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研究成果の概要（和文）：実験室において 77 K – 500 K, 0 – 10 GPa までの温度圧力範囲での X

線回折実験が行える装置の開発を行った。また、広い開口角を持つダイアモンドアンビルセル

を開発し、非常に広範囲の逆空間の高精度な測定が可能になった。 

 
研究成果の概要（英文）：A cryostat which covers from 77 K to 500 K and at 0 – 10 GPa for 

laboratory-based x-ray diffraction experiments was developed. I also investigated a 

wide-opening angle diamond anvil cell, which allows precise measurements for extended 

region of reciprocal space.  
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１．研究開始当初の背景 

 私は 2009 年１月にポスドク先の英国
エジンバラ大学から帰国し、英国で先行
していた高圧下での中性子回折実験を国
内でも行えるように、茨城県東海村にあ
る大強度陽子加速器施設 J-PARC におい
て準備をすすめることになった。中性子
回折は、X 線回折の苦手とする軽元素の
位置に敏感であり、また同位体・同電子
元素を分別できるなどの多くの利点を持
つが、反面、ビーム強度の弱さのために
大きな試料を必要とするという点で、小
さい試料に有利な高圧実験には不向きな
点もある。それ故、高圧下中性子回折実
験は、一つのデータを取得するのに多く

のビームタイムを要するのが常である。
限られたビームタイムの中で、研究成果
をあげるには、実験室での予備的な X 線
回折実験によって、中性子回折データを
得るべき実験条件を詰めておくことが重
要である。したがって、中性子回折実験
を成功させるためには、ビームラインそ
のものだけでなく、周囲の実験環境、特
に実験室でいつでも自由に使用できる高
圧下 X 線回折装置を整備することがどう
しても不可欠である。 
  

２．研究の目的 

 以上のような背景から、私が東京大学
地殻化学実験施設に着任してすぐ、微小
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焦点高輝度Ｘ線回折装置が導入された。
微小焦点高輝度Ｘ線回折装置は、Ｘ線用
の共焦点ミラーを備え、ビーム径を
70m まで抑えたことで、低出力でも実
験室レベルでは世界最高クラスの高輝度
Ｘ線を発生することができる。この X 線
回折装置を基軸にして、実験室レベルで
の高圧実験環境を構築することが当面の
課題であった。 
 想定する温度圧力範囲は、中性子回折
実験と同程度のものとしなくてはいけな
いが、それは-70 ℃~100 ℃、10 GPa 程
度までの温度圧力範囲であった。これは
例えば、高圧下で見られるほとんどの氷
多形を観察できる条件であり、未だ知ら
れていない相変化が予想される条件でも
ある。このような温度圧力条件を精密に
制御する装置の開発も、必要とされる。 
 したがって、本研究の目的を以下の２
点に定めることにした。 
i. -70℃から 100 ℃まで±0.1℃で温度制

御でき、常用 10 GPa, 最大 100 GPa
の圧力領域における粉末あるいは単
結晶試料のＸ線回折実験が可能な装
置・ソフトウェア環境の整備 

ii. 氷の高圧相および含水物質、特に地球
内部へ水を運搬すると期待される含
水鉱物の状態方程式・結晶構造の決定 

 氷は室温付近で多様な相変化を起こす
ことが古くから知られているが、最近で
も新たな高圧相が発見されるなど、わず
かな不純物や微妙な温度変化が結晶成長
に影響を与えるため、限られた放射光・
中性子ビームタイムだけでは包括的な理
解が進まない。一方、含水鉱物の高圧下
での構造解析は J-PARC の高圧ビームラ
インの一大目標でもあるが、一般に含水
鉱物の結晶構造は非常に複雑で、異なる
構造モデルが同じデータに対してほとん
ど同じ一致度を与えることが珍しくない。
また、そもそも圧力決定に必要な状態方
程式すら決まっていないことも多い。
J-PARC での実験に先立って、これらの
予備実験を行うことで、効果的な中性子
実験のための実験計画を練ることができ、
また得られた結果の解釈についても重要
な制約条件を与えることができる。 
 
３．研究の方法 

 2.で示した目的を達成するために、研究計
画当初はペルチェ素子を用いた温度制御
機構をダイアモンドアンビルセルに装着
し、高圧下でのＸ線回折実験が行える環
境を整備する予定であった。しかし、い
くつかの予備実験の結果、ダイアモンド
アンビルセル全体を冷却できるほどの冷
却能力はペルチェ素子にはなく、-5 ℃程

度までにしか冷却することができなかっ
た。そこで、より冷却能力の大きい液体
窒素を用いた簡易型のクライオスタット
を製作する方針に変更した。このクライ
オスタットは、液体窒素配管、セラミッ
クヒーター、抵抗測温対を備えるコール
ドヘッドとそれを覆う真空チャンバーと
からなり、全体でも 55 x 80 x 200 mm 程
度のサイズである。温調能力としては、
ダイアモンドアンビルセル全体を液体窒
素温度（77 K）から 500 K 程度まで±
0.1℃でコントロールすることが可能で
ある。クライオスタットは、本研究費に
加えて、愛媛大学の GCOE プログラム
「先進的実験と理論による地球深部物質
学拠点」の分担金を用いて製作された。 
 また、高圧下での X 線回折実験を実験
室で行うための環境の整備も進めた。具
体的には、広い開口角を持つアンビルの
製作と、単結晶解析のためのソフトウェ
アの導入を行った。 

 
４．研究成果 
 クライオスタットは、当初計画していたペ
ルチェ素子が機能しなかったことなどもあ
り、完成したのは 2010 年 12 月で、予定から
かなり遅れてしまった。しかしながら、最終
的には想定していた温度範囲を大幅に超え
る性能を持つ装置にすることができた。完成
したクライオスタットは、一般的なコンプレ
ッサータイプの冷凍機に比べて圧倒的に振
動が尐なく X線回折実験には有利であり、ま
た一般的な冷凍機では不可能な急加熱・急冷
却ができるという利点がある。例えば、氷の
高圧相には準安定相としてのみ存在しうる
相があるが、これらの相の安定性には、加熱
冷却速度が重要であり、急加熱・急冷却でき
ることは大きなメリットである。 
 広開口角を持つダイアモンドアンビルセ
ルを用いた高圧下 X線回折実験では、特筆す
べき成果があった。図１は、高圧氷の一つ氷
６相の単結晶 X線回折実験において、測定す
べき逆格子点の数（N(theory)）に対し、実
際測定された数（N(obs)）がどの程度とれて
いるかを、割合（Completeness）で示したグ
ラフである。 
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図１．広開口角ダイアモンドアンビルセルを
用いて測定された氷６相の逆格子点の数お
よび理論的に測定可能な数に対する割合。 
 
通常のダイアモンドアンビルセルでは、
completeness は対称性にもよるが 50-60%に
とどまることがほとんどであるが、本研究で
開発されたセルでは80%近いcompletenessを
達成したいることがわかる。また、このデー
タの等価反射の一致度(R(merge))は 1.45%と
なり、非常に高い精度で測定されていること
が示された。これらの技術的な成果について
は、国内の学会（③、⑥）で報告した。 
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