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研究成果の概要（和文）： 

第三世代放射光をＸ線源とし、試料-検出器距離 955mm を持つ大半径高分解能ガンドルフィカメ

ラを開発した。このカメラを用いることにより平均試料半径～70μm 程度の天然の鉱物集合体

の結晶性試料より良好な粉末Ｘ線回折図形を得ることに成功している。本手法を宇宙航空研究

開発機構(JAXA)の探査機「はやぶさ」が回収した小惑星イトカワ回収の表面微粒子のＸ線回折

分析に適用し斜長石温度計の適用でその結晶化温度の決定に成功した。 

 

研究成果の概要（英文）： 

A high angular resolution Gandolfi camera with the camera radius of 955mm was 

successfully developed for 3rd generation synchrotron X-ray source. With the Gandolfi 

camera we successfully observed high quality powder X-ray diffraction data from a small 

volume natural samples that composed of several mineral crystals. We have adopted the 

camera for analysis of small particles recovered from the surface of an asteroid “Itokawa” 

by the JAXA’s space prove, “Hayabusa”. As the result of plagioclase thermometry using the 

X-ray powder diffraction data obtained by the Gandolfi camera, the crystallization 

temperatures of the plagioclase were determined. 
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１．研究開始当初の背景 

申請者らは、これまで太陽系物質進化過程

の解明のため、宇宙探査によって取得される

微小試料の鉱物組成比を非破壊で定量する

方法の開発を進めてきた。対象物質は直径～

200μm 以下の地球外物質（微小隕石・宇宙

塵など）で通常は微小な結晶相の集合体であ

る。これらの物質は主にケイ酸塩鉱物や鉄
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-Ni の硫化鉱物より構成されているがこの鉱

物相の相対的存在量を決定することでその

物質の起源を推定することが可能となる。 

我々は、擬似的に全方向を向くように試料

を回転させ単結晶に近いあるいは結晶集合の

試料から非破壊でＸ線粉末回折図形を得るガ

ンドルフィカメラをシンクロトロン放射光実

験施設に設置し、試料から擬似粉末回折図形

を得てこれを結晶構造精密化法Rietveld解析

により各鉱物相の半定量を行う方法の開発を

実施してきた。しかしながら本手法は次のよ

うな問題点があった。測定対象となる微小地

球外試料はその鉱物組成の主成分はケイ酸塩

鉱物からなり、これら主要構成鉱物の結晶構

造はケイ素-酸素の四面体がその骨格をなし

ているためケイ素-酸素四面体に由来する結

晶面間隔が卓越する。このため従来のガンド

ルフィカメラ（カメラ半径75mm）によって

得られる粉末回折図形は主要鉱物の回折ピー

クが一定の角度領域で互いに重なりあうため

、X線回折ピークの指数付けの困難さから鉱

物相の同定の失敗や多成分Rietveld解析時の

ピーク分離の困難さが測定精度の上限を規定

してしまうため、その精度には限界が生じて

いた。 

 

２．研究の目的 

955mmという大半径の検出器を有する放

射光用ガンドルフィカメラの開発を行い、微

量（直径にして200μm以下）の多相鉱物試料

から高角度分解な擬似粉末Ｘ線回折図形を取

得する。結晶相の同定、各鉱物相の結晶学的

情報の決定を容易にするとともに、多相

Rietveld解析法を適用した場合の、微量鉱物

試料からの、鉱物相の非破壊定量法の精度向

上を試みる。さらに得られる粉末回折図形を

高い角度分解能を生かした手法により解析し

天然微小試料の熱圧力などの履歴を解析する

手法を探索する。 

 

３．研究の方法 

ガンドルフィカメラは兵庫県西播磨の大型

放射光施設SPring-8の物質・材料研究機構の

専用ビームラインBL15XUで開発した。粉末

Ｘ線回折用のカメラ半径約955mm持つ２次

元検出器イメージングプレート（IP）をガン

ドルフィカメラの検出器として用いた。通常

のガンドルフィカメラのカメラ半径は75mm

であるが、今回開発したカメラの半径は

955mmである。単純にＸ線回折の2θ方向で

の最小角度分解能がこれまでの12.7倍に改善

された。装置を設置するBL15XUビームライ

ンは第三世代放射光施設のＸ線アンジュレー

タ光源と窒素冷却モノクロメータを装備して

いるため試料位置でのビームサイズは1mm

×1mm以下となる。一方検出系として使用す

るカメラ半径は955mmという大半径であり

極めて試料位置の設定精度に敏感である。実

際に検出器のIP設定時には50μm以下の位置

ずれが観測可能である。そのためガンドルフ

ィカメラヘッドはX-Y-Z-Ry-Rzの5軸をもち

各設置精度が1μm程度の十分な精度をもつ

設置架台上に置き回折計の回転中心および放

射光ビームに正確に設置できるようにした。 

 大半径化に伴う空気の吸収による回折強

度の低下と空気散乱によるデータの S/N 比

の低下は、放射光パイプ末端から試料までを

カバーする真空パス、資料周りの He チャン

バー、試料後のダイレクトＸ線をとどめるダ

イレクトストッパーの製作にて改善した。 

 標準粉末回折試料や構造・組成の判明して

いる典型的鉱物試料を一定割合で混合・固化

させた標準試料を作成し、開発したガンドル

フィカメラの評価を実施した。JAXA の探査

機「はやぶさ」が小惑星イトカワより回収し

た微粒子の X 線回折実験も実施した。 

 
４．研究成果 
(1)大半径シンクロトロンガンドルフィカメ
ラの開発。 

従来の12.7倍のカメラ半径を持つシンクロ

トロン放射光用高分解能ガンドルフィカメラ

の開発を行った。本ガンドルフィカメラは第

三世代大型放射光施設SPring-8の物質材料研

究機構ビームラインBL15XUの回折計に搭載

し、光源に第三世代放射光の挿入光源、2軸回

折計の大半径IPを検出器とする形にて開発を

行った。本放射光用ガンドルフィカメラの緒

元を以下に列挙する。 

Ａ．カメラ半径（試料検出器距離）：955mm 

Ｂ．カメラヘッド：Italia Tenno社製 

Ｃ．標準使用Ｘ線：19keV、 

Ｄ．2θ範囲：11～90度 

Ｅ．最小角度分解能：0.003度（2θ） 

Ｆ．カメラ位置調整架台：X-Y-Z-Ry-Rzの5

軸調整架台。 

Ｇ．チャンバー：オリジナルのチャンバー

を改造することでHe充填を可能しバックグ

ラウンド散乱の低減を実施。 

Ｈ．コリメータ、ビームストッパー：バッ

クグラウンドノイズの低減のため、回折計の

幾何学的条件に合わせ作製した。 

 

(2)大半径シンクロトロンガンドルフィカ

メラの性能 

開発した高分解能シンクロトロン放射光



 

 

用ガンドルフィカメラの性能評価および実

際の応用目的のためにX線回折実験を行った。 

試料は、NIST-CeO2標準、天然鉱物結晶の混

合体粉末（多相試料）、標準岩石粉末などを

約 50～200μmφの大きさに樹脂にて固化さ

せガラス棒の先端に接着したもの、また地球

外物質微粒子をそのままカーボンファイバ

ーの先端に接着した試料などを使用した。回

折実験では適正に粉末回折パターンを取得

できることを確認した。露光時間は上記の試

料サイズで数分のオーダーであった。角度分

解能を NIST-CeO2 の標準粉末試料からの回

折ピークを用いて評価した。回折プロファイ

ル よ り 求 め た Δ d/d の 値 は  0.1 ％

(X-ray:19keV, 面間隔 d＝1.36～1.42Åの反

射による)となり設計通りの高い角度分解能

が得られていることが判った。回折データの

S/N 比を向上させるために実施した試料周り

の散乱低下も良好に作動し、サイズ 30μmφ

程度の試料からも十分な S/N 比の粉末回折

強度データを取得することができた。 

NIST-CeO2粉末試料からの粉末回折デー

タを用いてRietveld解析で結晶構造解析を実

施した。取得した回折強度データは連結や原

点、角度補正などの補正を実施後、Rietveld

法に結晶構造解析を実施した。解析の結果は

最終信頼度因子Rp=2.57, Rwp= 3.67,という

構造解析による原子位置決定に十分な精度の

結果を得ており、データ取得その後のデータ

処理などが適正に実施できていることが示さ

れた。本ガンドルフィカメラは非破壊で微量

試料中の相の同定、結晶学的データの取得の

みならず、良好な粉末回折データが得られれ

ば微小試料の結晶構造決定にも有効であると

考えられる。 

 

(3)探査機「はやぶさ」が回収した小惑星イ

トカワ表面微粒子のＸ線回折分析 

高分解能放射光ガンドルフィカメラを用

いて、宇宙航空研究開発機構(JAXA)の探査機

が小惑星イトカワの表面から回収した微粒

子の X 線回折実験を実施した。 

細いグラファイトファイバーの先端に樹

脂で接着されたイトカワ微粒子を搭載し、19 

keV の単色 X 線を照射し、試料からの回折 X

線を観測した。回折 X 線は円筒形 IP 上に記

録しデータ連結などの処理の後粉末回折図

形として取り出した。空気散乱によるバック

グラ ウンドノイズを低減するため試料周り

に半径約 60mmのチャンバーを設置し Heを

1 l/min で実験の間導入した。X 線回折データ

はシンクロトロン CT および粒子表面の電子

顕微鏡観察の結果もとに選択した 20 粒子か

ら収集した。これらの試料の平均サイズは 77

μm。最小径で 30μm、最大径で 190μm で

あった。露光時間は試料体積に応じて変えた

が 600～9000 秒であった。2θ=60 度までの

範囲から回折強度データを収集した。 

得られた粉末回折試料はピーク指数付け
により鉱物相の同定を行うとともに、微粒子
に含まれるの斜長石の地質温度計を用いて
結晶生成温度の推定を実施した。この地質温
度計は斜長石の格子定数から結晶化温度を
推定する手法で隕石中のコンドライトの生
成温度推定にも利用されている。この温度計
には斜長石の 2本のX線回折ピーク位置の差
を求める必要がある。今回の微粒子より得ら
れた粉末回折図形では斜長石の回折ピーク
はカンラン石や輝石の回折ピークと重なる
ことが多かったが、我々のガンドルフィカメ
ラの高い角度分解能により 5 個の微粒子から
斜長石地質温度計が適用できる良質の回折
図形を得ることができ、斜長石の結晶化温度
の決定に成功した。 

 

(4)まとめ 
 本手法は非破壊で微小な（～200μmφ以
下）の単結晶に近いあるいは結晶集合の試料
から良好な粉末回折データを収集できるこ
とが実証できた。これにより天然人工を問わ
ず微小な試料で単結晶に近いあるいは結晶
集合の試料であればその構成相の同定、各相
の結晶学的データの取得、各相の相対的存在
度、結晶構造情報などが良好に取得できるこ
とが示された。この手法は天然の鉱物や惑星
物質科学の分野のみでなく、材料開発初期の
不均一の微量試料しか得られない物質の結
晶構造情報の取得などへの応用も期待でき
る。 
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