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研究成果の概要（和文）：近年、隕石衝突条件を再現してのその場観察など、動的条件下での反応速度の解明や
反応過程の可視化が求められている。そこで本研究では、なかでも急激な圧力・温度変化下での結晶構造変化プ
ロセスを観察するために、SPring-8 BL10XUにおいて、高速2次元X線検出器、レーザー加熱・温度計測システ
ム、およびダブルメンブレン駆動式DACと新規ガス圧制御システムを同期させたDACを用いたサブミリ秒in situ 
XRD測定システムを開発した。本システムにより、レーザー加熱による5000Kまでの瞬間加熱・急冷実験が可能と
なり、また、高速加減圧中におけるDAC中の試料の構造変化の可視化が可能となった。

研究成果の概要（英文）：To simulate and study reaction processes under extreme conditions, such as 
meteorite impacts, we developed a submillisecond in situ XRD measurement technique using DACs at the
 BL10XU/SPring-8 beamline. This involved two key developments: (1) a high-speed XRD system with 
microfocus X-rays, (2) a double membrane-driven DAC with a two-line gas-pressure control system for 
rapid compression-decompression experiments. The high-speed XRD system utilizes the LAMBDA 750k CdTe
 detector, providing high angular resolution and fast continuous measurements up to 2 kHz. 
High-speed XRD measurements of samples in DAC under changing temperature and pressure were achieved 
by synchronizing the detector with laser heating system and/or a  pressure control system.  This 
versatile system can integrate composite measurements, such as electrical resistance, and apply to 
extend experiments under complex sample environmental changes.

研究分野：固体地球科学、量子ビーム、放射光高圧科学

キーワード： ダイヤモンドアンビルセル　X線回折計測技術　隕石・小惑星衝突　高温・高圧条件　その場時分割測定

  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
近年、隕石衝突条件を再現してのその場観察など、動的条件下での反応速度の解明や反応過程の可視化が求めら
れている。そこで本研究では、なかでも急激な圧力・温度変化下での結晶構造変化プロセスを観察するために、
世界で初めてSPring-8 BL10XUにおいて、高速2次元X線検出器、レーザー加熱・温度計測システム、およびダブ
ルメンブレン駆動式DACと新規ガス圧制御システムを同期させたDACを用いたサブミリ秒in situ XRD測定システ
ムを開発した。本研究により開発されたシステムは、汎用性の高いものであり、地球科学分野に閉じず、機能性
材料探求を目的とする実験のなど、広い分野の研究に応用されている。

※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。



Ｆ－１９－１（共通） 
１．研究開始当初の背景 
 高輝度放射光 X 線の有用性を最大に活かすことで、ダイヤモンドアンビルセル(DAC)中に封入
された極微小な試料に対し、X 線回折法(XRD)を始めとする多岐に渡る測定が可能となり、数多
くの成果が創出されている。しかし、静的な圧力発生下における実験、研究が数多く成されてき
た一方、DAC 中の試料環境の動的変化中におけるリアルタイム計測システム構築は世界的に見て
も着手されはじめたばかりである。例えば氷や揮発性物質を多く含む彗星、小惑星の衝突により
海や大気がもたらされたとする説は有力である。生命の源である地球の水とアミノ酸は隕石衝
突が起源であるとされる仮説を議論するためには、隕石衝突と同様の急激な温度・圧力変化を実
験的に再現し、化学反応、非平衡状態における相変化を可視化することは不可避である。また、
高温超伝導相や高性能新奇材料探査を目的とする物性研究においても、偶然や幸運によらない
合成パスの確立方法を目指す研究が増えており、その生成メカニズム解明、更に温度圧力クエン
チによる高圧相凍結による新奇物質のデバイス化のため高温・高圧下におけるその場・動的変化
観察によるカイネティクスの解明・反応過程の可視化が強く求められている。世界の放射光施設、
例えば米国の APS、ドイツの PETRA III において、急激な加減圧を目的とする実験は行われ始め
ているが、圧力のみでなく温度も変化させながらの複合環境変化中のサブミリ秒の時間分解構
造複合計測を可能とするシステムは構築されていなかった。 
 
２．研究の目的 
 本研究では、DAC を用いた温度圧力変化中における複合動的環境下でのサブミリ秒 XRD 計測技
術の開発を行うことを目的としている。本計測技術の開発は、高温超伝導相を始めとする高性能
材料探求を目的とする物性研究においても、試料の合成パスの確立方法を目指す研究が増えて
おり、その場・動的変化観察が強く求められていることから、地球惑星科学分野以外の高圧科学
全体においても創造性の高い研究開発である。また、現在よりも高フラックスを有する高エネル
ギー集光 X線の利活用が期待される、SPring-8-II アップグレード計画を視野に入れた開発でも
ある。 
 
３．研究の方法 
隕石衝突時のような動的極限条件を再現する急激な加減圧・温度変化における高速構造変化の
可視化を目的とし、高圧構造物性ビームライン SPring-8/BL10XU において DAC を用いた複合動
的環境下におけるサブミリ秒 XRD 計測技術開発に着手し始めた。高速ハイブリッドピクセルア
レイ X線検出器 LAMBDA 750k (X-spectrum)を主軸とし、加熱の安定性と温度計測の高速化に向
け最適化したレーザー加熱・温度測定システム、 新たに開発したガス圧制御システムの統一制
御について LabVIEW をベースに構築することで、 レーザー加熱による瞬間加熱の制御、高速加
減圧実験、及びそれらの可視化を実現した。また、開発したサブミリ秒 XRD 計測を利用し、急激
レーザー加熱、急激加減圧実験についてそれぞれ試験計測を行うほか、鉄かんらん石を試料とし
た急激レーザー加熱実験を行うことで、リキダス相の同定を行った。以下にそれぞれの開発内容
について詳細を述べる。 
 
４．研究成果 
(1) 集光 X線を用いたサブミリ秒高速 X線回折計測システム開発 
本研究では大型放射光施設 SPring-8 BL10XU において、DAC を用いた複合動的環境下における
サブミリ秒 XRD 計測技術の開発を行った。デジタル遅延パルス発生器（DG645、(Stanford 
Research Systems)による外部トリガ制御により、最高 2 kHz での連続高速撮像が可能である 2
次元 X線検出器 LAMBDA 750k(X-spectrum 社)とレーザー加熱・温度測定システム、ガス圧制御
システムを同期させることで、レーザー加熱による瞬間加熱の制御,高速加減圧実験中における
試料の結晶構造変化の可視化を実現した。その際、DAC に封入された高圧試料の試料サイズが小
さいことから、X線複合屈折レンズを用い、30 keV の単色 X線を垂直方向で 6.5 μm、水平方向
で 9.5 μm（FWHM）まで集光した。この際、サンプル位置でのフラックスは 1.1 × 10¹² photon/s
であり、サブミリ秒での X線計測を行う本研究においても、十分に解析が可能なデータ取得が可
能であることを確認した。 
 
(2) ダブルメンブレン駆動式 DAC の製作と急速加減圧実験 
 急激に圧力を上昇、減圧しながらの XRD 計測を可能とするため、ダブルメンブレン式 DAC を、
企業と開発し、別に開発した二系統ガス圧制御装置を上記でご紹介したサブミリ秒高速 X 線回
折計測システムに組み込んだ。メンブレン式 DAC とは、DAC のピストン部にメンブレンと呼ばれ
る金属の風船を取り付け、ス圧をメンブレンに印加することでピストンが駆動され試料が加圧
される仕組みである。本研究では、ピストンとシリンダの間にメンブレンを設置することで、メ
ンブレンによる減圧機構も追加した新たなダブルメンブレン駆動式 DAC を企業と共同で開発・
製作した(株式会社 SYNTEK)。以下は本システムを用いて行った、急速加減圧実験の詳細と、実
験結果である(図 1)。 
今回は圧力マーカーとして一般的に用いられる NaCL と Au を、試料として用いた。圧力は Au の



111 ブラッグ反射から得られた格子体積を利用し、
報告されている Au の状態方程式（Tsuchiya et 
al., 2003）に基づいて計算している。キュレット
サイズ300 μmのダイヤモンドアンビルを利用し、
初期圧力 13.5 GPa まで加圧したのち、ガス圧制御
システムに 8 MPa のガス圧力を印加した。ガス圧
制御装置のバルブ開と、X線検出器による撮像を同
時に開始すべく、それぞれに同時に TTL 信号を送
信した。XRD データは 1ミリ秒での連続撮像を行っ
た。バルブ開から 937 ミリ秒後、NaCl の B1 相から
B2 相へ相転移が開始(28.8 GPa)、その後、実験開
始から1060ミリ秒後にNaClは B2相へ完全に相転
移した(34.2 GPa)。また、この際最大加圧速度は 76 
GPa/s であった。 また、同試料を加圧用メンブレ
ンに 6 MPa までガス圧を印加することで 37.7 GPa
まで加圧したのち、ガス圧制御装置とメンブレン
間のバルブ閉の状態で減圧用のガスラインに5 MPaの
ガス圧を供給した。X線検出器へのTTL信号と同時に、
加圧用ガスラインのリークバルブを開、さらにその 100 ミリ秒後に減圧用メンブレンへのバル
ブを開いた。XRD データは 0.5 ミリ秒での連続撮像を行っている。NaCl の B1 相由来の回折線は、
初期トリガーから 491.5 ms 後に 20.2 GPa で観察され始め、510 ms 後には NaCl の B2 相からの
XRD ピークが完全に消失し、その際、圧力は 17.2 GPa に達した。初期トリガーから 573 ms 後
に、最大減圧速度 355 GPa/s に到達したことがわかった。 
 
(3)急激融解実験とサブミリ秒パルスレーザー加熱 
本研究ではまず、安定化電源によるレーザー出力制御
を高速 XRD 計測システムに組み込み、地球のマントルや
隕石を構成する鉱物を代表するMg2SiO4-Fe2SiO4系のFe
端成分であるファイアライトの瞬間溶融実験を行っ
た。28.6-52.0 GPa の圧力範囲において計 6 回の実験
を行っている。合成されたファイアライトを出発試
料として使用し、ダイヤモンドアンビルセルで任意
の圧力を印加した。最初のトリガーパルスにより XRD 測
定と輻射温度測定を開始し、さらに、最初のパルスから
500 ミリ秒後、レーザーを発振するために安定化電源へ
TTL 信号を送ることで、上下流合わせ 50-70 W のレーザー
を出力した。各 run において、試料は最大 3270-3700 K ま
で加熱され、全ての run において試料は全溶融状態とな
った。レーザー出力は発光後 0.5 秒維持され、その後レーザーの出力を切ることで、試料を急冷
した。本実験の代表的な結果を図 2に示す。図 2は 1ミリ秒ごとに連続撮像された XRD2 次元デ
ータを積分し、1次元化した結果をまとめたもの、温度測定データ、および XRD パターンより得
られた圧力を示す。XRD1 次元データは Le Bail 法によりフィッティングした。圧力は KCl B2 相
の格子体積と、P–V–T 状態方程式から導出した（Tateno et al., 2019）。この run では、初期パ
ルスから 600 ミリ秒後、液体サンプルに由来するハローパターンが観察され、44.3 GPa および
3400 K で Fe2SiO4が完全に溶融したことを示した。初期トリガーから 1秒経過後、安定化電源の
出力をゼロにする信号を送信し、初期トリガーから 1106 ミリ秒後に融解した試料からスティシ
ョバイト(SiO2)が晶出し、その 4ミリ秒後に FeO B1 相が晶出した。これらの結果は、44.3 GPa
での Fe2SiO4のリキダス相がはスティショバイトであることを示している。今回行ったすべての
圧力条件下で、スティショバイトはレーザー急冷後の溶融試料から最初に晶出し、FeO は 3～5 
ms 後に結晶化しており、すべての実験圧力条件下での Fe2SiO4の液相はスティショバイトである
と結論付けることができた。本研究結果は、ex situ 化学分析を用いた先行研究結果と一致する
（Kato et al., 2016）。このようにして、レーザ
ー加熱 DAC を用いた高圧高温下での in-situ 高
速 XRD 測定を利用した新しいアプローチを実証
することに成功した。本研究で開発されたシステ
ムは 2021 年から共用を開始しており、既に成果
が創出されている（Ohta et al., 2023）。 
その後、レーザー加熱システムのパルス時間幅
の、より精密な制御をするため、ファンクショ
ンジェネレータによるレーザー発振の直接制
御を行い、図 3のように、サブミリ秒パルスレ
ーザー加熱を実現した。 
引用文献: Kawaguchi-Imada et al.(2024), Journal of Synchrotron Radiation,31.2 

図 1 急速加減圧実験結果 

図 2 Fe2SiO4の急激融解実験結果 

図 3 サブミリ秒パルスレーザー加熱実験結果 
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