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１．研究計画の概要
本計画研究では、地球表層の水が鉱物中に

どのような形で固定され、地球深部に沈み込
んでいく際、水素結合の形態がどのように変
化していくのかを、世界的にも先駆的な高温
高圧下中性子回折実験を通じ、物質科学的に
明らかにすることを目的とする。さらに、水
素は鉱物中であっても移動度が非常に高い
ことから、鉱物中に取り込まれた水素が地球
内部の高温高圧下でどのようなダイナミカ
ルな挙動（結合、切断、拡散、組織化）を示
すのかを原子レベルで明らかにする。
具体的には、地殻と上部マントルにおける

主要な含水鉱物中での水素固定形態の結晶
化学、温度圧力上昇に伴う含水鉱物中の水素
結合の変化の解明、含水鉱物中の水素の熱振
動解析による高温高圧下での水素のダイナ
ミクスの解明をテーマとする。また、鉱物結
晶中の水素原子の結晶化学的情報を得ると
いう観点から、必要とする中性子ビームの強
度や分解能などの検討を行い、総括班を中心
とした高温高圧中性子散乱ビームライン
PLANETの設計・建設に対して積極的に協力
する。

PLANET建設中のフェーズにあっては、含
水鉱物の重水素置換が与える脱水反応速度
への同位体効果に関する研究や、様々な含水
鉱物の重水素置換体の合成、MEM解析の活用
によるX線を使った含水鉱物の水素位置情報
を含む圧力下での構造研究、J-PARCの先行ビ
ームライン「匠」での氷を試料とした予備的
な高圧中性子実験、国内あるいは外国の定常
原子炉を利用した含水鉱物の高温中性子回
折実験、米国SNSでの高圧下中性子回折の予
備実験などを精力的に行い、PLANET稼働後
は速やかに利用実験を遂行する。

２．研究の進捗状況
(1) Mg(OD)2, Ca(OD)2, δ-AlOOD, および
Ca2Al3-pMnpSi3O12(OD)- 紅 簾 石 (p=0.5, 0.75,
1.0), Ca2Al3FeSi3O12(OD)-緑簾石など重水素化
含水鉱物の合成に成功した。
(2) Mg(OH)2, Ca(OH)2 およびその重水素置
換体の熱重量測定を行い、脱水反応の速度論
的考察における同位体効果が予想より小さ
く、脱水前駆反応の可能性や脱水メカニズム
の再考が必要な可能性を指摘した。
(3) Mg(OD)2, Ca(OD)2, 氷について、定常原
子炉中性子源(JRR-3、HFIR)を利用した中性
子回折実験と赤外吸収スペクトルの温度変
化を測定し、Mg(OD)2, Ca(OD)2 については、
水素の熱振動のダイナミクスの変化、氷につ
いては水素結合の秩序化に対応する変化と
考えられる変化を見出した。
(4) 米国 SNS で δ-AlOOH の高圧下中性子回
折実験を行い、約 7GPa で対称性の変化を観
測し、さらに高圧下で起こることが予想され
る水素結合対称化の前駆現象を捉えること
に成功した。また、高圧下の結晶構造変化に
大きな D/H の同位体効果があることが明ら
かにした。さらに、高圧下での中性子データ
収集とデータ解析に関して数多くの問題点
をあぶり出し、PLANET での改良点の検討を
進めている。
(5) 上部マントルで安定とされる PhaseA や
Super hydrous phase B に対して単結晶Ｘ線回
折実験を行い、MEM 解析を導入した結晶構
造精密化から、水素原子情報を含む水素位置
を含む電子密度分布を観測することに成功
した。
(6) PLANET で採用する 6-6 方式の高温高圧
実験で使用する材料や形状の最適化を目指
した実験が着々と進行している。
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３．現在までの達成度
②おおむね順調に進展している。
（理由）
本計画研究は、最終的には PLANET を使っ

た高温高圧下での中性子回折実験による研
究の遂行が必要であるが、PLANET が整備さ
れ実験が可能となった時に迅速に研究が展
開できるよう、どの物質を対象に、どんな現
象を捉えるために、どのような温度圧力条件
で実験を行うべきか、また、どのようなデー
タが期待できるかについて、これまでの研究
期間での成果で明確になりつつある。
含水鉱物の脱水反応速度への同位体効果、

水素原子のダイナミカルな挙動の変化に伴
うと考えられる赤外吸収スペクトルや格子
定数の変化など、当初の予想通りの興味深い
観察結果が順調に得られつつある。また、氷
中の水素結合の秩序化、紅簾石や緑簾石中の
水素結合の結晶化学、δ-AlOOH の高圧下での
水素結合対称化などについては、すでにいく
つかの重要な発見がなされ成果公表された。

４．今後の研究の推進方策
先日の東日本大震災によって、PLANET を

建設中の J-PARC（茨城県東海村）、本研究の
多くの予備実験を行ってきている高エネル
ギー加速器研究機構放射光施設（茨城県つく
ば市）などに、少なからぬ被害が出ている模
様である。幸いにも PLANET そのものには大
きな被害はないとの報告を受けてはいるが、
現状、今後の電力事情などにもより、これら
施設の復旧のスケジュールが明らかでない。
このため今年度後半からの本格的実験を計
画していた PLANET での高温高圧中性回折
実験の遂行には相当程度の遅延が見込まれ
る状況である。

このような状況で、中性子回折実験に関し
ては、これまでも行っていたが、米国(SNS,
HFIR)、あるいはヨーロッパ(ISIS, ILL)の中性
子実験施設での実験遂行をさらに積極的に
計画・実施することが必要であると考えてい
る。また、熱重量測定、赤外吸収スペクトル
測定、ラマン散乱測定などによる実験的研究
もさらに強力に遂行していく計画である。

５. 代表的な研究成果
（研究代表者、研究分担者及び連携研究者に
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