
科学研究費助成事業　　研究成果報告書

様　式　Ｃ－１９、Ｆ－１９、Ｚ－１９ （共通）

機関番号：

研究種目：

課題番号：

研究課題名（和文）

研究代表者

研究課題名（英文）

交付決定額（研究期間全体）：（直接経費）

１４４０１

若手研究(A)

2013～2010

Ｘ線散乱計測を用いた化合物・混合系中の固体－プラズマ遷移領域化学反応診断

X-ray scattering diagnostics of chemical processes in compound and mixture under sol
id-plasma transition

７０４３２５１５研究者番号：

尾崎　典雅（Ozaki, Norimasa）

大阪大学・工学（系）研究科（研究院）・助教

研究期間：

２２６８４０３２

平成 年 月 日現在２６   ６ １１

円    20,600,000 、（間接経費） 円     6,180,000

研究成果の概要（和文）：パワーレーザーで生成される動的極超高圧物質状態を巨視的及び微視的にその場リアルタイ
ムで観察するための実験研究基盤の確立に成功した。圧力-体積-温度の巨視的パラメータの計測と同時に、弾性・非弾
性X線散乱スペクトル計測を行い、ミクロな物質状態と反応プロセスの診断を可能とした。
　炭素の高密度安定相（ダイヤモンド）の固体-プラズマ遷移領域における物質状態と反応プロセスを可視化し、1千万
気圧超および2万度超の極限環境化の物質が中距離的な液体構造を持つこと、巨大惑星深部に相当する強結合性を有す
ることなどが明らかとなり、高エネルギー密度物質科学の新たな展開の可能性を示した。 

研究成果の概要（英文）：High-power laser experimental platform has been developed to investigate dynamical
ly ultrahigh pressured materials macroscopically and microscopically. Measurement of elastically and inela
stically scattered X rays was performed simultaneously with measurements of macroscopic parameters includi
ng pressure, volume (density), and temperature, resulting in micro-macro diagnosis of materials and its ch
emical processes. 
 High-pressure stable phase of carbon, diamond, was investigated in the transient region between solid and
 plasma. We revealed that the carbon system under 10 million atmospheric pressures and 20 thousand kelvin 
temperatures has a mid-range liquid like structure and an unprecedented ion-ion correlation corresponding 
to interior of giant planets. This work opened new frontier of high-energy density material sciences.
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１．研究開始当初の背景 
 物質に入射した X線は、物質中の電子との
相互作用によって散乱を受ける。この散乱 X
線を分光すると物質中の電子の密度と温度
に依存したスペクトルが得られる。一般に高
エネルギー密度プラズマの診断は、極短パル
スレーザー照射によって生成するプラズマ X
線パルスなどを用いて行われる。高密度プラ
ズマの電子密度と電子温度を同時に診断可
能な強力な方法であるX線散乱計測について
は、特にレーザー爆縮核融合関連の主要研究
所において精力的に研究が進められている。 
Glenzer と Gregori らは、初めて高温高密度
プラズマからの散乱X線スペクトルの計測に
成功し、コンプトン散乱ピークのブロード化
とダウンシフトから電子密度と温度を決定
している（Glenzer et al., 2003）。近年で
は、核融合のみならず、状態方程式や惑星科
学研究などと絡めて、レーザー衝撃波圧縮に
よって生成される比較的低温（数万度程度）
で高密度の“Warm Dense Plasma”からの X
線散乱計測実験に注目が集まっている
(Ravasio et al., 2007; Garcia Saiz et al., 
2008; Kricher et al., 2009)。研究代表者
は、エコールポリテクニークの Ravasio らと
共に、これに先んじて衝撃超高圧縮された物
質についての X線散乱計測を試み、高圧縮さ
れたアルミニウムイオンの相関効果が、弾性
散乱ピークの大幅な減少に影響しているこ
とを明らかにした（Ravasio et al., 2007）。 
 しかしながらこれまでの研究においては、
固体状態からプラズマに完全に転移しきっ
ていない、いわば過渡領域におけるミクロな
物質状態に関する情報は、媒介する複雑な化
学反応などが原因となって明らかにされて
いない。この領域では、可視光域の失透現象
などが起こり、計測の困難さが増すことが原
因のひとつでもある。また、炭化水素をはじ
めとする化合物の光学的反射率データと、理
論データベースとの深刻な不一致は、高圧下
で解離・部分電離化学反応した炭素と水素の
複雑な混合系状態の記述に起因しているこ
とは明らかである。また、Si など光学的に不
透明な半導体などに至っては、衝撃高圧下で
の金属性相転移が予測されているにも拘ら
ず、調べる術が無く、その場実時間のミクロ
物性計測は全く手を付けられていないのが
現状である。レーザー動的圧縮と X線散乱の
方法は、これら現代物質科学の重要な課題を
解決する極めて有用なツールであり、ひいて
はハイパワーレーザー科学に立脚した新し
い凝縮物質科学の開拓に向けて、決定的な役
割を担うはずである。 
 
２．研究の目的 
 本研究では、パワーレーザー動的圧縮法と
X 線弾性・非弾性散乱計測を用いて、マルチ
メガバール圧力・1 eV 温度領域(数 100 万気
圧・1 万度)の固体-プラズマ遷移領域に関し
てダイナックな超高圧環境下における物質

診断研究を初めて行い、特に複雑系中の物質
状態や化学反応素過程の描像を明らかにす
ることを目的とする。化合物を始めとする
種々の誘電体は動的超高圧高温下で溶融、さ
らに解離・電離を通じて最終的に原子流体(理
想プラズマ)へと転移するが、この固体−プラ
ズマ遷移過程に介在する化学反応素過程を
理解するための実験的な試みを開始するこ
とで、超高速の炭化水素化合物-衝撃誘起ナノ
ダイヤモンド相転移など、ユニークな物質や
物性の発現に繋がる新しい極限物質研究領
域の展開に向けて足がかりを得ることを目
標とする。 
 
３．研究の方法 
（１）ハイパワーレーザーを試料に照射して
動的超高圧縮状態を生成し、同期して入射し
たレーザープラズマX線プローブの散乱スペ
クトルを結晶分光器システムによって計測
した。固体-プラズマ遷移領域の物質状態に
おけるミクロな描像を実験的に得るために、
スペクトル形状、弾性・非弾性散乱項強度な
どの解析を行った。 
 
（２）レーザー衝撃超高圧下の物質状態は、
線結像型レーザードップラー速度干渉計
（VISAR）と線結像型放射輝度温度計（SOP）
を X線診断系と独立に使用して観測すること
でキャラクタライズした。散乱スペクトル解
析において信頼性の高い拘束条件を得るた
めに、圧縮状態における圧力-体積-温度の熱
力学的状態量の絶対値を独立に決定した。こ
れら熱力学的パラメータの変化から溶融を
はじめとする状態変化や相転移を検討・確認
した。 
 
（３）実験で得られた熱力学的状態量をもと
に、第一原理的分子動力学計算を実施した。
極限極端条件下の物質状態に関する理解を
深めるために、構造や電子状態に関する詳細
な情報を得た。 
 
（４）得られた実験技術の基盤を展開して、
結晶構造変化を直接的に得るためにX線回折
構造解析などを同時に実現するピコ秒・フェ
ムト秒時間分解ポンププローブ実験を開始
した。 
 
４．研究成果 
（１）異なる 2台の結晶分光器を用いて、非
共同散乱計測と光源スペクトルのキャラク
タライズを同時に実施できるシステムを構
築し、基盤となる実験技術手法を確立した。
光源にはレーザー駆動銅プラズマからの He-
α（8-9 keV）線などを用いた。衝撃波圧縮
状態の決定には、線結像型レーザードップラ
ー速度干渉計（VISAR）と線結像型放射輝度
温度計（SOP）を改良して用いた。干渉縞コ
ントラストを改善するため、高ダイナミック
レンジストリークカメラシステムを導入し



て、世界トップレベルのシステムを確立した。 
 
（２）固体-プラズマ遷移領域における物質
状態と反応プロセスを可視化するために、レ
ーザー衝撃波圧縮を用いたポンププローブ
実験を実施した。炭素の高密度安定相である
ダイヤモンドをレーザー衝撃圧縮し、1 千万
気圧（1 TPa）を超える極超高圧領域の極限
物質状態を生成した。独自に開発した多層膜
ターゲットを使用することにより、従来の研
究例に比べて 1/10 程度のレーザーエネルギ
ーで 2 TPa もの圧力状態を生成することに成
功した。レーザー衝撃波圧縮極超高圧状態量
（圧力-密度-温度）の決定は、レーザードッ
プラー速度干渉計（VISAR）と放射温度計
（SOP）からなる高速光学計測により行った。 
 
（３）生成された極超高圧状態の炭素にプロ
ーブ X 線を入射し、弾性-非弾性散乱した X
線のスペクトルを湾曲結晶分光器によって
取得することに成功した。極超高圧の溶融線
より高温の領域における散乱スペクトルを
世界で初めて計測し、コンプトン散乱強度か
ら高圧液体炭素の金属状態における自由電
子数を定量的に診断した。 
 
（４）実験によって得られた密度-温度の状
態量を用いて理論的な散乱スペクトルを求
め、実験で得られたスペクトルと比較するこ
とによって、極超高圧力下の炭素の自由電子
数を評価した。得られた価電子数とイオン間
距離及び電子温度を用いて系の結合定数Γ
を評価すると、従来の予測に反して極めて高
いΓの値（〜100）を得た。極限状態の炭素
イオンが特異な強結合性を有することを示
唆している。これは初期のダイヤモンド結晶
の化学結合の強さと潜熱の大きさに起因し
ていると予想される。この強相関性は独立に
得た状態方程式実験データの振舞いとも調
和的であった。本研究によって、世界に先駆
けて極超高圧下の物質のミクロな描像が明
らかになり始めた。 
 
（５）ダイヤモンドをレーザー衝撃圧縮する
事で実現された1千万気圧超-2万度超の状態
量をもとに、第一原理分子動力学計算を実施
し、強結合状態の炭素のシステムの描像をさ
らに明らかにする事に成功した。このような
超高温の極限状態において、部分的に共有結
合性の化学結合が存在しうる事が初めて示
唆された。密度汎関数法を用いて求められた
炭素イオンの二対分布関数からは、中距離的
な液体構造を示唆する知見が得られた。これ
はX線散乱スペクトル計測からの予測と調和
的であった。 
 
（６）さらに超高速のピコ秒の時間分解能で
物質ダイナミクスを可視化するため、パルス
幅 10 fs の X線自由電子レーザーをプローブ
として用いる実験プラットフォームの構築

への展開および予備実験を開始した。フェム
ト秒オプティカルレーザーとX線自由電子レ
ーザーを同期して角度およびエネルギー分
解のX線散乱スペクトルデータやＸ回折構造
解析実験が可能となってきた。 
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