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研究成果の概要（和文）：放射光Ｘ線と超音波速度測定装置を組み合わせ、焼結ダイヤモンドアンビルを2段目アンビ
ルに使用して、下部マントル中部領域の圧力条件で(Mg0.8Fe0.2)O及び(Mg0.5Fe0.5)Oフェロペリクレイスの弾性波速度
測定を行った。実験は大型放射光施設SPring-8に設置の川井型高圧発生装置を使用し圧力50GPaまで加圧した。 (Mg0.5
Fe0.5)Oにおいて圧力40GPa以上で試料端面の超音波エコー強度に大きな変化が観測された。この変化は、約40GPaでの
音響インピーダンスコントラストの変化、即ち鉄イオンのスピン転移による弾性率変化を示唆するものである。

研究成果の概要（英文）：The elastic wave velocities of (Mg0.8,Fe0.2)O and (Mg0.5,Fe0.5)O ferropericlases 
have been measured up to 50 GPa, by combining ultrasonic interferometry, in situ synchrotron X-ray 
diffraction, and X-ray radiographic techniques in a Kawai-type, multi-anvil, high-pressure apparatus and 
sintered diamond anvils. The sample was heated in a cylindrical TiB2 (+BN) tube, and experimental data 
were recorded after heating the sample to 1073 K under a fixed press load to minimize non-hydrostatic 
components due to local deviatoric stresses. The travel times were measured based on the reflections from 
the sintered diamond cube, the polycrystalline Al2O3 buffer rod, and the sample. An abrupt change in 
ultrasonic echo from the sample was observed at pressures higher than about 40 GPa in (Mg0.5,Fe0.5)O 
ferropericlase, suggesting a result of high-spin to low-spin phase transition in the Fe ions.

研究分野：固体地球科学
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１．研究開始当初の背景 
地震波トモグラフィーやマントル対流数

値モデリングなどの詳細な解析に基づいて、

下部マントル全域にわたって、組成成層等の

大規模及び中・小規模の地震波不均質構造の

存在が報告されている。それらの不均質構造

の成因の有力な候補としては、フェロペリク

レイス（以下 Fp と呼ぶ）など下部マントル

構成物質中の鉄イオンのスピン転移とそれ

に伴う化学組成・鉱物組成の変化が指摘され、

定性的に説明されているが、実際に下部マン

トル内のどの領域（深さ）でスピン転移が起

こるかどうか、また、スピン転位の際に密度、

地震波速度はどの程度、及びどのように変化

するかなどの定量的な詳細については全く

未解決である。 

さて Fp 中の 2 価鉄イオンにおいては、最

近 X線発光分光測定、メスバウアー測定等を

用いて、室温下、下部マントル内の圧力条件

（40-60 GPa付近）で高スピン（HS）状態か

ら低スピン（LS）状態への転移が見出された

（Badro et al., Science, 2003; Lin et al., Nature, 

2005など）。このスピン転移に際しては、圧

力の増加とともに Fpの体積（密度）が HSと

LSの混合スピン（mixed spin, MS）状態を経

て不連続に減少するので、上述の下部マント

ル内の地震波不均質構造と関連づけて大い

に注目されている。 

下部マントル深部における鉄イオンのス

ピン状態を議論する際には、スピン転移への

温度の効果を知ることが極めて重要である。

Komabayashi et al.(Earth Planet. Sci. Lett., 2010)

は、レーザー加熱ダイヤモンドアンビルセル

（LHDAC）を用いた、放射光高温高圧 X 線

回折により(Mg0.81Fe0.19)O Fp 中の鉄イオンが、

温度 1600-1900 Kの範囲において、低圧での

HS 状態から、圧力増加とともに 63-96 GPa

の MS 状態を経て LS 状態にスピン転移する

こと、及びその際に、室温におけると同様、

体積が不連続に減少すると報告した。それに

全く反して、Ricolleau et al.(Geophys. Res. Lett., 

2009)による、ペリドタイト [出発試料は

(Mg0.85Fe0.15)O Fpを含む]についての LHDAC

を用いた同様な X線回折では、2000 Kの高温

下、圧力 35-112 GPaの範囲において、Fpに

おける HS, MS, LS状態間で、有意な体積変化

は見出されなかった。故に、高温での Fp に

おけるスピン転移の体積への効果は未解決

な重要問題である。 

我々はごく最近、(Mg0.83,Fe0.17)O Fp につい

て、マルチアンビルセルを用いた放射光高温

高圧X線回折実験データに基づいて、温度300, 

700, 及び 1100 K、の等温下において、圧力

約 56 GPa までの T-P-V 関係を高精度で求め

ることに成功した（Matsui et al., Amer. 

Mineral., 2011）。その結果、300, 700, 1100 

K の各温度において、圧力 0～50 GPa 付近ま

では Fp中の鉄イオンは HS状態としての単一

の P-V 圧縮曲線で精度良く近似できるが、約

50 GPa の圧力領域で、体積が不連続に減少す

ること、及びこの減少の原因が、鉄イオンの

HS から LS 状態へのスピン転移で矛盾なく説

明できることを見出した。故に Fp が 300 K

以外の高温においても、等温条件下で、50 GPa

付近において、鉄イオンの HS-LS スピン転移

に伴い体積が不連続に減少することを、実験

的に明らかにすることに世界で初めて成功

した。しかしながら、地球科学的に極めて重

要な、スピン転移にともなう、Ｐ及びＳ弾性

波速度変化（すなわち体積弾性率及び剛性率

の変化）を求めることができなかった。故に

次の大きなステップとして、超高圧高温下に

おける Fp の弾性波速度変化を精度よく求め

るべく本研究を計画した。 

 
２．研究の目的 
我々は最近、放射光Ｘ線回折、大型マルチ

アンビル型高圧装置、超音波測定技術を組み

合わせた高温高圧下における弾性波速度精

密測定技術を発展させ、その結果マントル遷

移層条件下(～20GPa)でのＰ及びＳ弾性波速



度測定を世界に先駆けて可能にした。本研究

ではこれまで超音波法での測定が不可能で

あった超高圧（～60GPa；下部マントル中部

を想定）、高温（1000～1500 K）条件での弾

性波速度精密測定を試みるが、そのために、

放射光マルチアンビル型高圧装置による、焼

結ダイヤモンドアンビルセルを用いた超高

圧発生手法を導入する。これら超音波測定と

焼結ダイヤモンドアンビルセルを組み合わ

せることにより、世界で初めて、下部マント

ル中部の超高圧（～60GPa）高温下における

高精度な弾性波速度測定が可能になる。 

本研究の目的は、放射光を用いた超高圧高

温その場 X 線回折と弾性波速度測定に基づ

いて、FeO 成分が異なった２種の Fp につい

て、下部マントル上部から中部に至る温度圧

力条件下における、(1)高スピン及び低スピン

Fp のそれぞれについての温度－圧力－体積

－弾性波速度関係、(2) スピン転移に伴う不

連続な密度変化、体積弾性率及び剛性率のソ

フト化、及び、(3)スピン転移圧と混合スピン

状態の圧力幅、及びそれらの温度・FeO組成

依存を高精度で求めることにある。研究の最

終目標は、本研究で求められた Fp のスピン

転移と高温高圧状態方程式についてのデー

タを、Fpについての既存の熱弾性データと組

み合わせることにより、下部マントル内地震

波速度不均質構造の本質を詳細に解明する

ことにある。本研究により求められたデータ

に基づく解析により、下部マントル全域にお

ける鉱物・化学組成の不均質、温度分布の詳

細が明らかになる。 
 
３．研究の方法 
本研究で行う、超高圧高温領域（圧力～

60GPa、温度 1000 – 1500 K）での放射光によ

る焼結ダイヤモンドアンビルセルを用いた

弾性波速度測定実験は、従来研究例の全くな

い、現在まさに開発途上の極めて最先端かつ

重要な分野と考えている。故に、超高圧高温

装置による超音波測定、放射光実験の技術開

発、焼結ダイヤモンドを用いた高圧セルの更

なる最適化が必須である。本実験においては、

圧力媒体のサイズ・素材の最適化、ガスケッ

トサイズの最適化、超音波伝達部材の選定や

各種テストを行う。加えて、超高圧下におい

て、より安定した 1500 – 2000 K での高温発

生を可能とするため、加熱用の内熱抵抗ヒー

ターの材質や形状、及びヒーター周辺の圧力

セル構成を、より断熱性を高めるべく種々改

良する。それらの技術開発を通して、下部マ

ントル中部条件下での弾性波速度精密測定

を試みる。 

実験は BL04B1 に設置された SPEED-Mk2

を用いて、組成の異なった 2 種の Fp 

[(Mg0.8Fe0.2)Oと(Mg0.5Fe0.5)O]について行う。

Fp は高温での粒成長が著しいので、より精度

の良い X線回折データを得るために、プレス

を 0～5 度の範囲で揺動させながら測定を行

うが、SPEED-Mk2は大型プレスでこのよう

な揺動機構を備えている世界唯一の装置で

ある。なお、我々のこれまでの放射光実験を

とおして、超高圧下では、高圧セルの微妙な

変形、試料の僅かな移動などにより、試料か

らの超音波反射エコーの取得ができなくな

る状況が十分考えられる。そのような場合を

想定して、複数の高圧セルを準備して実験に

臨む。加圧および加熱は、焼結ダイヤモンド

セルのブローアウトを極力さけるべく注意

深く行う。 

 

４．研究成果 

放射光Ｘ線と超音波速度測定装置を組み合

わせ、焼結ダイヤモンドアンビルを2段目アン

ビルに使用して、下部マントル中部領域の圧

力条件でFpの弾性波速度測定を行った。試料

[ (Mg0.8Fe0.2)O及び(Mg0.5Fe0.5)Oの2種類]を

予め高圧プレスで焼結し、超音波加工機また

はレーザー加工機で円筒形に加工した。Fpの

スピン転移の観察のためには少なくとも

40GPa以上の超高圧を発生する必要があるた



め、2段目アンビルに細粒の焼結ダイヤモンド

を用いた。アンビルのトランケーションサイ

ズは1.5mmで、ヒーターにはTiB2 (+BN)を使

用した。また、バッファーロッドにはα-Al2O3

を使用し、α-Al2O3の結晶格子体積変化と状

態方程式を使用して圧力値の見積もりを行っ

た。 

実験は大型放射光施設 SPring-8 の

BL04B1 に設置の川井型高圧発生装置

SPEED-Mk2を使用した。超音波エコーの測

定には BL04B1 設置の高感度超音波エコー

測定システムを使用した。常温にて慎重に加

圧を行い、高圧セル内の差応力を緩和させる

ために荷重 1MN、4MN、5MNにて約 800 ℃

まで加熱を行った。最高荷重 5MN・圧力 50 

GPaまで加圧をした。Ｘ線回折パターンから、

すべての圧力温度範囲で Fp 単相であること

を確認した。超音波エコーは高圧セルが非常

に小さいため、入力信号と超音波エコー信号

の時間間隔が非常に短く、S/Nが非常に悪い。

ハイパスフィルターなどのデータ解析を行

うことで、試料両端の超音波エコーを確認で

きた。弾性波速度の見積もりには至らなかっ

たが、(Mg0.5Fe0.5)O の試料において圧力 40 

GPa 以上で試料端面の超音波エコー強度に

大きな変化があり、約 40 GPaで音響インピ

ーダンスコントラストの変化が推定される。

このことは約 40 GPaで何らかの弾性率変化

が存在することが示唆される。今後更なる研

究によって、こうした弾性率変化とスピン転

移の関係を明らかにする必要がある。 
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