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研究成果の概要（和文）：高圧下での中性子回折実験の手法開発を進めながら、地球内部に存在しうる含水鉱
物、地球中心核を構成する鉄中の水素、氷惑星を構成する氷の構造や性質を解き明かすことに成功した。特に他
の手法では解き明かすことができない水素原子の位置を解明することにより、新たな氷の多形の発見、地球核の
化学組成に制限を加えうる鉄の水素誘起体積膨張率の解明、地球内部を構成する鉱物の変形機構などに制限を加
えうる水素結合の圧力応答と言った問題に新たな解答を与えることができた。地球惑星科学における水素の物質
科学という学問を樹立できたとも言っても過言ではない。

研究成果の概要（英文）：While developing methods for neutron diffraction experiments under high 
pressure, we have succeeded in elucidating the structure and properties of hydrous minerals that can
 exist in the Earth's interior, hydrogen in iron that makes up the Earth's core, and ice that makes 
up the ice planets. By elucidating the hydrogen position s, which cannot be resolved by other 
methods, this research has led to the discovery of a new polymorph of ice that have not been found 
before, the elucidation of the hydrogen-induced volume expansion rate of iron, which could limit the
 chemical composition of the Earth's core, and new issues such as the pressure response of hydrogen 
bonds, which could limit the deformation mechanisms of minerals that make up the Earth's interior. 
It is no exaggeration to say that we have established the discipline of hydrogen material science in
 earth and planetary science.

Translated with DeepL.com (free version)

研究分野：地球内部化学
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令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
本研究で得られた研究成果の学術的意義はきわめて大きい。地表から最も遠い地球核の化学組成は鉄を主成分と
しており、何らかの軽元素が含まれることが古くから指摘されているが、具体的な化学組成は未解明である。本
研究成果は地球核の化学組成に大きな制限を加えることになるだろう。また、新たな氷の多形の発見は、水とい
う我々にとって最も身近な物質にもまだまだ解明されていない問題があると言うことを世の中に示すことができ
た。この研究成果は一般の方にも興味をもたれており、社会的な意義も大きい。

※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、研究者個人に帰属します。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１（共通） 
 
１．研究開始当初の背景 
水素は太陽系での存在度が最も高く、電子数 1でシンプルな元素でありながら、さまざまな化
学結合状態を取る。その結合多様性から、地球内部、惑星内部を構成する物質の構造や物性を支
配しているきわめて重要な元素となっている。本研究では、J-PARC MLF（大強度陽子加速器施
設 物質･生命科学実験施設）に申請者らが中心となって立ち上げた高圧中性子ビームラインを
基軸とした高温高圧、低温高圧といった極限状態での実験から、地球惑星内部の諸問題から着想
した水素の物質科学を推進する。 
初期地球の原材料と考えられる始源的隕石の含水量は約 2 wt.%であるが、海水の質量から計
算される現在の地球の含水量は約 0.02 wt.%で 2桁も含水量が低下している。この理由は、初期
地球で大規模溶融したマグマオーシャンから揮発性の高い水が宇宙空間へ飛散して地球の水の
量が低下したためと長らく信じられていた。しかし、1990年代に盛んに行われた高温高圧実験
から、マントルを構成する鉱物の結晶構造中に数 wt.%オーダーの水が OH−イオン(水酸化物)と
して取り込まれうることがわかり、地球内部が水のリザーバーと考えられるようになってきた
(Inoue, 1994; Kohlstedt et al., 1997; Ohtani, 2005など)。地球内部に存在しうる含水鉱物に関
する研究は現在も活発に行われており、最近では鉄酸化水酸化物(FeOOH)の下部マントルでの
結晶構造と安定性をめぐって Nature 誌で日米中の研究者で白熱した議論が繰り広げられてい
る(Hu et al., 2016; Nishi et al., 2017)。申請者らは含水ケイ酸塩鉱物の構造解析、特に水素結合
の圧力応答に関して系統的な研究を進めてきたが(Kagi et al., 2000; Komatsu et al. 2008; Sano-
Furukawa et al., 2012; Iizuka et al., 2014 など)、これまでの研究は実験的な困難さから全て室
温高圧下で行われており、実際のマントルの条件下、すなわち高温高圧下でケイ酸塩鉱物に水
(OH−イオン)がどのような構造で取り込まれているかは実験的には明らかにされていない。 
一方、Fe-Niを主成分とする核にも無視できない量の水素が含まれている可能性が指摘されて
いる。地震波観測から核の密度は純粋な鉄に比べて外核で 10%、内核で 4%程度小さいことが分
かっており、核には何らかの軽元素が溶け込んでいることは間違いない。水素は核に含まれてい
る軽元素の候補の一つであるが、最も軽い元素である水素が核に入れば、密度を低下させる効果
はきわめて大きい。研究分担者の飯塚らは、J-PARCでの高温高圧下中性子回折実験から、含水
鉱物が脱水してできた水と固体の鉄とが反応して、鉄に水素が取り込まれて鉄水素化物が生成
する様子の直接観察に成功した(Iizuka-Oku et al., 2017)。この研究は、水素が地球形成の初期
に他の軽元素に先駆けて鉄に溶け込んだ可能性を示し、地球の核に含まれると考えられる軽元
素として水素が有力であることを示している。Tateno et al. (2010)は、高温高圧実験から現在の
地球の内核(<377 GPa, 約 5700 K)が hcp (hexagonal close packing) 相の Feであることを示し
た。一方、高圧下で安定な Feの水素化物(FeHx)は fcc (face-centered cubic)または dhcp (double 
hexagonal close packing)構造をとる。しかし、地球内部で核が実際に水素化していた場合、鉄
水素化物が dhcp、hcpのいずれの構造を取るかは明らかではない。水素を取り込んだ鉄が、ど
のような結晶構造を取るかという問題は地球だけではなく、地球と比べてサイズが小さい惑星
の核を調べる上でも重要である。 
惑星内部に目を転じよう。太陽系の外惑星や衛星には氷を主体とする天体がある。氷天体の内
部はまさに極限状態を実現した氷の実験室とも言える。水分子が水素結合によって結びついた
氷の結晶は、水素結合ネットワークの多様性から数多くの多形が見出されているが 、特に 21世
紀に入ってから氷の多形発見のペースは上がっており、それらの発見が全て高圧下中性子回折
実験による、という点は注目に値する。氷多形に関する研究には 100年を超える歴史があるが、
水素位置を直接反映する中性子回折実験が高圧下で行えるようになったのは比較的最近のこと
であり、巨大惑星内部の温度圧力条件での実験などは疑いなく今後の重要な研究対象となるで
あろう。 
 
２．研究の目的 
本研究では上述のような地球内部、氷
惑星･氷衛星内部での水素関連物質の結
晶構造、化学組成、安定性を高温-高圧、
低温-高圧と言った極限条件での物性実
験と理論計算から明らかにすることを
目的とする。本研究の概要を右図に示
す。研究テーマは広範に及ぶが、いずれ
の研究対象もパルス中性子源を用いた
高圧下での中性子回折実験が基軸とな
る。 

図 1 本研究計画の概要 



申請者らの最大の学術的独自性は、さまざまな技術開発を行いながら高圧実験を行う点にある。
本研究計画で推進する３つの研究項目(次節参照)は、現時点で利用可能な実験装置と技術では達
成が困難なものばかりで、研究を進行しながら適切な実験装置・実験技術の開発を進めていく必
要がある。申請者らはこれまでも高圧中性子ビームラインの建設に始まり、中性子回折用 6 軸
マルチアンビル高圧発生装置(通称 “圧姫”)や低温高圧発生装置(通称 “Mito System”)の開発を
行い（本調書 Hattori et al., 2015; Sano-Furukawa et al., 2014; Komatsu et al., 2013など）、
鉄水素化物、高圧氷等に関するサイエンスで世界を先導する成果を挙げてきた（本調書 
Komatsu et al., 2016; Klotz et al., 2016; Sano-Furukawa et al., 2014; Iizuka-Oku et al., 2017; 
Machida, Aoki et al., 2014 など）。新たな実験装置・技術の開発は、我々の独自性を示すだけで
なく、他分野の研究者への利用に繋がり、限りない学問的創造性に発展しうる。 
 
３．研究の方法 
本プロジェクトでは、高圧下での X線回折測定、中性子回折測定、赤外･ラマンスペクトルの
測定などを基盤的な実験技術として研究を進めた。 
高圧下での X 線回折測定では、ダイヤモンドアンビルセルを用いた高圧下での単結晶 X 線回
折測定を実現するための二次元検出器と X 線発生装置を新たに導入した。これらにより、高圧
条件で未知の結晶構造を持つ物質の構造解析が一気に進むようになった。 
高圧下での水素結合強度の圧力応答を振動分光法によってその場観察する目的で、最新鋭のフ
ーリエ変換赤外分光光度計(FTIR) を導入するとともに、ラマンスペクトルを測定するための励
起レーザーを更新して分光器の性能向上を図った。これら新規の分光システムにより、ダイヤモ
ンドアンビルセルを用いることで、数十 GPa程度の圧力領域で含水鉱物や金属水酸化物などの
振動スペクトルをその場観察し、水素結合の圧力応答を直接的に観察できるようになった。 
本プロジェクトでは、J-PARC MLF での高圧下での中性子回折を主な実験手法として研究を
進めたことが最大の特徴である。特にマルチアンビル高圧発生装置を用いた高温高圧下での中
性子回折実験では、MA6-8セルを最適化することによってこれまでの圧力発生の上限を更新し、
マントル遷移層に迫る高温高圧条件での実験が可能となった。これにより地球核の化学組成の
解明に関連して、鉄の水素化反応の精密観察が可能となった。また、低温高圧条件での中性子回
折実験は、我々が独自に開発したMitoシステムにより、低温条件で自在に圧力を変化させるこ
とが可能となり、氷や塩水和物の結晶構造の解明が進展した。 
以上のような実験に加えて、高圧下での誘電率測定といった新規手法も研究手法として導入し、
多角的な研究を進めることができた。 
 
４．研究成果 
以上のような研究背景のもとで、本研究では多くの重要な成果を得ることができた。ここでは
大きく 3つの領域に分けて代表的な研究成果を紹介したい。 
(1) 金属鉄の水素誘起体積膨張係数の決定と化学組成依存性の発見 
地球核は金属鉄を主成分とし、ニッケルが鉄に次ぐ主成分となっている。地震波伝搬速度から
決定された核の密度は数％から 10％ほど純粋な鉄よりも低いことが古くから知られている。こ
の密度欠損の原因として、地球核に無視できない量の軽元素が含まれていると考えられている
が、その組成は長年謎のままとなっている。いくつかの軽元素候補の中で、太陽系での元素存在
度が高く、高圧で親鉄的に変化する水素は核に含まれるもっとも有力な元素といえる。地球核に
相当する温度圧力条件で鉄は hcp(六方最密充填)構造の結晶構造を取ると考えられており、水素
原子は鉄原子の空隙に相当する八面体サイトを主に占めると考えられている。水素が空隙サイ
トに入ることで、鉄の単位胞体積が膨張すれば、密度が低下することになる。単位格子あたりの
水素量に対して、鉄の単位胞体積がどれだけ膨張するかを示す値、すなわち水素誘起体積膨張係
数を求めるためには、高温高圧下での中性子回折実験が唯一の手法である。なぜならば中性子は
水素原子に対して大きな散乱長を持つため、
結晶中での水素原子の占有率と原子位置を
精密に決定できるからである。 
我々は J-PARC MLF PLANET ビームラ
インでの高温高圧実験の技術革新、具体的に
は到達可能な圧力の向上を目的とした研究
を進めた。その過程でいくつかの重要な研究
成果を得ることができた。Mori et al. (2021)
は Fe0.95Si005を試料として、14.7 GPa, 800 
K と言う圧力温度条件で水素化反応を起こ
し、hcp構造の鉄ケイ素合金水素化物の粉末
中性子回折パターンを測定し（図 2）、精密

Figure 6. Neutron di raction pattern (crosses) and Rietveld t(line)図 2 高温高圧下で得られた鉄ケイ素合金水素化
物の中性子回折パターン(Mori et al., 2021) 



構造解析に成功した。発表当時、このような高温高
圧条件での中性子回折実験は世界に例がなく、温度
圧力の最高記録を更新した。このことが評価され、
本論文は日本鉱物科学会論文賞を受賞した。さらに
この研究は発展し、Mori et al. (2024)では hcp鉄の
水素誘起体積膨張係数が、5 mol％のケイ素が取り
込まれることによって、約 10％大きくなることを明
らかになった。地球核には水素の他にケイ素も軽元
素として取り込まれている可能性が高く、軽元素ど
うしの相乗効果によって、地球核を構成する鉄の密
度欠損がさらに低下するという可能性を示した。こ
の成果は、地球核の軽元素組成を推定する上できわ
めて重要な指針を示したことになる。 

Shito et al. (2022)は、Fe0.9Ni0.1合金の水素誘起体
積膨張係数を高温高圧下中性子回折実験によっ
て求めた。Ni の場合も Si と同様に fcc 鉄の水素
誘起体積膨張係数を約 10％増加させることがわ
かった。さらに水素誘起体積膨張係数の温度依存性も初めて明らかにし、温度とともに水素誘起
体積膨張係数が増加することがわかった（図 3）。 
これらの一連の研究は、これまでの地球内部物質科学の研究の流れを変えうるだけの価値があ
る成果で、地球核の軽元素組成に重要な制限を与えることに疑いはない。 

(2) 氷、塩水和物の結晶構造と物性 
本研究プロジェクトで独自に開発した低温高圧下で
の中性子回折実験技術によって、50 K程度の低温条件
においても自在に圧力を変化させながら中性子回折パ
ターンを測定することができるようになった。実験室
で得られた誘電率データから氷 VI 相の低温側の秩序
相として二つの相があることが示唆された(図 4参照)。
そこでこの温度圧力条件での氷の中性子回折パターン
を測定したところ、既知の XV 相とは異なる中性子回
折パターンを示すことがわかった。氷 VI相の秩序相に
相当する構造モデルを水素結合ネットワークに基づい
て検討し、この氷がこれまでにない新たな氷であるこ
とを明らかにし、現在のところ最も新しく発見された
氷 XIXとして認識されている。 
高圧氷に関しては、独自に開発したナノ多結晶ダイヤ
モンドを利用した高圧単結晶中性子回折用セルによっ
て、氷 VII の水素原子の配置を精密に観測した論文を
発表した(Yamashita et al., 2022)。さらには惑星内部
に存在しうる塩水和物として、塩化マグネシウム六水和物(Yamashita et al., 2019)、塩化カリウ
ム一水和物(Yamashita et al., 2022)などの結晶構造を水素原子の位置まで含めて明らかにする
ことができた。これらの結果は氷惑星内部物性に対して、基本的なデータを与えるという意味で
重要であるだけでなく、氷と同様に固体中での水素結合ネットワークを氷と塩水和物とで比較
研究するという新たな研究フィールドを提案することに繋がった。 
(3) 水素結合の圧力応答 
高圧下での中性子回折測定によって、含水鉱物やそのモデル化合物となる金属水和物の水素原
子位置を決定し、振動スペクトル測定によって OH 伸縮振動の周波数の圧力変化を求め、両者
を比較することで固体中の水素結合の圧力応答が精密に理解できるようになった。本プロジェ
クトでは、前述したように氷や塩水和物の水素原子位置を精密に解析することに成功した。 
天然の含水鉱物では、OH−イオンを置換して F−イオンが取り込まれるのが一般的である。フッ
素はマントルに最も多く存在するハロゲンで、地殻からマントルに至る沈み込み帯での含水鉱
物の安定性を議論する上でも、フッ素置換によって水素結合の圧力応答がどのように変化する
かは重要な問題である。我々は天然のフェンジャイト、水酸化マグネシウムなどを対象とし、フ
ッ素置換による圧力応答の変化を系統的に調べた。その結果、フッ素が取り込まれることにより、
水素結合の圧力応答が緩和されることが明らかになった(He et al., 2024, He et al., 2022, He et 
al., 2021)。本結果はフッ素の取り込みによって含水鉱物の安定性が増加することを示唆してお
り、マントルへ揮発物質を導入するスラブの沈み込みのダイナミクスに新たな指針をもたらす。 

図 3 fcc Fe0.9Ni0.1合金の水素誘起体積膨張
係数の温度依存性 (Shito et al., 2022) 

図 4 氷 VI相の秩序相である XV相の
高圧側に新たな相の存在が示唆さ
れた(Yamane et al., 2021) 
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