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（概要） 

本研究においては，地球深部条件における鉄の挙動（スピン状態，価数変化，磁性，サイト内分布，微細結

晶構造変化）及び圧力変化に伴う相転移などを明らかにすることを目的としている．特にマントルを構成する

鉱物であるフェロペリクレース，ウスタイトを研究対象としている．これらの物質のメスバウアー分光法を用

いた研究結果は，研究者間で結果が異なっている．したがって，フェロペリクレースやウスタイトは低圧から

高圧への加圧実験を行い，圧力の変化にともなう鉄のスピン状態および内部磁場の変化を詳細に明らかにする．

また，2 価の鉄イオンが構造中にどのように分布し，そのスピン状態が高圧下でどのように変化するのかを明

らかにする． 
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１．目的 

本研究においては，地球深部条件における鉄の挙動（スピン状態，価数変化，磁性，サイト内分布，微細

結晶構造変化）及び圧力変化に伴う相転移などを明らかにすることを目的としている．特にマントルを構成

する鉱物であるフェロペリクレース，核物質であるウスタイトを研究対象としている．具体的には，フェロ

ペリクレース，ウスタイトにおいては報告されているスピン転移圧力前後でのメスバウアー測定を行い，圧

力の変化にともなう鉄イオンの価数とスピン状態の変化を詳細に明らかにする．また，2価および 3価の鉄

イオンがこの構造中にどのように分布し，そのスピン状態が高圧下でどのように変化するのかを明らかにす

る． 

 
２．方法 

高圧下における実験はダイヤモンドアンビル高圧発生装置を用いた．SPring-8におけるビームラインBL11XUに

おいてメスバウアースペクトルを取得した．メスバウアー分光法では14.4125keVのγ線を使用した． 

＜フェロペリクレース＞ 

JAEA産学
テキストボックス
利用施設：SPring-8(BL11XU)



                            課題番号   2013A―E01      

 
（様式H23.11改） 

測定試料は，57Feを含む (Mg0.6Fe2+
0.4)O組成のフェロペリクレースである．ダイヤモンドアンビルのキュレ

ット径は300，200µmのものを使用した．Reガスケットを60µm，または30µmの厚さに圧縮し，試料室を作るため，

120µm，100µm径の穴をレーザーで作成した．圧媒体としてKBr，また圧力スケールとしてルビー片（10-20µm径）

を試料室に封入した．圧力は，低圧領域はルビー蛍光(Mao et al., 1978)，高圧領域においてはダイヤモンドT2g端シ

フト(Akahama, 2004)に基づいて決定した．メスバウアースペクトルは20，61，96，110，123 GPaで取得した．スペ

クトルはローレンツ型でフィットし，それぞれのサイトの半値幅と強度を等しくして解析を行った．解析プログラ

ムは放射光ベースメスバウアー解析プログラムS8QBMOSS (Hamada and Akasaka, in prep.)を用いた． 

＜ウスタイト＞ 

測定試料は57Feを用いて合成したFe0.94O組成のウスタイトである．ダイヤモンドアンビルのキュレット径は200 

µmおよび150 µmのものを使用した．Reガスケットを60µm，または30µmの厚さに圧縮し，試料室を作るため80 µm，

75 µm径の穴をレーザーで作成した．圧媒体としてKBr，また圧力スケールとしてルビー片（10-20µm径）を試料

室に封入した．圧力は低圧領域をルビー蛍光(Mao et al., 1978)，高圧領域ではダイヤモンドT2g端シフト(Akahama, 

2004)基づいて決定した．メスバウアースペクトルは12，37，74，84，121，128，142 GPaで取得した．解析プログ

ラムはMossA (Prescher et al., 2012)を用いた． 
 

３．結果及び考察 

＜フェロペリクレース＞ 

1400℃，26時間，H2-CO2混合ガス中で還元雰囲気の中で合成したフェロペリクレースを用いて，20，61，

96，110，123 GPaでメスバウアースペクトルの測定を行った．その結果，これまで低スピンと高スピンはそれぞ

れ一つずつのダブレットで帰属されていたが，複数の歪の異なる 6配位席が存在することが明らかとなった．この

ことは，フェロペリクレースは超構造を持つということを示している．  

アイソマーシフトの値は圧力の上昇に伴い減少している．Kantor et al.(2006)では四極分裂の値を固定して解析し，

アイソマーシフトの値が 0.75 以下となったシングレット様のブレットを低スピンの Fe2+と帰属している．本研究

でも同じようなシングレット様のダブレットを分離することができたが，値を見ると高スピンであることは確実で

ある．しかし 123 GPaでアイソマーシフトの値に少しギャップがあるということ，最も小さいアイソマーシフトを

持つことから，123 GPaの 0.35の値を持つダブレットを低スピンの Fe2+と帰属した．また，四極分裂の値は分離し

たそれぞれのダブレットで計算されるが，それぞれのダブレットをを対応させることができないため，平均値を用

いた．四極分裂は 40 GPa付近までは増加，40～100 GPaまでは減少，100 GPaより高圧側では再び増加している．

フェロペリクレースは 35 GPa付近で B1構造から rhombohedral構造，100 GPa付近で rhombohedral構造から B8構

造に転移することが分かっている．おそらく四極分裂はこの構造変化に対応していると考えられる．今後はさらに

高圧領域でのメスバウアースペクトル，X線回折パターンの測定を行い，下部マントルおよび核―マントル境界以

深でのスピン状態を明らかにする．また高温高圧状態での測定も行う必要がある． 

 
＜ウスタイト＞ 

1400℃，8 時間，H2-CO2混合ガス中で還元雰囲気で合成したウスタイトを用いて，12，37，74，84，121，

128，142 GPaでメスバウアースペクトルの測定を行った．12 GPa でのスペクトルはKantor et al. (2004)で報告され

ている 12.8 GPaのものと類似している．圧力が上昇し 37 GPaになると，内部磁場を示す 6本の磁気分裂スペクト

ルが顕著になる．更に加圧し 74 GPaになると内部磁場はより顕著になるが，中心付近に常磁性のダブレットが出

現する．90 GPa以上になると内部磁場は弱くなるが，反対に常磁性ダブレットは顕著になってくる．Pasternak et al. 
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(1997)では 120 GPaで常磁性スペクトルが非常に顕著になっているが，本実験結果では 142 GPaでも常磁性スペク

トルと磁気分裂スペクトルが共存している． 

アイソマーシフトの値は圧力の上昇に伴い減少しており，Pasternak et al.(1997)の結果と一致しているが低スピン

の Fe2+に帰属されるスペクトルは存在しない．四極分裂は圧力の上昇に伴い若干ではあるが増加している．また内

部磁場の値は，74 GPaまで増加するが 90 GPaから減少し始める． 

今後はさらに高圧領域における測定・解析を行い，Cohen et al. (1997)で予測されているmagnetic collapseの存在

を明らかにする予定である． 
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