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１．概要（Summary） 

圧⼒発⽣装置として一般的に知られている⼤型プレス

やダイヤモンドアンビルセル（DAC）を⽤いた静圧縮法に

比べ、フェムト秒レーザーパルスを⽤いる超高速の方法

では、圧⼒温度の立ち上がりや解放、および冷却に要す

る時間を極端に短くすることができる。したがって、常温常

圧では不可能と考えられていた⾼圧準安定構造が残存

することが期待されている[1-3]。顕微鏡対物レンズのよう

な高開口数のレンズを用いて、マイクロジュール程度のエ

ネルギーのフェムト秒レーザーパルスを透明な材質内部

に集光すると、圧⼒1000 万気圧、温度 1 万度を超えるプ

ラズマが固体内部に瞬間的に生成し、1 ミクロン程度のサ

イズの微小爆発が起こる。これまでの研究により、単結晶

アルミナから面心立方構造および体心立方構造のアルミ

ニウムが、圧縮された状態で試料内部に凍結することが

確認されている[2]。 

本研究では、内部集光した試料に残存する新しい高圧

準安定物質の確認と、生成量などについて検討するため、

X 線回折（XRD）による試料分析実験を行なった。特にベ

ッセルビーム内部集光[4]の回収試料について初めてデ

ータ取得を実施した。 

 

２．実験（目的,方法）（Experimental） 

2.1 研究目的 

本研究グループは、これまで確認されていない物質やそ

の構造を実験的に実証すること、さらには効率よくそれら

を回収する方法論を確立することを目標として研究を展

開してきた。ここでは、極短パルスレーザーを透明試料内

部に集光することで急速凍結された物質の構造を、X 線回

折により明らかにすることを目的として実験を実施した。アル

ミナ（Al2O3）に対して、アキシコンレンズを用いたベッセルビ

ーム内部集光により、高アスペクト比円柱状の微小爆発（ベ

ッセルボイド）を誘起し、アルミ高圧構造凍結だけでなく、単

純なミクロボイドに比した生成量の増大について世界で初め

て検討した。同じく極短パルスレーザー照射によって試料表

面に形成された微細周期構造における結晶性や高圧構造

との関係を調べ、試料内部および表面造形における物質構

造の制御に関する新たな検討も開始した。 

 

2.2 ベッセルビーム内部集光による微小爆発試料 

図 1 に、本実験で用いたベッセルビームを生成するための

実験系の様子と概略図を示す。使用したレーザーは、波長

1030 nm、パルス幅 275 fs、繰り返し周波数 100 Hz、ビーム

径 2.08×1.97 mm @FWHM であった。このレーザーをα= 

1°のアキシコンレンズで集光しベッセルビームを生成した。

その後、平凸レンズ（f = 200）と 60 倍対物レンズ（UPlanPLN：

NA = 0.9, WD = 0.2）を用いた 4f 光学系によりベッセルビー

ムの縮小を行い、試料内部に集光させた。 

まず試料のない状態で、試料下流にあるアライメント用の対

物レンズで集光径やレーザー強度をモニターしながら、ベッ

セルビームパターンの最適化を行い、その後、照射面側か

ら表面観察用の CCD カメラでモニターしながら所望の位置

に透明試料を配置した。試料ホルダーが取り付けられている



 

自動ステージを操作することで、ベッセルビーム微小爆発

を縦 5μm、横 4μm の間隔で 500 個作成した。レーザー

エネルギーは偏光子を用いておよそ 0.5 〜 4 μJ/pulse

の範囲で、試料自体が壊れないように調整した。典型的

な 2 μJ/pulse の条件では、集光位置でのレーザー強度

はおよそ I 〜 1014  W/cm2 であった。また、大気中での

0 次ベッセルビームの断面径は 1.5 µm（@FWHM）、光軸

方向の長さは 72 µm（10%強度位置）であった。 

作成した Al2O3 のベッセルビーム微小爆発試料を、電子

顕微鏡と収束イオンビームを用いて加工痕位置まで削り

出したうえで観察したところ、試料表面からおよそ 25 μm

深さの位置からベッセルボイドができていることがわかっ

た。光軸に垂直な方向と平行な方向のボイドのサイズは

それぞれ 0.188 μm、11.05 μm であり、おおよそ 100 に

達する高アスペクト比であった。これらは集光位置や集光

径などの実験条件から予測されるものとよく一致していた。

ボイドに沿って白く見える層が観察され、ガウシアンボイド

の結果と同様に、ベッセルボイド周辺に圧縮された物質

が存在するシェルが形成していることが予測された。 

 

2.3 X 線回折測定条件 

X線回折による観察実験は、高輝度放射光施設 SPring-

8 のビームライン BL22XU において行われた。実験構成

の概略図を図 2 に示す。光子エネルギー30.02 keV の X 線

はベリリウムレンズによって集光されたのち、試料手前の 4象

限スリットによって、20×20 µm に切り出して使用した。検出

器には高ダイナミックレンジの Pilatus 300K を用い、長時間

露光を行うことで試料内部に存在する微小量の高圧物質の

検出を行った。X 線の照射は大気中で行い、試料の保持の

ためにジュラコン製のターゲットホルダーを作成した。ターゲ

ットホルダは XYZ 方向の 3 軸平行移動ステージと、φ 方向

の回転ステージで構成されたターゲットステージに設置した。

試料観察領域を φ 回転中心に固定し、0.1°刻みで回転さ

せながら回折パターンを取得することで、粉末X線回折に相

当する観察を行なった。 

 

３．結果と考察（Results and Discussion） 

レーザーエネルギー2 μJ/pulse の条件で集光した Al2O3

試料から得られた X 線回折パターンの典型的な例を図 3 に

示す。右の拡大図に示すように、標準状態の母相 Al2O3から

ののものとは異なる回折スポットが多数確認できた。また、試

料を回転させることで同様に回折スポットが観察された。そ

れらは主に、11.86º, 11.6º、8.35ºの 2θ回折角に集中して現

れていることがわかった。2θ=11.86º、11.60º のピークにつ

いては、Al2O3 由来の回折線がこの角度に存在しえないため、

 

 

図 1. 実験セットアップ（写真と概念図）。 

 
図 2. X 線回折実験のセットアップ。 

 

図 3. X 線回折像（図中の円は bcc-Al@70GPa の予測)。 



 
Al2O3 から分離した Al が凝集・生成した fcc-Al 構造およ

び bcc-Al 構造由来であると考えられる。同等のエネルギ

ー密度による、過去のガウシアンビーム集光試料に関す

る測定の結果から、ボイドの周辺では 70 GPa 程度の残留

応力が推定されており、本実験のベッセルビーム集光で

も、同程度の残留応力が印加されていることが予測される。

このとき、このふたつの回折角は、bcc-Al で最強となる

{110}面、もしくは fcc-Al で最強となる{111}面からに相当す

る回折線のピーク位置と一致することからも、間接的にサ

ブ 100 GPa レベルの残留応力状態が残存していることを

示唆している。特に bcc-Al であると仮定すれば、約 80 

GPa の残留応力の下で高圧構造が凍結したということに

なる。特に、いくつかの画像においては、同じ結晶粒から

と考えられる回折スポットが検出された。80 GPa 圧力下の

bcc Al の結晶が存在する場合には、方位角がちょうど 60º

異なる等価な{111}回折スポットが検出器上に現れていた

ことからも、ベッセルボイド周辺には圧縮された bcc-Al が

凍結されている可能性が高いといえる。 

この bcc-Al と考えられる回折ピーク強度について、過去

のガウシアンビーム集光試料と比較検討した。2019 期 

のガウシアンビーム集光試料実験時と同じ CeO2 標準試

料の回折強度の比較から補正を行い、ベッセルビーム集

光された試料において約 44 倍程度のピーク強度の増加が

確認された。この値は、それぞれの実験におけるボイドの体

積比と大まかに一致することから、妥当なものであると結論

付けられる。すなわち、ベッセルビーム集光の場合にはシン

グルショットでの高圧相凍結が効率的に行えると同時に、単

に生成量を増加させられるだけでなくそのメカニズムを解明

するための XFEL のような短パルス X 線を用いたその場リア

ルタイム観察[5]に最適な手法であるといえる。 
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