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研究成果の概要（和文）：衝撃圧縮場での鉱物の結晶構造ダイナミクスを解明するため，レーザー衝撃圧縮下で
の放射光時間分解X線回折測定を行った．ピーク衝撃圧15 GPaの衝撃下でのバッデレイアイト（ZrO2）の結晶構
造変化をナノ秒のオーダーで観察し，直方晶Iへの相転移が衝撃圧縮下でのみ観られ，衝撃解放とともにもとの
単斜晶系に戻ることが明らかになった．相転移圧力は3.3 GPaで静的圧縮場での相転移圧力と同程度であること
が分かった．変位型で原子移動が小さい相転移であることが，歪み速度に依存せず同程度の圧縮で相転移を起こ
す要因であると考えられる．

研究成果の概要（英文）：Laser shock experiment with time-resolved X-ray diffraction method was 
conducted to reveal the crystal structural dynamics of minerals under shock-loaded condition. The 
behavior of shock-loaded baddeleyite (ZrO2) under peak shock pressure of 15 GPa was observed. The 
phase transition from monoclinic phase to orthorhombic-I phase occurred at 3.3 GPa, which was almost
 same transition point of static compression. The study observed one example of time-independent 
compression and release behavior in displacive-type transformation.

研究分野： 鉱物学

キーワード： 衝撃圧縮　構造相転移　時間分解X線回折

  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
本研究では，これまでの実験手法では捉えることができなかった衝撃圧縮場での物質の結晶構造変化を数ナノ秒
間隔で直接観察することに成功した．隕石衝突が起こす衝撃は瞬間的に高温高圧状態になりその後すぐに解放さ
れる．これまでは，静的環境下での高温高圧実験結果から予想されていた現象が，衝撃下でも観察された意義は
大きい．本研究でバッデレイアイトという鉱物の衝撃下での挙動が解明され，構造相転移と歪み速度との関係を
議論するための基礎となるデータが得られた．これによって，今後はバッデレイアイトを用いた過去の隕石衝突
規模の推定が可能になり，天体の衝突史を正確に理解するデータを得ることができるようになると考えられる．

※科研費による研究は、研究者の自覚と責任において実施するものです。そのため、研究の実施や研究成果の公表等に
ついては、国の要請等に基づくものではなく、その研究成果に関する見解や責任は、研究者個人に帰属されます。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９（共通） 
１．研究開始当初の背景 
小天体や隕石の衝突，それに起因する月や大気の形成，クレーター周辺での高圧鉱物の形成な

ど，地球上で衝撃圧縮に関連する現象は少なくない．衝突によって起こる高温高圧によって，地
球上の物質には様々な変化が与えられ，それらは隕石衝突の痕跡として堆積物や岩石鉱物に記
録されている．衝突による動的圧縮では静的圧縮とは時間スケールが異なり，圧力は瞬間的に上
昇し，圧力保持時間は数十ミリ秒から数秒程度である．その間，温度は数百から数千度に上昇し，
圧縮直後は，瞬間的な断熱膨張によって，高温高圧状態は消滅する．この時間スケールの違いに
より，起こる現象も異なる．例えば，鉄の圧縮下での相転移圧力が相転移時の歪み速度に依存し，
相転移時の歪み速度が速くなるにつれて相転移点が上昇することが報告されている（Smith et al. 
2013）．また，斜長石の場合は圧縮下で起こる非晶質化の圧力が，歪み速度が高くなるにつれて
低くなることが報告されている（Sims et al. 2019）．これらの圧縮過程での変形への時間要素の影
響を理解し，両者を統一的に扱える新たな理論の構築は，地球惑星科学の諸現象を理解する上で，
極めて重要な課題である． 
 従来の衝撃実験は，衝撃回収実験とユゴニオ測定が主流であったため，衝撃下での結晶構造変
化を観測することは不可能であった．しかし近年，放射光施設，自由電子レーザー施設において
衝撃下での結晶構造過程を X 線でとらえることが可能になってきている．このシステムでは衝
撃発生源として高強度レーザーによるレーザー衝撃圧縮法や衝撃銃を用い，検出光として高輝
度 X 線を用いることで，従来の実験では見ることができなかった衝撃圧縮により高歪み速度で
圧縮を受けている瞬間を原子レベルで連続写真として捉えることが出来る．レーザー衝撃下で
の時間分解 X 線測定は，例えば，高エネルギー加速器研究機構（KEK）の放射光施設 Photon Factory 
Advanced Ring（PF-AR）では，2000 年代に入ってから高輝度 X 線パルスを用いた実験が行われ
ている（Ichiyanagi et al. 2007, Hu et al. 2012, Ichiyanagi et al. 2012, Hu et al. 2013, Niwa et al. 2016）．
本研究課題開始時には，PF-AR では衝撃波発生用レーザーのアップグレードが行われており，こ
れによって数 10 GPa の衝撃圧の発生が可能となる予定であった．本研究ではこの実験システム
を利用して隕石衝突規模の動的圧縮場を再現し，これまで直接観察できなかった高い歪み速度
下での現象をその場観察から解明することを目的として実施した． 
衝撃圧縮場での結晶構造変化はこれまで直接観察はされてこなかったため，高温高圧実験か

ら得られる静的圧縮場での相図をもとにその挙動が外挿されてきた．しかし，前述の通り異なる
時間スケールでは起こる現象が異なるため，衝撃圧縮場での現象を直接観察することが必要が
ある．例えば，ジルコニア鉱物のバッデレイアイト（ZrO2）は，相図では常温常圧で単斜晶系，
高温では正方晶系，立方晶系，高圧では直方晶系の多形を持つが（Ohtaka et al. 2001），衝撃回収
実験では，直方晶系が安定な領域である 57 GPa に相当する衝撃を受けても回収される試料は単
斜晶系である（Niihara et al. 2012）．直方晶系相には直方晶 I，直方晶 II，直方晶 III とあるが，直
方晶 I 相への相転移は静的圧縮場では可逆的で脱圧とともに単斜晶系に戻ることが知られてい
る．衝撃圧縮場での挙動は観察することが不可能であっため，相転移の有無は不明であった．こ
のような鉱物一つ一つの挙動の理解には，動的圧縮場での構造変化ダイナミクスをその場観察
によって明らかにする必要がある． 
 
２．研究の目的 
そこで本研究では，PF-AR の衝撃用レーザーシステムアップグレードし，このレーザーを用い

て鉱物の動的圧縮過程をナノ秒の時間スケールでその場観察することで，衝撃圧縮場での構造
変化ダイナミクスを解明することを目的とした． 
 
３．研究の方法 
レーザー衝撃圧縮下での時間分解X線回折実験は PF-ARのNW14Aビームラインで実施した．

衝撃波発生源には新たに整備された高強度 Nd:ガラスレーザーを用いた．レーザー整備後のテス
ト試料には Al 箔を用い，鉱物試料としてはバッデレイアイトの多結晶焼結体を用いた．X 線回
折像を衝撃圧縮開始から数ナノ秒間隔で超高速撮影することで，結晶構造が連続的に変化して
いく過程を観察した．X 線回折像は Fit2d ソフトウェア（Hammersley 2016）により 1 次元化し，
GSAS ソフトウェア（Larson and Von Dreele 2000, Toby 2001）によりリートベルト法での結晶構造
解析を行った． 
衝撃波の状態は，同ビームラインに整備されたレーザー速度干渉計（VISAR）により測定し，

ピーク衝撃圧力の決定を行った． 
 
 



４．研究成果 
（１）実験システム構築 
今回整備したレーザーは，レーザーの照射によって発生が見込まれる圧力が数 10 GPa である．

したがって，この圧力範囲では高圧相に相転移せず単調に圧縮されることが知られている Al を
テスト試料に用いた（Akahama et al. 2006）．テスト試料の Al 箔は多結晶集合体で，X 線回折法
により求められた空間群は Fm3

_

m，格子定数は a = 4.051 (4) Å であった．TEM 観察により平均粒
径は約 30 μm の結晶粒子の集合体であることを確認した．照射した X 線の試料表面でのビーム
径は，数 100 μm のサイズであったため，イメージングプレート上に観測される Al の X 線回折
像はスポット状であった． 
衝撃下での X 線回折像の変化から，Al の 111，200，220，311 の各結晶面が衝撃により圧縮さ

れ，その後約 10 ナノ秒後には解放される様子が観察された．結晶格子面の収縮から衝撃圧力は
17 GPa でその際の歪み速度は 4.6×107 s–1であることが確認された．衝撃圧縮と同時に回折 X 線
は回折角軸方向と同心円状に広がり，結晶粒の微細化がおきたことが確認された．また，衝撃前
の状態から結晶粒が選択配向していたが，微細化がおきても選択配向は変わらず結晶粒が配向
は変化させずに微細化を起こしていることが明らかになった．この成果は，国際結晶学連合の機
関誌である Journal of Synchrotron Radiation に掲載されている（Takagi et al. 2020）． 
（２）バッデレイアイトの衝撃下での構造変化 
衝撃圧縮前のバッデレイアイトは単斜晶系であり，空間群は P21/c，格子定数は a = 5.156(2) Å，

b = 5.199(2) Å，c = 5.310(2) Å，β = 99.23(3)°，V = 140.54(6) Å3であった． 
衝撃圧縮直後から 32.0 ns までと~1000 ns の X 線回折像を取得した．6.5 ns から直方晶 I の 111

の回折ピークが出現し，12.4 ns までその回折ピークの強度が増加した．しかし，その後直方晶 I
の強度は低下し 32.0 ns では単斜晶系の回折パターンに戻った（図１）．そして，その後（~1000 
ns）は単斜晶系を維持した．このことから，バッデレイアイトは衝撃圧縮下の数 10 ns 間だけ直
方晶 I が出現し，衝撃圧縮解放後にはただちに単斜晶系に戻る相転移挙動をとることが明らかに
なった． 
バッデレイアイトの構造中を衝撃圧縮波が伝播しているときの状態を，未圧縮相，衝撃圧縮相，

直方晶 I 相の 3 つの相が混在していると仮定し，リートベルト法により結晶構造の精密化を行っ
た．その結果，6.5 ns では，単斜晶相の圧縮部分の単位格子体積は 137.5 Å3であることが分かっ
た．本研究での衝撃圧縮領域での温度上昇は 100℃以下であることが推定される（Mashimo et al. 
1983）．また，バッデレイアイトのユゴニオ弾性限界のデータはこれまで得られていない．その
ため，相転移付近ではバッデレイアイトは等方圧縮されていると仮定し，等温圧縮曲線の状態方
程式を用いて，この単位格子体積での圧力を見積もった．その結果，6.5 ns での圧力は 3.3 GPa
と算出された．また，6.5 ns での直方晶 I の単位格子体積は 128.7 (2) Å3であり，先行研究の Al-
Khatatbeh et al. (2010)の V0の値 134.6(2) Å3を用いて求めた圧力は 14.0(2.4) GPa であった．この結
果は，VISAR 測定から求められたピーク衝撃圧の 15.0 GPa と極めて整合的であった． 

図１．衝撃下でのバッデレイアイトの X 線回折像の変化． 



（３）考察 
本研究の結果から，直方晶 I への相転移は，静的圧縮場と同様に可逆的であることが判明した．

常温での静的圧縮による直方晶 I への相転移圧力は 3.5 から 5.7 GPa まで間で起きることが報告
されている（Arashi and Ishigame 1982, Fujimoto et al. 2018）．本研究で観察された衝撃下での相転
移圧力は 3.3 GPa と静的圧縮よりやや低い値であるが，バッデレイアイトは歪み速度に依存せず
同程度の圧縮で相転移を起こすことが分かった．この相転移は，「変位型」として知られる原子
の移動が小さい相転移のタイプであり，変位型の相転移であることが，静的圧縮場と同様な挙動
を示す要因であると考えられる． 
直方晶 II は常温の静的圧縮場では 16.6 GPa 以上の圧力で出現し（Block et al. 1985）， 600℃で

は 12.5 GPa で出現する（Ohtaka et al. 2005）．本研究では，ピーク衝撃圧が 15.0 GPa と見積もら
れていることからも，衝撃圧縮下では直方晶 II に相転移していないと考えられる．したがって，
今後さらに高い衝撃圧での実験により直方晶 II への相転移挙動を解明していく必要がある． 
バッデレイアイトは，隕石衝突年代や衝突規模の推定に利用される（Moser et al. 2013）．カナ

ダのクレーターから報告されたバッデレイアイトは，単斜晶系の集合体であり，結晶粒子は特定
の方向に配向性を示している（White et al. 2018）．本研究の結果からも，単斜晶系と直方晶 I 間
の相転移は可逆的であり，結晶粒子の配向を伴うことが示されており，カナダのクレーターに観
られる鉱物組織と良い一致をしている． 
本研究では，衝撃下での単斜晶系から直方晶 I への相転移メカニズムを明らかにすることがで

きた．この結果は，歪み速度の相転移への影響を解明するための一つの重要なデータとなる．今
後，さらに高圧の直方晶 II への相転移メカニズムを解明していくことで，歪み速度と相転移メ
カニズムとの関係がより鮮明になる．そして，過去の隕石衝突イベントについてより詳細に明ら
かになることで天体の衝突史のより正確な理解に貢献していくことが期待できる． 
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