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研究成果の概要（和文）： 高圧下その場小角 X 線散乱実験のための技術開発を行い、0.1～

2.0nm-1程度の Q 領域の測定をダイヤモンドアンビル超高圧発生装置内の微小試料に対して行

うことを可能にした。各種の非晶質 SiO2に対して測定を実施し、シリカガラスとフュームドシ

リカに対する 50GPa 領域までの測定では、粒内と粒界の密度差が最高圧力においても完全に

は無くならないという、また、メソポーラスシリカに対する 20GPa 領域までの測定では、高

圧下で空孔サイズが大きくなるという、予想外の興味深い結果を得た。 

 

研究成果の概要（英文）： We have developed techniques for in-situ small-angle X-ray 

scattering measurement under high pressure.  It is now possible to collect data for small 

samples in a diamond-anvil cell at a Q-range approximately from 0.1 to 2.0 nm-1.  Three 

types of noncrystalline SiO2 have been measured so far with the new techniques and the 

following interesting results have been obtained; (1) the density difference between grains 

and grain boundaries did not completely diminish even at the highest pressure in 

experiments for silica glass and fumed silica up to 50 GPa and (2) the size of pores enlarged 

with increasing pressure in experiments for mesoporous silica up to 20 GPa. 
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１．研究開始当初の背景 

 

 超高圧実験に広く用いられているダイヤ
モンドアンビル装置は、X線回折や光学顕微
鏡観察に適しており、試料の構造について、
Åスケールや μmスケールの情報を比較的容
易に取得することが可能である。一方、それ
らの手法では、数 nm～数百 nm スケールの

構造に関する情報を取得することは困難で
あった。 

 また、2020 年代に実現が期待される次世
代（第 4世代）の放射光施設では、X線のコ
ヒーレンスの向上により、数 nmスケールま
での不均質構造の直接観察が可能になると
考えられている。それに向けて、既存の施設
において、数 nm～数百 nm スケールの平均

機関番号：１２６０１ 

研究種目：挑戦的萌芽研究 

研究期間：2011～2012 

課題番号：23654156 

研究課題名（和文） 超高圧下その場小角エックス線散乱法による地球深部物質のナノ不均質

構造の解析 

研究課題名（英文） Nanoscale inhomogeneity of Earth’s constituent materials studied 

by in-situ small angle X-ray scattering under high pressure 

研究代表者 

船守 展正（FUNAMORI NOBUMASA） 

東京大学・大学院理学系研究科・准教授 

 研究者番号：70306851 

 

 



 

 

構造の観察を行うことは、放射光を利用した
高圧科学の進展において、重要なステップと
位置づけられる。 

 

 

２．研究の目的 

 

 本研究では、超高圧下その場小角 X線散乱
実験のための技術開発を行い、通常の X線回
折（Åスケール）や光学顕微鏡観察（μm ス
ケール）ではカバーすることのできない、数
nm～数百 nm スケールの構造を、その場測
定するための手法を確立する。さらに、この
新技術を用いることで、シリカガラスの 5配
位問題（4 配位⇔6 配位転移の中間状態の解
明）など、地球深部物質の圧力誘起相転移に
関する重要課題を解決することを目的とし
た。 

 

 

３．研究の方法 

 
高エネルギー加速器研究機構・放射光科学

研究施設の BL-18Cステーションに、超高圧
下その場小角X線散乱測定用に製作した装置
を持ち込み、その試験と改良を行った。
BL-18C は、ダイヤモンドアンビル装置を用
いたX線回折測定のためのステーションであ
り、小角 X線散乱測定を行うために、（1）カ
メラ長を伸ばす、（2）ダブルコリメータ方式
によりコリメータからの寄生散乱の影響を
低減させる、（3）試料と検出器の間をヘリウ
ム置換することで空気散乱の影響を低減さ
せる、（4）中心に小径の穴のあいたイメージ
ングプレートを検出器として用いることで
ダイレクトビームの影響を低減させる、など
を実施した。装置の試験と改良に引き続き、
実際にシリカガラスを始めとする各種の非
晶質 SiO2 を試料として、超高圧実験を実施
した。なお、高エネルギー加速器研究機構に
おける実験は、放射光共同利用実験として実
施された。 
 
 
４．研究成果 
 

本研究で新しく開発した実験技術により、
10keV 程度の放射光単色 X 線を用いること
で、ダイヤモンドアンビル装置中のφ100μm

程度の試料に対して、0.1～2.0nm-1の Q 領域
の散乱 X 線の測定が 15 分程度の露光時間で
可能になった。グラッシーカーボンなど、小
角X線散乱実験の標準試料として広く用いら
れる数種類の物質について試験的な測定を
行い、計画通りの装置性能が実現されている
ことを確認した。 

以上の技術開発に引き続き、各種の非晶質

SiO2に対して、超高圧下におけるその場小角
X線散乱測定を実施した。残念ながら、この
手法によりシリカガラスの 5配位問題に結論
を出すことは、信号強度が微弱なために困難
であることが判明した。その一方で、以下に
示すような、幾つかの興味深い知見が得られ
た。 

シリカガラスとフュームドシリカに対す
る測定を 50GPa 領域まで実施したところ、
どちらの試料にも最高圧力まで小角領域に
有意な散乱が観察された。これは、粒内と粒
界の密度差が 50GPa 領域においても完全に
は無くならないことを示唆しており、大変興
味深い。また、メソポーラスシリカに対する
測定を 20GPa 領域まで実施したところ、ア
ルコール圧力媒体中で加圧した場合に、高圧
下で空孔サイズが大きくなることを示す結
果を得た。高圧下では空孔サイズは小さくな
るのが一般的であり、それと全く相反する結
果が得られた。圧力媒体が空孔内に侵入して
試料と化学的反応を起こした可能性が推察
される。これまで、ゼオライトなどの多孔性
の結晶では、X線回折法によって、同様の現
象が結晶格子の膨張として観察されること
が報告されてきた。しかし、高圧下で非晶質
化した場合など、空間スケールの大きな空孔
に関する情報をX線回折法で得ることは容易
ではない。本研究で開発した超高圧下その場
小角 X線散乱法の測定は、今後、多孔性の物
質の高圧下での振る舞いの解明などに大い
に活用されるものと期待される。 

 なお、次世代の放射光施設計画との関連で
は、日本高圧力学会内に研究作業グループ
「コヒーレント放射光を利用した新しい高
圧力科学」を設置し、シンポジウムや研究会
を主宰するとともに、本研究で得られた新し
い知見についての報告も行っている。 
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