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研究成果の概要（和文）：本研究課題では、世界トップクラスの強度を誇るパルス中性子源J-PARCでの高圧中性子回折
によって世界初となる含水マグマの構造を高圧その場で解明するべく、その技術開発とファーストデータの取得を目的
とした実験的研究を行った。また、中性子回折データと併せて更に詳細な構造情報を得ることができる、X線回折実験
をSPring-8の高エネルギーX線を用いて行い、無水、含水NaAlSi3O8ガラスの構造データの取得も行った。

研究成果の概要（英文）：The technical development for the high-pressure neutron diffraction on hydrous 
magma at J-PARC, where the most intense neutron beam is available in the world, has been performed. In 
addition, high-energy X-ray diffraction on the hydrous and anhydrous NaAlSi3O8 glasses, which can give 
compensatory information obtained from neutron diffraction, has been taken at BL04B2 in SPring-8.

研究分野：高圧地球科学
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１．研究開始当初の背景 
 近年我が国において、世界最大強度となる大
強度陽子加速器施設(J-PARC)が建設され、こ
れまで米国の SNS、英国の ISIS に先行されて
いた我が国の中性子科学も今後大きく発展する
ものと期待されている。J-PARC の完成および数
年後のビーム強度の最大化に向けて、地球科
学の分野においても中性子線を用いた実験が
本格的に行われ始めている。中性子線を用いる
ことの最大の利点は水素の情報を直接得ること
ができる点にある。この利点を生かして含水鉱物
中の水素位置の決定や氷の多形の構造解析を
目的とした実験が特に海外の施設において行
われてきた。今や、このような中性子-地球科学
の融合は世界的な一つの大きな流れになりつつ
ある。地球という惑星における水の重要性を考
えたとき、この2つの分野の融合は当然の流れと
も言える。しかしながら、放射光 X 線に比べ格
段に線源の強度が弱く、試料との相互作用の小
さい中性子回折では、試料からの回折強度の問
題が常につきまとう。このようなことから、固体に
比べて更に散乱能の低い融体/アモルファス物
質の中性子回折による研究例は、現在までのと
ころ非常に限られている。ましてや、試料サイズ
の限られる高温高圧条件下でのその場中性子
回折実験はこれまでほとんど報告されていない。
しかしこの問題に関しては、J-PARC における世
界最強レベルの線源を用いることで大幅な改善
が見込まれており(例えば、測定時間の短縮、シ
グナル/ノイズ比の向上)、これにより世界に先駆
けた中性子地球科学の展開が期待される。 
 
２．研究の目的 
 本研究の目的は、高圧中性子回折を用いて
珪酸塩融体(マグマ)の構造に及ぼす水の影響
を明らかにすること、またそのための実験技
術を開発、確立することである。本研究課題
では、これまでの高圧 X 線回折のみでは得
ることの困難なマグマ中の水成分に関する
情報を高温高圧その場で得ることにより珪
酸塩成分のみならず水成分の圧縮機構、マグ
マ中での形態を実験的に明らかにする。この
ような実験的研究は世界でも類を見ない試
みであり、まず上記の目的達成のための実験
技術の開発を行う。特に、高圧状態の融液に
対する回折実験には、長時間の安定的な高温
発生、液体試料の保持が可能な高温高圧セル
の開発が必要不可欠でとなるため、本研究課
題では、この高圧セルの開発、およびそれを
用いた予備的な実験データの取得を目標と
する。 
 
３．研究の方法 
(1) 高温高圧セルの開発 
 高温高圧発生には、研究代表らがこれまで
高圧中性子回折実験用に開発を行ってきた
大型 6-6型加圧方式を用いた。中性子線を使
用しない加圧、加熱テスト等の実験には愛媛大
学地球深部ダイナミクス研究センター設置の
DIA型 1500 tonプレス(MADONNAII)を使用し、

発生温度限界や予想される温度、圧力条件下
での加熱剤の安定性などを確認した。用いる
6-6型アセンブリーは、超硬合金(アンビル)の材
質をNi焼結助材のものを(MF10)使用した。アン
ビル先端サイズは 10 mmで 5 GPaまでの圧力を
網羅できるようにした。ZrO2製の立方体圧力伝
達媒体は一辺 17 mmを用いた。試料からの中
性子回折強度を可能な限り稼ぐため、試料サイ
ズは加圧前で直径 4.0 mm高さ 4.0 mmを封入
できるよう試料容器および円筒状加熱体(グラフ
ァイト)を設計した。発生温度はあらかじめW-Re 
(D タイプ)熱電対を用いて供給電力との関係を
調べ、その関係から実際の実験温度を見積もっ
た。 
(2) 高エネルギーX線回折 
 中性子回折からの構造情報と相補的な情
報が得られる X線回折実験を SPring-8 
BL04B2で行った。実験試料は無水及び含水
の NaAlSi3O8ガラスを用いた。含水の試料は
中性子回折実験用に重水置換したものを用
意した。含水量は 7.5 w%である。回折測定は
61.3 keVの単色X線を用いた角度分散方で行
った。取得データ範囲は、散乱ベクトルで
0.2-25 Å-1とした。得られた回折データは各組
成より計算される原子散乱因子とコンプト
ン散乱強度を用いて規格化を行い、構造因子
S(Q)を求めた。構造因子をフーリエ変換する
ことで実空間での原子配列を示す動径分布
関数を得た。 
 
４．研究成果 
 無水、含水ガラスの動径分布関数およびそ
れらの差動径分布関数(無水ガラスの動径分
布関数から含水ガラスのそれを引いたもの)
を図１に示す。無水含水両動径分布関数は非
常に良く似たパターンを示している。しかし
なら、差動径分布関数中におよそ 1.6 Å付近
に見られる負のピークは含水ガラスの Si, 
Al-O 配位多面体における原子間の結合距離
の存在度が相対的に小さいことを示してい
る。これに対して、この負のピークの両側で
はブロードな正のピークが見られる。これら
はつまり、本ガラスの局所構造単位である Si, 
Al-O 四面体が無水ガラスでは含水ガラスよ
り歪んだ形状をとっていることを示唆する

図 1 無水、含水 NaAlSi3O8ガラスの

動径分布関数とその差(residual RDF) 



結果と言える。また、2.85 Å付近には比較的
鋭い正のピークが見られる。これは Si-O-Si
などの第二近接の構造に関する違いを示し
ていると考えられる。 
 珪酸塩融液の構造を高温高圧中性子回折
によって調べるため、高温高圧セルの開発及
びその予備実験を行った。実験試料には
NaAlSi3O8 組成の酸化物粉末を用いた。実験
は、2 GPa、1600℃、5時間保持に成功した。
回収試料は全て容器内でガラス化しており、
高圧下で全溶融状態が達成されていたと考
えられる。また、容器外への液体の流出も見
られず、安定的に試料が容器内に保持されて
いたことも予想される。本高圧セルを用いて、
世界で初となる珪酸塩融液の高圧中性子回
折実験を行う予定である(2015 年度のビーム
タイムは J-PARC のターゲット不調のため
2016年度に延期)。 
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