-8 の BL37XU・BL05XU ビームラインにおいて、高圧その場環境下におい
て高精度のガラスの構造測定を行うための多連検出器回折計の開発を行い、新たに開発した高
精度の高圧下動径分布関数測定システムを用いた高品質な S(Q)測定を基に、高圧下におけるガ
ラスの精密構造解析の開発、(3)新たに開発した高精度の高圧下動径分布関数測定システムと対
向型二段式大容量セルを組み合わせた超高圧下かつ高精度のガラスの構造測定、を行った。 
 



４．研究成果 
(1)研究代表者が独自に開発した対向型

二段式大容量セルを用いることにより、こ
れまでの超高圧実験で使用されていたダ
イヤモンドアンビルセルよりも 100 倍以
上大きいサイズの試料を用いて、100 GPa
以上の超高圧実験を行うことが可能にな
った(Kono et al., 2020a)。この大試料の超高
圧実験と、APS の 16-BM-B ビームライン
における既存の動径分布関数測定を組み
合わせた実験により、超高圧下における
SiO2 ガラスの構造測定を行った。その結
果、圧力最大 120 GPa の超高圧下におい
て、Q 範囲約 15 Å-1 にわたる X 線構造因子
[S(Q)]を測定することに成功した(Kono et 
al., 2020b)。これは、これまでのダイヤモン
ドアンビルセルを用いた測定では Q 範囲
が 10 Å-1以下に限定されていたことに比べ
て、大きな進展であり、S(Q)をフーリエ変
換して得られる動径分布関数結果の精度が向上し、より精確に Si-O 配位数を決定するこが可能
となった。その結果、SiO2 ガラスの Si-O 配位数は、圧力 10 GPa 以上の高圧下において徐々に 4
から 6 に増加し、圧力 54 GPa から 83 GPa において Si-O 配位数=6 で一定となる。そして、その
後、圧力 95 GPa 以上の超高圧下において SiO2 ガラスの Si-O 配位数は 6 以上に変化することが
明らかとなった(図 1)。 

本研究の結果は、全体的に Sato and Funamori (2010)、Prescher et al. (2017)の結果と誤差の範囲
内で一致している。一方、Petitgirard et al. (2019)の結果は、本研究やこれまでの他の研究結果と
比べて、同じ圧力下で明らかに低い Si-O 配位数値であることが分かった。本研究において、高
Q 範囲までの S(Q)測定から Si-O 配位数変化を精度よく決定することにより、圧力 95 GPa 以上
の高圧下において、SiO2 ガラスは Si-O 配位数が 6 配位以上の高密度構造に変化することが明ら
かとなった。ケイ酸塩マグマのアナログ物質である SiO2 ガラスにおいて得られたこれら結果か
ら考えると、地球の下部マントル深部の圧力条件下(核-マントル境界の圧力=135 GPa 以下)にお
いて、ケイ酸塩マグマの構造は 6 配位以上の高密度構造に変化することが予想される。下部マン
トルの主要構成鉱物である Bridgmanite は 6 配位の Si-O 配位構造を持つことを考えると、ケイ酸
塩マグマの Si-O 配位数が 6 配位以上の構造に変化するということは、鉱物よりも高密度な構造
を持つマグマに変化する可能性を示している。すなわち、このようなケイ酸塩マグマにおける 6
配位以上の高配位構造への変化が、地球の核-マントル境界に存在する高密度マグマの形成要因
となっていると考えられる。この成果は、高インパクトファクター雑誌である Physical Review 
Letters 誌に出版され(Kono et al., 2020b)、さらにその後、国際会議(10th Asian Conference on High 
Pressure Research)での招待講演依頼を受けるなど、注目される研究となった。 

 
(2)本研究において、さらに精密なガラスの構造解析を高圧その場環境下で行うことを目指し、

日本の放射光 X 線施設 SPring-8 において新たに多連検出器回折計の開発を行った。1 気圧下に
おける測定と異なり、高圧その場環境下における液体・ガラスの動径分布関数測定に最も重要な
問題は、試料周りの高圧実験セル構成物質からのバックグラウンドを避け、液体・ガラスからの
弱い散乱のみに焦点を当てた
精密な測定を達成することで
ある。新たに開発した多連検
出器回折計システムでは、ス
リット幅 40 m のコリメーシ
ョンスリットを可能な限り試
料直近位置となるように高圧
プレスの開口部まで挿入する
ことにより(図 2)、2角度=2
の低角においても試料位置で
のコリメーション幅=1.4 mm
の非常に限定された領域から
の散乱のみを測定する高精度
のコリメーションスリットシ
ステムを開発した。 

この新たに開発した高圧下動径分布関数測定システムを用い、1 気圧から圧力 6.0 GPa の高圧
下において SiO2 ガラスの精密構造測定を行った。実験は、SPring-8 の BL05XU・BL37XU ビーム
ラインで行った。エネルギー40 keV の X 線を用い、SiO2 ガラスの S(Q)測定は、ポイント型検出
器を用いたスキャン式の X 線回折測定により行った。BL37XU ビームラインでは 2角度 1-60



範囲、BL05XU ビームラインでは 2角度 1-70範囲での測定を行うことにより、それぞれ Q 範
囲 19 Å-1、20 Å-1 までの高 Q 範囲にわたる S(Q)を高圧下その場で測定することに成功した(Kono 
et al., 2022)。この実験では、(1)の研究で報告した結果よりもさらに高い Q 範囲における測定に
成功しており、1 気圧下でのガラスの構造測定と同等のデータを高圧その場環境下で得ることが
可能になった。 

さらに、高精度の高圧下動径分布関数測定
により得られた SiO2 ガラスの S(Q)測定結果
を基に、高圧その場環境下における SiO2 ガ
ラスの精密構造解析を行なった。近年、1 気
圧下における非晶質物質の構造研究では、実
験により得られた S(Q)データを基に、分子動
力学(MD)シミュレーションと組み合わせた
逆モンテカルロ(RMC)モデリングによる非
晶質構造の解析（MD-RMC 解析）により、非
晶質物質の構造の詳細についての理解が進
んできている。本研究において、高圧その場
環境下における実験により得られた高品質
な SiO2 ガラスの S(Q)結果を基に、MD-RMC
解析を行うことにより、高圧下における SiO2

ガラスの構造モデルの構築に成功した。そし
て、構築した構造モデルを用い、高圧下にお
ける SiO2 ガラスの構造解析を行った。特に、
理論研究により提案されている構造パラメー
ターz（ある Si 原子から５つ目に近い Si 原子
までの距離と４つ目に近い O 原子までの距離
の差を表すパラメーター）を用いた解析によ
り、この構造パラメーターz の分布が高圧下に
おいて二峰性分布を示すことを初めて実験的
に明らかにした(図 3)。重要な点として、高圧
実験後回収した SiO2 ガラスの 1 気圧下での構
造解析では、このような二峰性分布は得られ
ておらず(Onodera et al., 2020)、高圧その場環境
下における高精度の構造解析の重要性を示し
ている。 

本研究における実験と MD-RMC 解析により得られた構造パラメーターz の二峰性分布は、SiO2

液体の理論研究において報告されているものと良い一致を示した。SiO2 ガラスにおける構造パ
ラメーターz の分布は、低圧下においては高い z 値のみの一つの分布を示すのに対し、高圧下に
おいては z 値＝約 1.7 Å の分布が増加し、二峰性分布を示す(図 3)。低圧下の SiO2 ガラスにおけ
る高い z 値の分布は、近接の 4 つの Si 原子が四面体構造を成す構造を示しており、５つ目に近
い Si 原子は第一殻の４つの Si 原子とは大きく離れた位置に存在している。この構造は SiO2 液
体の理論研究により報告されている S 状態の構造と同じ構造であることが分かった。一方、高
圧下において出現する z 値＝約 1.7 Å の分布は、５つ目の Si 原子が第一殻の４つの Si 原子と同
じ位置まで接近し、四面体性が失われた乱れた構造を表している。このように、高圧下その場に
おける精密構造解析により、SiO2 ガラスは１気圧から低圧下では四面体性の高い S 状態構造か
ら主に成る一方、高圧下では四面体性が崩れ、S 状態構造の割合が大きく低下することを初めて
実験的に明らかにすることに成功した。理論研究により、この高い四面体性を持つ S 状態の割
合の変化が、SiO2液体における高温高圧下での異常特性の要因であることが提案されており、本
研究で得られた高圧下における SiO2 ガラスの四面体対称性の崩れは、SiO2 ガラスの高圧下にお
ける異常弾性挙動の構造的起源となっていると考えられる。この研究成果は、高インパクトファ
クター雑誌である Nature Communications 誌に出版され(Kono et al., 2022)、さらにその後、2 件の
国際会議(11th International Workshop on Warm Dense Matter, 9th International Discussion Meeting on 
Relaxations in Complex Systems)での招待講演を受けるなど高い評価を受けている。 
 加えて、本研究で開発した高精度の高圧下動径分布関数システムを用い、次世代の放射光 X 線
実験に向けた技術開発も推進することにより、幅広い科学技術分野や産業での利用に向けた実
験手法の普及も推進した。SPring-8 の BL05XU ビームラインでは、次世代の放射光 X 線測定の
主要要素技術の一つである高エネルギーピンクビームを用いた新しい放射光実験の開発を推進
しており、その高エネルギーピンクビームを用いた高圧下における液体・ガラスの動径分布関数
測定の開発を行った。100 keV の高エネルギーX 線を使用することにより、さらに高い Q 範囲ま
での S(Q)測定が可能になり、20-29 Å-1 の高 Q 範囲にわたる高品質な S(Q)測定が高圧その場環境
下で可能となった。これは、従来の高圧研究における S(Q)測定の 2 倍以上の Q 範囲である。こ
の開発した測定技術は、地球科学におけるマグマ研究のみでなく、物理学や材料科学における液
体・非晶質物質の構造解析に新しい展開をもたらすと期待されている。その一例として、材料科
学研究者との共同研究により、テルル化ゲルマニウム、セレン化ゲルマニウムガラスの高圧構造



測定研究を行った(Fujita et al., 2022)。高精度の高圧下動径分布関数測定の結果、圧力の増加に伴
い、テルル化ゲルマニウム中のパイエルス様歪が次第に抑制され、大気圧下と比べて約 20 %以
下に達すると体積弾性率が大きく増加することが分かった。さらに、より強い歪を示すセレン化
ゲルマニウムにおいても、同様の変化がテルル化ゲルマニウムよりも高い圧力下で観察され、歪
の抑制と観察されたガラスの相転移の間に有意な相関が見られた。これらの実験結果は分子動
力学シミュレーションによっても再現され、ガラスの相転移前後の原子配列がパイエルス様歪
の有無によって特徴づけられることが明確に裏付けられた。この成果についても、高インパクト
ファクター雑誌である Nature Communications 誌に出版されており(Fujita et al., 2022)、本研究で
開発した高精度の高圧下動径分布関数システムは、幅広い科学技術分野において有用かつ高い
インパクトを与えることを示す成果である。 

 
(3)さらに我々は、(2)で開発した高精度の高圧下動径分布関数システムと、(1)で使用した対向

型二段式大容量セルを組み合わせることにより、超高圧下において SiO2 ガラスの精密な構造解
析を行うための実験も行った。実験は SPring-8 の BL37XU ビームラインで行い、BL37XU にお
ける KB ミラーを用いた集光技術により、約 10 m サイズに集光した X 線を用いた SiO2 ガラス
の高圧下動径分布関数測定を行った。その結果、圧力 46 GPa の超高圧下において 20 Å-1 までの
高 Q 範囲にわたる SiO2 ガラスの S(Q)を測定することに成功した。この高品質な実験結果を基
に、さらに MD-RMC 解析を行い、超高圧下における SiO2 ガラスの構造のモデル化にも成功し
た。実験+MD-RMC 解析により構築した構造モデルを用い、超高圧下における SiO2 ガラスの精
密構造解析を行った結果、Si-O 配位数変化と構造パラメーターz や他の構造パラメーターに相関
を得ることに成功した。このような構造パラメーターの相関関係は、高圧下における Si-O 配位
数変化を引き起こすメカニズムを理解する鍵となると考えており、超高圧下における Si-O 配位
数変化を引き起こす圧力誘起構造変化のメカニズムの理解が進むと考えられる。 
 

以上のように、本研究では、研究代表者が独自に開発した対向型二段式大容量セルによる大試
料の超高圧実験と既存の動径分布関数測定を組み合わせた高圧下動径分布関数測定を行うだけ
でなく、新しく SPring-8 の BL37XU・BL05XU ビームラインにおいて、高圧下において高精度の
ガラスの構造測定が可能な高圧下動径分布関数測定システムを開発した。この新たに開発した
高圧下動径分布関数測定により得られた SiO2 ガラスの高品質な S(Q)測定結果を基に、MD-RMC
解析を行うことにより、高圧その場環境下において SiO2 ガラスの精密構造解析に成功した。本
研究では主に SiO2 ガラスについての研究を行ったが、本研究で新しく開発した技術を用いた実
験研究をさらに推進することにより、様々な組成のケイ酸塩ガラスやケイ酸塩液体の構造変化
を解明し、地球内部の高圧下におけるケイ酸塩マグマの構造変化と高密度化の理解が大きく進
むと考えらえれる。 
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