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NaAlSi3O8ガラスの圧力による構造変化 

Local structural change in NaAlSi3O8 glass with pressure 
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1   はじめに 
長石類は地球の浅い部分に存在する主要な鉱物で

ある。長石類の中で Na 端成分である albite 
(NaAlSi3O8)はその融液、ガラスについての物性測定

が圧力下においても比較的多く行われている。鉱物

場合と同様に、圧力に夜融液、ガラス中の局所構造

の配位状態の変化は様々な物性変化を引き起こす要

因であると考えられ、高圧下での構造変化を調べる

ことは物性変化との関連を知る上でも興味深い。特

に Al の圧力誘起の高配位数化は、Si のそれより比

較的低い圧力で生じると予想されるため、様々な測

定で調べられてきた。それらの結果によると、およ

そ 8 GPa で融解、急冷されたガラスでは数%の 5 配

位の Al を含むことが明らかにされている。ところ

が、ガラス、融液の高圧下での構造は減圧過程でそ

のほとんどが失われることが示唆されており、圧力

下での構造を知るためにはその場観察が必要不可欠

である。そこで本研究では、大容量のマルチアンビ

ル型高圧発生装置と、放射光 X 線を組み合わせて

NaAlSi3O8 ガラスの圧縮による構造変化をその場観

察した。 
 

2  実験手法 
実験試料は Na2CO3 と Al2O3、SiO2 を NaAlSi3O8 組

成となるよう秤量し、電気炉(MoSi2 加熱体)を用いて
1300℃で融解、その後空気中に取り出し、急冷する
ことでガラスを得た。尚、融解前に 900℃で 9 時間
保持することで Na2CO3 中の二酸化炭素を十分揮発
させた。合成されたガラスは、多量の気泡を含んで
いたため、粗く粉末にし、高圧セル中に封入した。
高温高圧実験は、 NE5C ビームライン設置の
MAX80 キュービック型マルチアンビルプレスに 6-6
型加圧方式を組み合わせた二段型加圧方式で行った。
プレス側一段目の炭化タングステン製アンビルの先
端は 27 mm□を用い、背面 18 mm□の二段目アンビ
ル先端は圧力に応じて 6-3 mm の範囲で使い分けた。
圧力伝達媒体は二段目アンビル先端サイズに応じて
一辺 9-5 mm の立方体ボロンエポキシを使用した。
発生圧力は NaCl または MgO を圧力標準物質として

それらの状態方程式を用いて計算した。使用した X
線は白色 X 線で、構造解析にはエネルギーは 30 
keV-80keV の範囲を使用した。圧力決定のための回
折測定には 2θ=8º または 6º を使用し、ガラスの回折
測定は 3º-30º の範囲の約 9 点で回折測定をし、散乱
ベクトル Q (=4πEsinθ/12.398、E: X 線のエネルギー、
π: 円周率、θ: 回折角の半分)の広い範囲での回折測
定を行った。白色 X 線で得られたガラスの回折パタ
ーンは Funakoshi (1997)[1]で開発された解析ソフト
によって強度の規格化を行い、構造因子を得た。更
に得られた構造因子をフーリエ変換することによっ
て、動径分布関数を算出し、実空間での局所構造に
関する情報を得た。 

 
3  結果および考察 
 図 1 に室温圧縮での NaAlSi3O8 ガラスの構造因子
の変化を示す。キュービック型高圧発生装置の幾何
学的な自由度と 6-6 型加圧方式による高荷重までの
実験によって、15 GPa までの圧力範囲で 20 Å-1

以上
にわたる範囲での構造因子を得ることができた。 
図１：NaAlSi3O8ガラスの構造因子、S(Q) 

 
 図 2 に各構造因子をフーリエ変換した動径分布関

数を示す。動径分布関数中のおよそ 1.6 Å 付近にみ

られるピークは Si-O あるいは Al-O 原子間に由来す

るピークである。両原子間距離は互いに 4 配位の構

造をとり、良く似た距離であるため、一本のピーク

として現れることが知られている(図 2 中 T-O)。図
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中の T-O ピークの幅は、10 GPa の圧力まで 1 atmの

それと比較して、圧力とともに小さくなっているよ

うに見える。一方、13.4 GPa より高い圧力のデータ

では、明らかにピークの長距離側に肩を持つように

ピーク幅が広がっている。T-O ピークの右肩に置け

る約 2 Å にみられるフーリエ変換の打ち切りによる

ゴーストピークの影響を完全に除くことはできない

が、T-O ピークの幅が 10-13.4 GPa の圧力領域で不

連続に広がったことは明らかである。この幅の広が

りは Si-O あるいは Al-O 四面体の配位数がより高い

状態に移りつつあることを示唆している。例えば、

6 配位構造を持つ SiO2 stishovite 中の Si-O 結合距離

は 1.75-1.8 Å の結合距離をもつ。また、Al の 6 配位

構造を持つ jadeite は 1.8-1.99  Å の範囲の結合距離を

示す。また、SiO2 ガラスの室温圧縮の研究から、Si-
O 結合距離の長距離化(高配位数変化)は 15-20 GPa
で生じる事が報告されており[2]、本研究とはわずか

にずれがある。この事から、今回の実験で見られた

T-O ピークのブロードニングは Al-O 構造単位の配

位状態の変化に寄るところが大きいと考えられる。

このような局所構造の変化が比較的狭い圧力領域で

不連続に生じることから、この圧力領域での物性に

も急激な変化が生じる可能性が示唆される。 
図２：NaAlSi3O8ガラスの動径分布関数, G(r). 図中 T-
O は Si-O, Al-O を示す。 

 
4 まとめ 

NaAlSi3O8 ガラスの高圧 X 線回折による動径分布
解析を行った。6-6 型加圧方式の導入により、キュ
ービック型マルチアンビルプレスを用いて、15 GPa 
までの圧力領域での非晶質系の構造解析が可能にな
った。動径分布関数中の第一ピーク T-O (T=Si, Al)の
ピーク幅は 10 GPa までわずかに小さくなる傾向を
示したが、13.4 GPa から突然ブロードニングを生じ
る。この変化は Al-O の構造単位の高配位数化をに
よるものと考えられ、この圧力領域での NaAlSi3O8

ガラスの物性変化が急激に変化する事を示唆してい
る。 
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