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研究成果の概要（和文）： 

 ダイアモンドアンビルセルという超高圧発生装置とレーザーを組み合わせたシステムによっ

て得られる圧力数ギガパスカル以上及および温度 2000 度程度の超高圧超高温超臨界流体高活

性強酸化剤を使用して，新しい貴ガス化合物の創製を目指し研究を推進した．創製には至らな

かったが，合成と評価に必要なハード的なシステム・条件は確立できたため，今後精力的に合

成実験を進めることによって新しい貴ガス化合物が創製されることは十分に期待できる． 

 
研究成果の概要（英文）： 

We have tried to synthesized new noble-gas compounds in ultra-high pressure (more than 

several GPa) and temperature (~2000K) using diamond anvil cell high pressure apparatus combined 

with infra-red laser system. Although new noble ones cannot be obtained, we have successfully 

developed and established experimental systems to study syntheses and characterize the samples.  

Accordingly, one can expects to synthesize new noble compounds by continuing syntheses experiments 

using the developed systems. 
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１．研究開始当初の背景 

 貴ガス（第 18 族元素）がファンデルワー
ルス力によって結合している Ar(C6H5OH)な
どの包接化合物や He(N2)11などの分子性化合
物ではなく，貴ガス元素と他の元素が化学的
に結合している“真の”貴ガス化合物は,たっ
た約 45年前に Xe の化合物が世界で初めて合
成され，その 2 年後に Kr の化合物が合成さ
れた．しかしながら，その他の貴ガス特に比
較的軽い貴ガスの化合物に関しては，2000 年

に，Ar について HArF が極低温下において合
成されたばかりで，Ne や He については，未
だ真の化合物は合成されていない．また，貴
ガス化合物の金属化については，本年に Xe

化合物について初めて報告されたが，貴ガス
元素と金属元素との合金固溶体や化合物は，
理論予測はあるものの，未だかつて合成され
ていない． 

 従来の超臨界流体システムで扱われる圧
力・温度領域はせいぜい数百 MPa，数百 K で
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ある．我々はダイアモンドアンビルセル超高
圧発生装置とレーザーを組み合わせたシス
テムを用いてこの領域を遙かに超える超高
圧超高温の超臨界流体を利用した新しい合
成システムを世界に先駆けて確立した．そし
て，窒素超臨界流体を用いて，従来は合成が
困難であった新しい金属窒化物の創製に
次々と成功し，数年前には，Ar 超臨界流体を
用いて，Ar を酸化珪素融液に固溶させること
にも成功した．これらの研究過程で，超高圧
超高温の超臨界流体が，驚くほど化学的に高
活性であることが明らかになった．さらに，
極最近には，酸素の超高圧超高温超臨界流体
を安全に得られる技術の開発に成功した．そ
こで，本課題では，超高圧超高温超臨界流体
酸素などの“高活性超臨界流体強酸化剤”を用
いて，貴ガス(Ng)を陽イオン Ng+へ酸化し，
新しい貴ガス化合物の合成に挑戦する発想
に至った． 

 

２．研究の目的 

 超高圧超高温の高活性な超臨界流体強酸
化剤を用いて，新しい貴ガス化合物の創製を
目指す．第１に，新化合物の合成が十分に期
待される Xe や Kr 化合物の合成を行い，第２
に，Ar 化合物の合成を目指す．第３に，これ
まで全く見出されていないNeやHeの化合物
の創製に挑戦する．さらに，新化合物の結晶
構造・結合状態と安定性及び圧力誘起相転移
と体積弾性率を明らかにして超高圧下での
金属化を試み，金属元素との固溶体形成の可
能性を調べる． 

 

３．研究の方法 

 本研究の推進に必要な主な設備備品は，ダ
イアモンドアンビルセル超高圧発生装置と
レーザーを組み合わせたシステム，ダイアモ
ンドアンビルセル用貴ガス充填装置，観察用
光学顕微鏡，ルビー蛍光圧力測定装置，ガス
ケット作製装置，高圧その場観察光学顕微鏡，
高圧その場ラマン分光測定装置，高圧その場
Ｘ線回折測定装置である．  

 超臨界流体酸素充填技術と貴ガス充填装
置を用いて，これらをダイアモンドアンビル
セル内に充填する．次に，ダイアモンドアン
ビルセル超高圧発生装置とレーザーを組み
合わせたシステムによって，試料を合成後，
上記３手法の高圧その場測定によって，合成
試料の，色・透明度，結合状態・格子振動モ
ード，結晶構造，圧縮特性を調査・解明する．
それぞれの測定結果を総合的に解析し，貴ガ
ス化合物の創製の判定と相転移および金属
化の判定を行う．研究の進捗状況によって，
合成装置であるダイアモンドアンビルセル
超高圧発生装置とレーザーを組み合わせた
システムのダイアモンドアンビルセルの改
良を行う． 

 
４．研究成果 
 本研究の重要課題は３つあり，すべて装置
開発がキーとなる内容である．初年度では，
特に，従来の超臨界流体システムで扱われる
圧力 ・温度領域である数百 MPa，数百 K の
領域を遙かに超える超高圧超高温下での貴
ガスの超臨界流体を利用できるダイアモン
ドアンビルセル超高圧発生装置とレーザー
を組み合わせたシステムと貴ガス常圧 低温
液化充填装置を組み合わせたシステムの開
発を行った．その結果，常圧液体領域が狭い
ために従来液化充填が困難であった Ar の常
圧低温液化充填に成功し，ダイアモンドアン
ビルセル超高圧発生装置とレーザーを組み
合わせたシステム・貴ガス常圧低温液化充填
装置システムを完成させた．このシステムを
用いて，ダイアモンドアンビルセル超高圧発
生装置とレーザーを組み合わせたシステム
の加熱実験を行い，実際に Ar の超臨界流体
が得られたことをダイアモンドアンビルセ
ル超高圧発生装置とレーザーを組み合わせ
たシステムのモニターによる顕微その場観
察によって確認した． 
 本研究では，常圧で気体として存在するガ
ス状物質をダイアモンドアンビル内に高密
度に封入する方法として，常圧下で気体を冷
却し液化して高密度な物質とし，これをダイ
アモンドアンビル内に充填する方法を選択
した．重要な装置開発として，この充填する
ためのシステムの開発が挙げられ，上述のよ
うに初年度にほぼ完成させ実際に充填に成
功した．２年目には，まずこのシステムに最
適なダイアモンドアンビルの開発を行った．
上記のように，ガス充填の際に冷却過程が入
るため，ダイアモンドアンビルの冷却に伴う
収縮と変形それによる圧力変化，さらにはダ
イアモンドアンビルを固定しているグルー
の劣化等の問題が生じるため，これらを克服
したダイアモンドアンビルの改良を進め開
発・確立した． 

 次に，化合物を高圧下で評価するためのそ
の場観察システムの開発を行った．まず，構
造解析を行うための高圧その場 X 線回折測
定システムを本研究に最適なシステムとす
るために改良した．さらに，結合状態を明ら
かにするための高圧その場ラマン分光測定
システムを本研究に最適なシステムとして
再構築した．上記装置・システムの開発・改
良・確立が当初予想していた以上に困難であ
ったこともあり，研究終了直前までの時間を
要した．装置開発と同時並行で進めた新物質
合成では新しい貴ガス化合物の創製には至
らなかったが，創製に必要なハード的なシス
テムは確立できたため，今後精力的に合成実
験を進めることによって新しい貴ガス化合
物が創製されることは十分に期待できると



 

 

考える. 
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