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研究成果の概要（和文）：パルス幅10フェムト秒のX線自由電子レーザーを用いることで、衝撃圧縮された物質
の応答挙動を超高速時分割観察した。パルス幅3ナノ秒の高強度レーザーにより発生した衝撃波を厚さ数10ミク
ロンの薄膜状結晶試料に導入し、衝撃波の伝播に伴って試料内部で起きる結晶構造の時系列変化を、数100ピコ
秒単位で詳細に記載した。その結果、準一軸圧縮下での変形機構の変化やナノ多結晶化など、材料物質加工分野
と深く関連する物質挙動の時間発展を明らかにすることができた。

研究成果の概要（英文）：Ultrafast time resolved in situ X-ray diffraction measurements for 
shock-compressed materials were carried out by using an X-ray free electron laser. Laser-induced 
shock compression experiments were conducted using 3-ns pulse width high-power pump laser, and in 
situ observation measurements were carried out using 10-fs pulse width XFEL probe. A time series 
variation in lattice parameters and nano-crystallization of polycrystalline corundum was observed 
for 10 ns during shock-wave propagation. This result sheds light on our understanding 
elastovisco-plastic transition, nano-crystallization, and micro futures in brittle materials. 

研究分野： 高圧地球科学
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１．研究開始当初の背景 
国家基幹技術としてX線自由電子レーザー

施設 SACLA が建設され、2012 年 3 月より共
用が開始された。1990 年代半ば以降広く使わ
れるようになった SPring-8 など第三世代放
射光に比べ、より高コヒーレント・低エミッ
タンスかつ極短パルスという特徴を持つX線
自由電子レーザー（XFEL）は、次世代の新し
い光として現在世界的に大きな期待が持た
れている。 
XFEL 施設としてはアメリカ、スタンフォー

ド に 存 在 す る LCLS (SLAC National 
Accelerator Laboratory)が世界に先駆け共
用運転を開始し、2010 年より一般利用研究を
行っているが、わが国では LCLS の供用開始
から約 1年半遅れで、SPring-8 に併設された
SACLA の共用運転がスタートした。さらに欧
州でも大型の XFEL 施設がドイツ電子シンク
ロトロン研究所（DESY）に建設されており、
共用開始に向け計画が進行中である。このよ
うに世界的に見て XFEL を利用した研究が進
められ、これまで誰も目にしたことのない物
理化学現象のダイナミクスその場観察競争
が始まろうとしていた。 
 
２．研究の目的 
XFEL は高コヒーレントのほか超高輝度・短

パルスを特徴とするが、SACLA はピーク輝度
が SPring-8 放射光の 10 億倍、パルス幅は 10
フェムト秒という極限的なスペックを誇る。
一般的に鉱物分野では第一原理計算や MD シ
ミュレーションを行う際、1 フェムト秒のタ
イムステップで計算を行うが、SACLA を用い
ることにより、それと同等のタイムスケール、
光ですらわずか3ミクロンしか進めないほど
の極超短時間で、物質の状態を観察すること
が可能となる。したがって原子や分子、格子
の運動を考えた場合、種々のいわゆるダイナ
ミクス現象はほぼ静止した状態として観察
することが可能であり、これまで SPring-8
など放射光を用いてマクロな視点から行わ
れてきた高圧相転移のカイネティクス観察
を、新たにミクロな視点から行うことができ
る。 
本研究では、これまでマクロな時間スケー

ルでしか観察されたことのないカンラン石
ポストスピネル相転移ダイナミクスの解明
に向けた、フェムト秒時分割その場観察実験
技術の開発、実験システムの構築・高度化を
研究開始当初の目的とした。 
 
３．研究の方法 
 本研究では当初、SACLA の XFEL 光、理研に
より XFEL 専用に新規開発された二次元 X 線
検出器（MPCCD）、共用設備である大型定盤・
多軸ゴニオメーターを使用したX線回折装置
とナノ秒同期レーザーを使用した高圧発生
技術を組み合わせた、ポンププローブ測定技
術の高度化を主な技術目標とした。しかしな
がら計画の途中で、SACLA に高強度レーザー

を使用したポンププローブ測定専用の実験
ステーションが建設され、大阪大学を中心と
する研究グループによりレーザー衝撃圧縮
実験用真空チャンバーやパルス幅500ピコ秒、
3 ナノ秒の大型レーザーが順次導入されるな
ど、実験環境が刻々と変化した。そこで本研
究では再現性の高いポンププローブ測定を
実現するための高精度試料準備環境の整備、
試料アラインメント手法の新規開発や高度
化など、主に X線回折測定に関する技術開発
を行った。また測定試料としては、共同研究
として単結晶鉱物試料に関する実験も行っ
たが、これまで詳細に研究することができな
かった衝撃圧縮された試料内部での結晶構
造変化をより明確に観察するため、整備され
た実験システムで発生可能な圧力領域を超
える100万気圧程度まで相転移が存在しない、
酸化アルミニウム（コランダム）の多結晶体
を選択し基礎データ収集を行った。 
 
４．研究成果 
 物質に静的に応力を印加していくと、ある
応力まで物質は弾性的に応答し、物質固有の
限界値にいたると塑性変形が始まり、最終的
には破壊が起きることが広く知られている
（図 1）。 

図1. 衝撃波伝播モデルとXFELを使用したコ
ランダム試料測定の概念図。 
 
衝撃圧縮過程のような極めて歪み速度が

速い場合でも同様のプロセスが進行するこ
とが、衝撃銃を用いた持続時間が比較的長い
（マイクロ秒以上）実験における、物質端面
（衝撃波の進行方向の最上流や最下流）にお
ける粒子速度測定や応力測定の結果から想
定されている。しかしながら、物質内部を衝
撃波が伝搬している最中の応答や、各過程な
いし過程間における結晶格子レベルでの応
答については測定例がほぼなかった。 
本研究では、結晶粒径が 1ミクロン程度で

空孔がほぼ存在しない均質なコランダム多
結晶体を試料とすることで、衝撃圧縮された
物質内部での結晶構造変化を明確に時分割
測定することに成功した（図 2）。パルス幅 3
ナノ秒の高強度レーザーを厚さ 30 ミクロン
のポリプロピレンレーザー吸収材、厚さ 40
ミクロンのアルミニウム遮光材、厚さ 20 ミ
クロンのコランダム試料からなるターゲッ
ト試料に導入した結果、衝撃波がコランダム
に到達した直後には、弾性変形に由来すると



考えられる、初期結晶粒径を保った数万気圧
程度までのわずかな圧縮状態が観察された。
その後、塑性変形の開始に伴い 50 万気圧ま
での強圧縮状態が生成されたが、ここでは出
発物質の初期粒径が大幅に減少し、数 10 ナ
ノメートルオーダーにまで細粒化する様子
が X線回折スポットの数から示唆された。細
粒化した試料は衝撃波通過後、急峻に減圧さ
れ、膨張過程を経た後ほぼ一気圧へ戻った。 
 

図2. 高強度レーザー照射後6-14ナノ秒間の
コランダム X 線回折パターンの時系列変化。 
 
 衝撃圧縮されつつある物質の応答挙動を
結晶構造と結晶粒径の観点から明白にその
場観察した本研究の結果は、実在物質の変形
から破壊へいたる過程をミクロレベルで理
解する端緒になると期待される。 
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