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研究成果の概要（和文）：24GPaまでの高圧下において、Al2O3-SiO2系ガラスとCaAl2O4ガラスの弾性波速度を決
定した。いずれのガラスでも、約7-10 GPaでAlを含まない酸化物ガラスではみられない縦波・横波速度の急増を
観察した。また、CaAl2O4ガラスについては高圧その場放射光X線回折測定を行い、9.8 GPaまでの圧力下で二体
分布関数を取得することに成功した。この実験から、上述の圧力範囲でAlOの多面体とCaOの多面体が接近するよ
うな構造変化が生じることがわかった。上述の結果は、約7-10GPaでAlを含むガラスだけが経験する構造変化が
存在する可能性を示している。

研究成果の概要（英文）：The elastic wave velocities of Al2O3-SiO2 glasses and CaAl2O4 glass were 
determined up to 24 GPa. All of the glasses showed the rapid increase of velocities at ~7-10 GPa, 
which has not been reported in Al-free oxide glasses. High-pressure in situ synchrotron X-ray 
diffraction measurement was also performed on CaAl2O4 glass, yielding the pair distribution 
functions up to 9.8 GPa, successfully. From the XRD experiment, we found the structural change due 
to approach of AlO and CaO polyhedral. The present results suggest that the structural changes which
 only Al-bearing oxide glasses undergo likely exists at ~7-10 GPa.

研究分野： 鉱物物理学
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研究成果の学術的意義や社会的意義
　地球深部には周囲の固体マントルよりも高密度なマグマが存在している可能性がある。地球深部マグマの高密
度化を促す要素の一つとして、高圧での構造変化が挙げられる。しかし実験的困難さから、圧力が誘起する構造
変化については、マグマ自体は勿論、その構造を凍結したガラスにおいても十分に研究されていない。
　本研究では、マグマの主要構成元素の一つであるAlが、約7-10 GPaにおける構造変化・高密度化を引き起こす
可能性を示すことができた。この圧力範囲は、地球深部マグマが多く存在するとされる410 km不連続面直上に相
当するため、不連続面付近に滞留するマグマのふるまいを議論する上で重要な知見となる。

※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 

日本列島に住む我々が頻繁に経験する地震や火山噴火は、地球内部でのマグマの形成や海溝
から沈み込むプレート岩石の部分熔融や破壊などに起因する地球内部起源の現象である。この
ような地球内部の物質が引き起こす自然現象を物質科学的見地から理解するためには、大気圧
下での実験だけではなく、地球内部の高圧下におけるその場観察実験が必要不可欠である。 

高圧その場観察実験が必要とされる地球科学的問題の一つに、地球深部の高密度マグマの存
在可能性が挙げられる。地球内部の地震波速度および電気伝導度の観測から、マントル中には地
表へ向かって移動するマグマだけではなく、周囲の岩石よりも高密度となって地球内部に滞留
するマグマの存在が提案されている。特に 410 km 及び 660 km 不連続面付近では、マグマの存
在によると考えられている地震波の低速度異常が数多く報告されている(e.g., Tauzin et al., 2010; 

Schmandt et al., 2014)。しかし、地球深部で発生するマグマが重力的安定性をもって深部に滞留
し続けるのか否かという点について、現状では高温高圧実験から十分な制約を与えることがで
きていない。これは高圧下での融体の発生と保持が非常に困難であり、高温高圧その場でのマグ
マの構造・物性の測定が進んでいないことに起因する。 

 

そこでマグマの構造を室温で凍結した酸化物ガラス(特にケイ酸塩ガラス)をマグマのアナロ
グ物質とみなし、室温下でガラスの高圧構造物性を測定する実験が試みられてきた。このとき、
高圧構造物性に影響を与える要素の一つとなるのがガラスの化学組成である。そのため、様々な
組成のガラスについて実験を行い、ガラスの高圧構造物性と組成の関係を明らかにしていくこ
とが重要である。しかし、上部マントルやさらにその深部に対応する圧力下におけるガラスの高
圧構造物性測定は、最も単純な組成のケイ酸塩である SiO2 ガラスでは比較的多くの研究報告が
あるものの(e.g., Kono et al., 2020)、多成分系のガラスの測定は非常に限られており(e.g., Sakamaki 

et al., 2014)、ガラスの高圧構造物性変化の組成依存性は未だ不明な点が多い状況にある。 

 

 

２．研究の目的 

本研究では、マルチアンビルプレスと超音波法を組み合わせた高圧その場 X 線弾性波速度測
定と、パリ–エディンバラプレスを用いた X 線回折測定という二つの実験を行い、上部マントル
と下部マントルの境界に相当する 660 km の圧力(24 GPa; 1 GPa = 1 万気圧)までの加圧過程にお
ける酸化物ガラスの弾性波速度と構造(動径分布関数)を決定することを目的とした。サンプル
にはマグマの主要構成元素の一つである Al を含むガラスを採用し、ガラスの高圧構造物性変化
に対する各カチオンの寄与のうち、特に Al に着目して研究を進めた。 

 

 

３．研究の方法 

(3-1)実験試料の合成 

Al2O3–SiO2 二成分系ガラスと CaAl2O4ガラスを合成した。これらの Al に富むガラスはガラス
形成能が低く、通常のるつぼ容器を用いた急冷法の場合、容器接触面からの結晶化によりガラス
化が阻害される。そこで本研究では、無容器熔融法を用いてガラス試料を合成した。Al2O3と SiO2

の混合粉末および CaAl2O4 粉末のペレットを空気中で浮遊させながら CO2 レーザを照射して溶
融させ、数秒間保持したのち急冷することで、φ1.5–2.0 mmの均質なガラス球の合成に成功した。 

 
(3-2)高圧その場 X 線弾性波速度測定 
本実験は放射光施設 SPring-8 の BL04B1 ビームラインで実施した。合成したガラスを上下二

方向から鏡面研磨し、それを弾性波速度測定用高圧セル(Higo et al., 2018; Gréaux et al., 2019)に
封入した。この高圧セルを BL04B1 ビームライン設置のマルチアンビルプレス SPEED-1500 に入
れて加圧した。1 GPa から 24 GPa の加圧過程において、約 1 GPa の圧力間隔で試料中の P 波と
S 波の伝播時間を測定し、同時に X 線ラジオグラフィー像を取得することでガラス試料の厚み
も計測した。波の伝播時間と試料長から、各圧力点における VP、VSを決定した。 
 
(3-3) 高圧その場マルチアングル白色 X 線回折測定 
本実験はアメリカの放射光施設 Advanced Photon Source(以下 APS)の 16-BM-B ビームライン

で実施した。なお本実験は現地に滞在するのではなく、日本からビームラインのコントロール
PC を遠隔操作することで行った。今回のリモート実験では、まず φ1.5–1 mm に加工した CaAl2O4

ガラスを封入した高圧セルを日本で準備し、ビームラインへ郵送した。この高圧セルは実験当日
に現地スタッフによってパリ–エディンバラプレスにセットされ、その後ビームライン PC を遠
隔操作することで加圧・測定の操作を行った。1 GPa から 10 GPa の加圧過程において、0.5–1 GPa

の圧力間隔で試料の XRD パターン(2θ = 3–35°)を取得した。実験から、各圧力点の構造因子を
取得し、動径分布関数を決定することに成功した。 



４．研究成果 
(4-1)高圧その場 X 線弾性波速度測定 
 xAl2O3–(100−x)SiO2ガラス(以降 AS ガラス; x = 28, 36, 43, 50, 60、mol%)と CaAl2O4ガラスにつ
いて、各ガラスの圧力に対する VPと VSの変化挙動をみると、まず常圧から約 7 GPa まではガラ
スネットワーク中の空隙(void)の収縮に伴う速度低下が観察された(図 1)。しかしより高圧の 7–

10 GPa では、一転して速度が急増する様子が AS ガラス、CaAl2O4ガラスの両方で観察された(図
1)。AS ガラスでは Al2O3量が最も多い x = 0.60 のガラスで特に速度の急増が明瞭であり、Al2O3

量の減少と共に SiO2ガラスの速度曲線に近づいていった。11 GPa を上回る圧力条件になると、
速度の増加は緩やかになった。この実験結果は、約 7–10 GPa の圧力範囲において、Al に富むガ
ラスだけが経験する構造変化が存在する可能性を示している。 

 なお、当初は高温での測定も行い、温度が弾性波速度変化に与える影響も研究する予定であっ
たが、新型コロナウイルスの流行に伴い BL04B1 ビームラインを利用した実験計画を修正する
必要が出たため、本研究課題の期間中は弾性波速度の組成依存性の検証に注力した。 

図 1. AS ガラスと CaAl2O4ガラスの各圧力点における(a)VPと(b)VS. 

 

(4-2)高圧その場マルチアングル白色 X 線回折測定 
弾性波速度のデータから示唆された酸化物ガラスの高圧構造変化を直接観察するために、高

圧での弾性波速度を決定した試料のうち、CaAl2O4ガラスについて高圧その場マルチアングル白
色 X 線回折測定を行った。この実験では、常圧から 10 GPa までの約 1 GPa の圧力間隔で CaAl2O4

ガラスの構造情報(二体分布関数)を決定することに成功した。各圧力条件の二体分布関数を比
較したところ、7–9 GPa で Ca–Al 距離に対応するショルダーピークが、より短距離の Al–Al 距離
に対応するピークに接近し、最終的に Al–Al のピークに吸収される様子が観察された(図 2)。ま
た、最も短距離の相関である Al–O のピーク、すなわち Al–O 結合距離に対応するピークの位置
は、6 GPa までは変化せず、約 6–7 GPa からわずかに増加し始める様子が観察された。以上の結
果は、CaAl2O4ガラスでは約 7–9 GPa の圧力で Ca–O 多面体と Al–O 多面体が接近するような構
造変化が生じ、その変化が Al–O 配位数、すなわち短距離構造変化のトリガーとなっていること
を示唆している。 

なお、当初の計画では APS・13-BM-D で高圧その場 X 線トモグラフィー測定を行い、ガラス
の密度測定を行う予定であったが、新型コロナウイルスの流行により 13-BM-D での滞在実験を
行うことができなくなってしまった。しかし、その一方で 16-BM-B の X 線回折リモート測定シ
ステムの共同利用が開始された。高圧その場観察で得られるガラスの構造情報は、加圧過程にお
ける弾性波速度や密度の変化を解釈する上で非常に重要な情報となるため、当初の実験計画を
変更し、上述の XRD 実験を実施した。 

図 1. 高圧下における CaAl2O4ガラスの(a)構造因子 S(Q)と(b)二体分布関数 g(r). 



以上の二つの実験では、物性(弾性波速度)と構造がほぼ同じ圧力で急激な変化を示している
ことから、7–9 GPa の構造変化は、その圧力におけるガラスの物性を大きく変化させることが明
らかとなった。しかしながら、高圧実験から得られた弾性波速度と二体分布関数の情報のみでは
ガラスの 3 次元的な高圧構造モデルやその変化の様子を捉えることは困難である。今後は AS ガ
ラスの二体分布関数も取得し、数値シミュレーションを取り入れた研究を展開することで、酸化
物ガラスの高圧構造変化における Al と Ca の役割の詳細について迫っていきたい。 
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