
超高圧力技術に関する研究

　　　　　（第2報）

1985

　　　　科学技術庁

無機材質研究所研究報告書第44号



目　　　次

1　研究概要および構成……

　互．1　研究概要一…………

　互．2　研究構成員…………・…・一・・…　…一一…

　1，3　高圧力研究会………一…・・……

　1．4　執雛分担………

2　材料合成用超高圧装置の大容量化に関する研究…

　2．1緒　言一…………一・一……一……・…………・・・…

　2．2有隈要索法を用いた応力解析……………・・・………・・…

　2．3　FB75型装鷺の開発…………・・・………………・…・・……

　2．4　FB120型装置の試作……・………一・一…………一・…

　2．5　FBH25装置の開発……・………一・…………………・・

　2．6　大型装置用ガスケットおよび試f乍部品の作製…一…・・

　　　参考文献…・…・………・………………・・…一………………

3・線捲技術の開発に関する研究…一……・・…………・

　3．1　　糸皆　　　　言　一・・・・・・・・・・・・・・・…　一一一一・一一・…　一・・一・一…　一一・・・・…

　3．2　線捲機の設計試作…・……一・…

　3．3　線捲式プレスフレームの設1引’・……

　3．雀　3万トソプレスフレームの試f乍一・一……・一・………

　3．5　線捲技術の応周……・・

　　　参考文献一…・・……・・・…一……………・・…………一、

41超高圧下の計測システムに関する研究・………・・…

　盗．1　放射光を使った高瀞高圧実験……………………………

　4．2　X線導管を利用したX線計測法の闘発・……………・・・…

5。今後の間題点および将来の課題……・・

6。研究成果…一……一……・・…・一

　6．ユ　発表諭文…・

　6．2　特許出願一………・…・・……一……・……………・・……・

　　　　　　1

　　　　　　1

　　　　　　3

　　　　　　3

　　　　　　4

　　　　　　5

　　　　　　5

　　　　　　5

　　　　　・・ユ2

　　　　　・・28

　　　　　・・3王

　　　　　・・34

　　　　　・・38

　　　　　・・39

　　　　　－39

　　　　　・・39

　　　　…42

　　　　　・・50

　　　　　一・62

　　　　　・・66

　　　　　・・67

　　　　　・・67

　　　　　110

　　　　　！25

　　　　　至26

　　　　　126

．川川　　　　　　　128



趨商圧カ披術に関する研究 第2報

1．研究概要及び構成

　1．1研究概要

　本報皆は婿和55年に研究報告蕃第25号として出

版されたものに続くもので，超高圧カステーショ

ソ（HPS）が昭和52年5月に発足して以来2酬司

のとりまとめである．HPSは，新物質創製および

趨高圧下の物質の種々の性質からその材質の本質

的なものを解明する手段を闘発することを設魔し

た冒的としている、

　圧力は澱度と共に物質の組成や構造を支配する

重要な因子である．黒鉛は炭素の2次元化合物で

πバソドの縮退によるゼロギャッブの半導体であ

る．黒鉛構造からダイヤモソド構造に転移するた

めには大きなエネルギーの山を越える必要がある

ため，室温で相転移が爽現することはないが爾相

の間のユネルギー差がごく小さいのにその性質は

全く異っている．化学組成が岡一でも趨高圧を加

えて物質をモデファイすると全く異ったものにな

る．炭素といえぱ電気的良導体を想い浮べるが，

岡じ炭素でもダイヤモソドを考えれぱ典型的な絶

縁体である．金属に趨高圧を加えてもこのような

ドラスティックな変化が起ることは稀であるが，

無機材質では少なからず例がある．このような理

由から，超高圧で新しい構造や組成を持つ物質を

創製することは非常に重要な基礎研究であり，当

所は昭和4！年発足以来趨商圧力研究を重視しその

方面の研究を推進してきた．

　超高圧で新物質を合成する際，剃こ構造級成を

概略記述するためには，必要な試料も時としては

数100μgでもよく，極めて超高圧頒域においては

技術酌制約からやむ得ず徴最サソプルの分析や岡

定も行われている．しかし，より広い材料科学の

立場からすると、組成構造の詳細や種々の物性デ

ータが得られないことは研究の遮腿に璽大な障審

となる．1960年代から米禺をはじめ，欧州諾閨，

ソ連及び我が禺などにおいて広範臓な立場から超

高圧で実現する新しい組成構造をもつ物質粥発が

行われ相当な成果が碍られたことは事実である

が，それらの物質の性質についてはごく一都しか

知られていない．童たいかたる理塵か明らかでは

ないがこのような趨劇ヨ三による新物質探索研究も

世界的にみて縮少しつつある．

　地球物理分野ではより趨商圧頒域をめざして装

置の本格的1鏑発とそれを利用した研究が継続的に

進められ，依然重要な分野を占めている・材料科

学分野で重要な趨高圧力装鰻は童ず存在が確認で

きる試料から脱して，童さに手にとり，必要た加

工，処理をほどこして物性が正確に測定できるよ

うなサイズや均質性のある試料が得られるもので

なくてはならない，なお望ましくは完全性の高い

蟻結晶試料が創1自に得られれぱ研究が薯しく進展

するであろう．この理由から，材料科学において

重要な趨高圧装置とはその目的に適した品質及び

寸法の試料が得られることという極めて当然な周

標が設定される．これを趨高圧分野の言葉で置換

えれぱ，大容鐙装鰻ということになる、無機材研

発足当時から，大容鐙装置の開発が当所におげる

重要諜趣であったことはこうしてみれば当然では

あるが，当脚こしてみれぼ夢のような目標をかか

げているという批判や計函鰯れになる心配の声も

皆無ではなかった．しかし当所の歴代所長はじめ

諾先輩の指導および大学，産業界の協力を得て着

実に開発が進行している．本鞭告欝では大容鐙装

置の開発内容が詳細にまとめられている、

　次中こ間魍とたるのは高混高圧下での反応や融

解，相転移現象を直接観測する手段の闘発であ

る．超商圧装蟹によって加圧されている試料の状

態を直接観測する手段には，電気的，熱的，光学

的（可視光あるいはX線などの高エネルギー光）

がある．このうち，X線による方法は上記の現象

の解析に宥効な点は勿諭，各種物質の格予体積一

圧力一瀦度の関係が高精度で測定できる利点カミあ

るので，高温商圧X線解析装蟹の開発が最も重要

と判断された，この装置系の開発に際しては，趨商

圧装置の特徴に基づきできる隈り強力，高輝度の

X線源が必要で，筑波に建設されるシソクロトロ

ソ放射光源を利周するのが最も適当であるという

結論になり，目召和55年3月全禺的に趨高圧研究考

一！一
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が参カ竈して“放射光実験施設における超高圧X線

計頭”（高圧X線グループ，代表，秋本俊一，束京

大学物性研究所）を高エネルギー物理学研究所に

提出した．この計画は幸い高エネルギー物理学研

究所放射光実験施設の装置として同所の予算によ

り建設することが認められた．これを受けてHPS

では下村主任研究官が中心となり，マルチアソビ

ル型高温高圧X線解析装置（通称1MAX－80）の

プレス，金型，駆動系，コソピューター制御系響

大部分の設計試作を担当した．

　これに関連し，放射光源のみならず一般のX線

を集申させる新しい試みが申沢主任研究官（当時）

を中心に開発され，X線導管法として広い応用が

期待される．この方法も高圧下の徴小試料のX線

解榊こは有力な手段となり得る．

　以下各項冒の研究概要についてさらに項圓毎に

記載する、

（王）大容量趨高圧力発生装置の開発

　本装置は単一のものでなく，大容量化に際して

の種々の技術的課題を解淡するために行なわれた

ものである．装置の概念設計は福長，山岡が担当

し実際の実験には大沢，長島各技術職員，下村，

赤石，神田各主任研究富，小倉，増田技術職員

（技術課）の協力を得た．また所外からは客員研究

官とLて吉川昌範氏（東工大，機械工学科）の参

加を得た長期問にわたる複雑な開発内容をもって

いる、

　表！は各開発項目の概略を示すもので，同時に

本報告書に述べる各項1ヨにも対応している．大容

量装置の中心須目であるフラットベルト型式の金

型装置についてはさきにF　B25型装置を試作しそ

れをプロトタイブとして，実験で得られる測定値

も入力の一部分とする有限要素法により応力解析

を行い最適化をはかった．剛時に材料合成に必要

不可欠な試料構成、その変形や高温高圧条件の

発生制御に関するデータを基にして試料部分の材

質，寸法の設討を行い，その作製方法も確立する・

このような検討結果を次のステップの大型装置の

設計に反映させて，現実装置を試作する、本報告

はFB25型を基礎においてF　B75型を設計試作L

稼動実験を行った結果を述べると共にそれに基

づいてさらに大型化したF　B120型の開発研究に

ついて述べる、またF　B120型ではそれに必要な

30，000トソ線捲きフレームプレス自身を開発Lた

のでこれについても報告する．線捲き技榊よ吉川

らの研究を基にLて，小型線捲き機を設計試作し

30，OOOトソプレスフレームのソ・モデルを試作しそ

のデータに基づき大型線捲き機を設計試作し，

30，OOOトソフレームを製作した．このような線捲

き技術はプレスフレーム以外に高圧容器金型響の

応用が考えられる．その一例とLてセラミックス

材料の超商圧静水圧成形（趨高圧CIP法）に適用

した例を述べる．

ω　放射光を利用した趨商圧X線解析装置

　　（MAX－80）の開発

　シソクロト帽ソ軌道放射で得られるX線は高輝

　　　　　　　　　　　　　　表1　大容最趨高圧装置開発項冒の概略

装置嚢素等

　　　　　　　　　　　アソビルシリソダー組立方武
　　　　　　　　　　　　　　　　1！　　　　　　（。．。）
　　　　金型一→概1階設計一トプロトタイプ試作→か1旺実験・解析一→甫限要索法解析一

　FB75（2．3）

　FB王2C（2，4）　　　　　　　　　　（　　　　…　　一一　　　　　一一
　FB25H（2．5）

　　　　　　　　　　「「翻蔀否　………　　㎞一…＾　　…一…」…一』
　　　　　　　　　　L→材質，形状一→試料部品の作製方法確立（2．近）
　　　　　　　　　　　　寸法設計

　　　　プレス

　　30，OOGトソ

　　　プレス

　　　（3．4）　金型設計データ　　　　　プレスの加工，艦立方武
　　　　　　　　　　　　　　　　　　線捲き機の設計，試作　一・線捲技術の応用
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　（3．2）　　　　　　　（3．5）

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　一2一

「フレー庸→プロトバ作㌣霜墓レーム離→錯弾よる
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度，高強度，広範良1旧エネルギー幅，指向性等に特

徴があり既存のどのX線発生源よりも趨高圧実験

に適している．譜外剛こおいては手軽に使用でき

るダイヤモソドアソビルの利用が盛んであるが，

我が国が独産1に開発した多而体アソビル型X線装

置のうち最も安定した実綾のある（100）型立方体

アソピル装置（神鍋DIA型とも呼ぼれている）を

薙にして新規な要索を折りこむことにした．全禺

的に設計検討会を開催し，将来焼結ダイヤそソド

アソビルの利用などのより超商圧領域を冒指した

実験が行えるようDIA－10型（通常アソピル先端

10×10㎜）金型を採周した一これはこれ重で実綾

のあるDIA－6型X線解析周金型に比べて大型化

し，プレス荷重も最低500トソは必要である．一

方放射光X線は腫淀した線上を照射するため，商

圧装鴛の側で必要な幾何学1約位勘こ調整する必要

がある．XXZ3成分のうち特にZ（遜直方向）

の調節が重要である・これはプレスを含めた装置

全体を微動させる閥趣であり，プレスの軽鐙化は

大きな課魑となった．幸い1ユ順の線捲き技術があ

る程度闘発されていたので，双フレーム式軽最線

捲きプレスを設計しこの主要な間魑一煮が解淡され

た、

　放射光による超商圧下の回折パター1ノデータは

およそ3分以内で測定でぎる．これは従来に比較

して桁違いに早いもので，必然的にデータ処理，

プレス等の幾何学酉己置の制御などが一貫したコソ

ピューターシステムでカバーされていなくては，

その能力は発輝できない．これらの複雑なハード

（金型，プレス，駆動系など）及びソフト（データ

収録，転送，解析，駆動系制御など）的なシステ

ム開発は下村が中心となり山濁，福長が協力した

が，ソフト開発においては長島の精力的努力が非

常に有効であったことを特筆したい。またこの闘

発は全国的な連絡の下に行ったもので，所外の多

くのメソバーの努力もともなっている。

（3）　X線導管法の開発

　本項は申沢カ沖心とたり，研究生平井（筑波大

学）第9グルーブ貫井主任研究官らの協力により

行われたもので，ダイヤモソドアソビル内部の徴

小試料の解析響に有効な手段となることが確認さ

れる響今後発展が期待できる・本項の原理，その

他は4章に詳述されている．

1珂

1．2　研究構成員

趨高圧カステーション

総合研究官

　福長　　脩（昭和52年5月～現在）

主任研究官

山岡

　下村

研　究

　三鳥

僑夫（昭和52年5月～現在）

α、猿（沼和52年5月～

　　　　　　　　昭和60年3月目）

　理（昭和52年12月～現在）

官

　修（昭穐60年4月～現在）

技術職負
　大沢　俊一（昭和52隼5月～現在）

　長鳥　　隆（昭和55年王2月～現在）

L3　高圧カ研究会

年月日　議　　　題 出　席　者

24

25

55，！2，20

56．3．互3

高塑度材料の特
性テータの集横
について

最近の窒化物
セラミックスの
mP焼結

加藤昭夫（九州大学教
授），平井敏雄（東北大
学教授），平野真一（名

古屋大学助教授），島
嗣昌彦（大阪大学助教
授）

小衆光恵（大阪大学教
授）

26

56．8．20
　　　21

黒鉛など脆性材
料の靱性および
熱衝撃強度に関
する新しい測定
法

佐藤千之助（茨城大学
教授），淡路英夫（複島
工尊助教授）

27

58． 3．！4 大型超高圧力発
生装鰯二の試作開

発状況について

遠藤将一（大阪大学助
教授），熊沢峰夫（名古
屋大学助教授），秋本
俊一（東京大学教授），

吉州晶範（東京工業大
学助教授）

28

58．4．14超高圧高凝線X
回折法

秋本俊一）束京大学教
授），毛利信男（北海遺
大学助教授），岩崎博
（東北大学教授），藤城
郁哉（三重大学教授），

遠藤将一（大阪大学助
教授），小野寺目召史（大

阪大学助教授），藤井
保彦（大阪大学助教
授），浜谷　望（大阪大
学助手），藤原　浩（広
鳥大学教授）

58．6，28材料科学のため
の放射光利用

高良和武（商エネルギ
ー研究所放射光施設

3一



無機栂質研究所研究報告講 第44号

28．

30

…L

58．9．！≡①中国吉林大学
　　　21におけるダイ

　ヤモソド合成
　研究及び高圧
　物性研究
②新しいアモル
　ファス材料の
i展開

長），岩崎　博（東北大
学教授），加藤政夫（繊

維高分子研究所第三
部長），柳蘭博明（東京

大学教授），嶋崎吉彦
（地質調査所鉱床部
長），山囲　武（放射線

総合医学研究所新任
研究官），中谷　功（金

属材料技術研究所主
任研究官），1珂刀田伸
夫（電子技術総合研究
所）

箕村　茂（東京大学教
授），崔　碩寮（爽京大

学講師（中国吉林大
学）），金　曽孫（東京
大学講自雨（中禺吉林大
学））

1．4

第1章
第2章

第3章

第4章

第5章

執筆分担

福長　　借

（2．1，2．3，2．5）橿長　　脩

（2．2，2．4）山岡

（3．］一，　3，2，　3．5）　芋姦長　　　　借

（3．3，3．4）山閥

（4．王）下村

（4．2）中沢

福長 脩

31

59．4．24高圧力下のX線
実験

毛利信男（北海道大学
教授），岩崎　博（東北
大学教授），若槻雅男
（筑波大学教授），竹村

謙一（名古屋市立大学
助手），遠藤将一（大阪
大学助教授），小野寺
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癌商圧力技術に関する研究 第2報

2．材料合成用超高圧装置の大容量化に関する研究

　2．1緒　言

　本章で報告する内容を高圧装置の名称で分類す

ると，フラットベルト，FB75，FB120に関連す

るものが大半で，FB型を改良して10GPa頒域

を可能にする試みとしてFB25H型も若千触れる

ことにする．ベルト形式装置における璽要な設計

困子は／1）形状，（2）使用部材，（3）応力条件，ω部

材の温度などの要因に分類される．さらにこれら

は細かいパラメーターの集積であるから，非常に

複雑なものといわねぽならない、このうち形状困

子については，研究報告書第25号で詳細に述べた

ので本報告では必要最少限度の記述にとどめた．

使用部材の効果とは，単純にいえぱ使用部材の限

界応力を知る闘魑になるが，超高圧装麓において

はその眼界を確実に把纏することは重要ではある

カ；困難な、1慧でもある．隈界応力を推定する煎段階

として，与えられた形状及び圧力分布の状態を入

力としてアソピルやシリソダーこ加わる応力を厳

密に求める必要がある．幸いベルト系は軸対称な

装置であるから，3次元輔対称の有限要素法によ

り相当確実た応力値が求められる．特に有眼要素

法は使用部材が単一でたい場合にその効果を十分

に発揮する．

　ベルト系ではアソビル，シリソダー形状及びガ

スケットや内都試料，締付リソグなどの圧力状態

が与えられれぱ比較的簡単に解が求められる、大

容最装置でこの操作を爽行するとき，一般に欄似

則が成立し小型装置で十分な解析を行えぼ，大容

鑑装置の設計が十分合理的に可能である．ただ

し，大容最装置では試料作製技術上，小型装置と

全く圃一の力学的性質を持つガスケットや試料都

品を作製することはできない場合があるので，厳

密な意味での相似則が成立したいことがある点に

注意を要する．

　次は設計値をいかに実現するかという現実の間

纏が重要となる，ベルト系装置ではアソビルやシ

リソダーコアを締付リソグによって予カ邊圧縮する

が，この応力状態が1□三しく設討値を反映している

か検討の必要がある．後述するように，リソグ圧

入作業では十分な注意を払わないと討算通りの応

力が実現しない場合が十分考えられる．

　我々が設計開発したフラヅトベルト装置はアソ

ビル，シリソダー形状とガスケット部材及び形状

に特徴がある．この、煮で形状をまず直感的に決定

L，その後応力解析や爽際の高圧実験においてそ

の合理性が裏付けられている．それ故，最終自勺に

は設計形状が最も妥当であるという証馴こは未だ

到達Lていたい．この方陶の努力として，肥25H

型のように！0GPa以上の圧力を常時発生する装

鰹を開発することは重要諜魑である．この一1慧を本

格的に開拓するのは次のステップと我々はとらえ

ている．

　2．2　有限要素法を用いた応力解析

　2．2，1有限要素法の効果

　後述するFB75装魔，FB120装蟹等材料合成

用の大型ベルト装置を設計するには，応力計算を

厳密に行い装置の信頼性を高めると同時に，経済

性を考え無駄な部分を除く必要がある．応力計

算は従来無限円筒近似により行われて来た．しか

し，無隈長の円筒のストレートな内外側面に一様

に静水圧が作用すると仮定する無限円筒近似は，

単純なピストソシリソダー型高圧装置には適用で

きたとしても，独特の形状をもち，ガスケット都

からも外力を受けるベルト装置に適用することは

無理がある．その為，この近似を実際の装置設計

に直接適用することはできず，半定盤的あるいは

経験的に有効内圧を仮定したり，また定性的に側

面支持（ユatera1support），質最支持（massive

support）たる概念を導入したりする必要があっ

た．

　最近，吉川ら’〕は，形状と外力が任意に与えら

れる有限要素法を用いてベルト型高圧装置の応力

解析を行いその有効性を示した．しかし，彼等は

ベルト装置の特徴であるガスケットの応力分布を
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　　　　　　　　　　　　　　　　趨高圧力技術に関する研究

無視し，試料都と接する内壁にのみ一定の而圧が

作用すると仮定したので突際からのずれが生じ

た．その為，本研究ではガスケットの応力分布を

圧力発生条件から半実験的に求める方式を確立

し，これを外力として与えることにした．また，

ベルト装艦は一般に，1個以上の締付リソグを圧

入（焼ぼめを含む）した多刮］摘なので，圧入1時

の応力計算法を求めた．

　本節では，有隈要素法を用いてベルト型商圧装

燈の応力を窒寿咄するプぎ法とその結果について述

べ，岡装置設計の基本的な考え方を提供する．

　2．2．2　応カ訪算法

　応プコ解析は弾性体理諭に嫉づく三次元轍対称間

題として扱い，ユニヅト分割法を採用して剛性方

程式を解いた．淡標系として円筒座標（γ，”，2）

を周いた．軸対称を仮定したので，変位は二次元

（〃、，秘、）で，応力，歪は半儀方1着1σ。，ε、；周方向

σ。，ε。：轍方肉σ茸，ε宮の三つの重直成分と一…つの

せん断成分τ、星竺τ且、，γ。壇・・γ〃で定幾することがで

きる．有限要素法のブログラムは，三好らのユニ

ット分割法によるプログラム宝〕を軸対称物体に修

正し，これを多璽門筒物体に適用できるようにし

た．

　ベルト型高圧装艦は，圧力空間を構成するコア

部とそれを補強する1イ圃以上の締付リソグより成

立っている．一般に締付リソグは内外俸と腰みで

決重る単純な円筒形であるが，コア部はやや複雑

な円錐形状をと’る．コア形状が圧力発生と密接た

関係をもつため，応力計算にあたって形状を規定

することは重要である．煎回の研究報皆謝〕で，

コア郁の形状因子を定義し圧力発生との関係を議

論した．本研究でも圃様の形状困子を採用した

（図王3を参照）．

　この形状因予に基づき高圧容播の（γ，屠）断而図

を摘き，図！に例示するように多数の三角形に分

割した．これら三角形を9軸のまわりに凹転させ

て得られるリソグ形状体が要素となる・これを最

大14個の直列型ユニットに分割し，弾性定数と

して各二・ユットの材質に対応するヤソグ率および

ポアソソ比を入力した．通常，鉄鋼都材はヤソグ

率21，000kg／1皿m2，ポァソソ比0．3とし，また

WC榔材はそれぞれ58，OOO㎏／1皿m筥，O．215と

したが，材料カミ指定できてその弾性定数が既矢1］の

ときは適宜それを入力した．

第1報

δ1

C　　A　　　E

U臼 Uh

　　　　　D　　B　　　F

鰯211ビ入苅後における圧入爾上の節一1紅変f立1

　］1：1内慨リ＝■グ，I［：外側リソグ，A－B：

　江入後の圧入凧　C－D：圧入椀の外側リ

　ソグ制■葛而，E－F：狂入煎の内側リソグ
　タり葦碧蘭．

　圧入組立1時の外力は次の方法で入力した．図2

にホすように，圧入により圧入而上の節、点（こ獅

圧（半径方向応力）力，Mが作用し，内側互リソグ

上の点が〃、｛（＜0），外側1Iリソグ上の、1慧が仏

（＞0）だけ変位する．この差は，圧入代δ一一iIに等

しいはずである．

　　　　　　　δI－H＝z｛二i一碗、｛　　　　　（王）

一プブ，有限要素法により，圧入繭に単位爾圧が作

用したときの各節点の変位を求めることができ

る．節点圭のIリソグ側のこの最を私（＜O），I江

リソグ側のそれを刷（＞0）とすると，

　　　　　刎、F冶ガ加，〃二；・・外γ冊。1　　（2）

と書ける．　（1）と（2）より，

　　　　　　δi－H＝（μ一尾。）・加・　　　（3）

となる．圧入代δ1－1lは，差高と圧入角で決まる

から，（3）より圧入時に生じる加｛即ち圧入殖i一ヒ

の節点6に作周する外力を求めることができる、

このようにして圧入時の応力計算は，まず圧入代

を慮接入力し圧入緬」二の各節点に作用する面圧を

求め，これを外力として再入力することにより行

った．

　加圧時，シリソダーおよびアソビル内壁面に作
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アンビル

　凶

＼。
　　　　＼

　　　　　　今

O’

ガ刈ト

シリンダー

R’

　　　0

R

　　　　　　　一　　　　　　　’　　　　　　　一’一　r
O　p。，d　P

　　図3高圧容暑納壁に作用する外力

用する外力は次のように求めた．図3に示すよう

に，シリソダー内壁面申央P点を原点にLてその

母線方向に五軸をとる．アソビル先端に配置され

た鋼環付ジルコニア断熱板もアソビノレの一部と考

えられるから，その先端面O’Q’の延長が／軸と

交わる点をQとして，PQ問を試料部，その外側

をガスケット部とすることができる．今，試料中

心部に内圧力。が発生したとき，シリソダー内駿

面に作用する函圧伽は，試料部では一定だがガ

スケット部では指数関数的に減少すると考える．

即ち，図3で，PQ部は，A＝力。，d，QR部は，力。

＝力。，砧exp一ろ（1イρ）と書ける．ここで，力。，dはP

点での灰力，／ρはQ点のZ座標値であり，また

5はガスケット部における圧力の減衰度を表わす

係数である．ガスケット部では更にシリソダー内

壁面に沿ってz軸方向にガスケヅトが流出しよう

とする力，即ちせん断力が作用する．これは壁繭

の摩擦力で釣合っており，第一次近似として

　　　　　　プニ＝（一乃／2）・∂ψo／∂／

で表わすことができる4〕．ここで∫。は単位面穫当

りの力で，乃はガスケットの厚みである．

　アソビル壁耐こ作用する力は次のように考え

る．アソビル先端繭O’Q’には面圧九芝力。が作用

する．ガスヶツト部Q’R∫にはシリソダー壁面と

同様，ガスケット圧力加が壁面に垂直に，また

せん断応力九が母線方向に作周する．このとき

ガスケット厚みは径に比して小さいので，図3に

示すようにシリソダー壁面上の任意の点Gに最

近接するアソビル壁面上の、煮G’を考えると，

G’における（加，九）はGにおげる（カ。，グ。）に

等しいと近似できる．但し，加と力。は互いに反

力の関係にある．

　以上により，内圧ψ。に対して力。．㎡と5が求

まれぼ，アソビル，シリソダーとも壁剛こ作用す

る外力を求めることができる．力。，dは圧力補正時

にBi，T1，Ba等の検圧素子で試料中心部とシリ

ソダー壁獅側の2－1与におくことにより実験約に求

めることができる．FB25装置では，カド25～

55kbの範聯では力。，、FO．84カ。の関係が成立つと

した．

　一方，アソビル壁面全体にわたる加と∫皿の9

方向成分の合力F葺はプレス推力Fに等しいとす

ることができる．通常，発生圧力力。とプレス推

カグの関係は，圧力補正を行うことにより実験的

に求めることができる．実験できないときでも

FB型装置のように同型の装置内では，圧力発生

効率η＝π垢加〃を等しいとすることによりFを

START

初期条件設定

　　I讐O
σF6わ＝6，＝τ』1O

形状困子
弾性定数
N＝圧入圃数

I＝・I＋ユ

　　　　　I＝N＋1
互：N

　　I≦N　　　　内圧発生時

I圓員の　　　　　　の外力

圧入条件

σ（I），σθ（I）皇酬I），勧（I〕

の算出

○言＝σ十α（夏）

σθ＝碗十σθ（I）

σ＝砿十酬I）

宏z胆疵十碗（I〕

主応力（σ，6，α），

偽。。，後qの算出

　　　　　　　I＝N＋1IくN
一　　互：N　　　　　STOP

図4　多重円筒容器応カ計算のフローチャート
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見稜ることができる．ここでγ皿はアソビル先端

半径である。このことから，尺（力o，わ）がプレス

推力／「（伽）に等しくなるように数値討算を行う

ことにより，圧力減衰係数わを求めることができ
る．

　実際の応力浄11算は，図4に示すフローチャート

に従って行った．

　2．2．3　　言青算糸吉累

　イ）シリソダーコアの圧入時の応力

　討算例として次節で述べるFB75型シリソダー

をとりあげる．図5にコア都の形状を示してお

く．締付リソグを内側から第互リソグ，第1星リソ

グ，第mリソグと名付けると，圧入はまず第Hリ

ソグを第u玉リソグに，次に第三リソグを（1百十州

リソグに圧入し，最後に（コア十シム）を（I＋

工1＋1ll）リソグに圧入することになる．

　締付リソグは単純1ユヨ筒形状なので，初めの2回

の圧入では有限要素法計算でもσ宮尾Oとなり，無

眼門筒近似計算とほぽ一致した・しかし31j相の

圧入は；’’コア繍の斜繭形状のため両者に大きな差

が認められた．そのため，両老の繍災を対比させ

ながら，圧入によりコア舳こ生じる応力について

述べる．尚，コア材質を（A）WC超硬含金，（B）

鋼とした、共に鋼製シム付とし，シムとコアの焼

ばめにより生じる応力は無視した．コアとシムの

内外径は，それぞれ，75mm，240mm；240mm，

アンビル

コア

　　　　　　　　・セコ

　　　　，　N　　　　　　　　　　　　＼
　ll

シム

γr’「＼や
　一　　　　　　　「

〒　　1　　シリンダー

L、　　　、コア シム

270mmである．無隈円筒近似では，コアとシム

の材質を区別できないので，（コア十シム）を同材

質とし，これを（C）趨硬合金，（D）鋼とLて計算

した、従って材質的に，（B）と（o）は同じである

が，（A）と（C）はシム部が異なる．無眼円筒近似

と有限要素法の討算結果の直接比較は，（B）と

（D）の場合にのみ有効である．計算に用いた第3

回国の圧入条件は，兄＝37．5mm，凡一35mm，

見＝570mm，圧入代〃／凡＝0．O王，即ち〃・・

1．35mmである．ここで灰1，見，凡は図13に

対応するもので，内側リソグ内半径，圧入蘭の半

径，外側リソグの外半径である．

　図6に圧入繭圧を添す．コアの斜面形状を反映

して中心部ほど繭圧が大きいことがわかる。また

（A）と（B）では（A）の方が約25％も面圧が大き

い．これは両者のヤソグ率のちがいによる．（B），

（D）を比較すると，有限要索法のプ了が無限門筒近

イ以より面圧が小さくなることがわかる．

　次に」ヨ三入により1コアに生じる周方1養］応力σ血の

予加灰縮鐙を屍てみる．図7は仁0而上でのσ”

分布である．コア内壁での応力をみると，（A），

（B）とも無限F『筒近似で計算されるより25％程

度予赦旺締最は多くなっている．これは，闘口都

が斜面形状になっている為，中心に行くほど圧縮

鐙が増大されるためと考えられる．また圧入蘭圧

の大小を反映して，（A）の方が（B）より大きな

圧縮応力を受ける．（A）がに120mmで不連統

を生じるのはここで材質が趨硬から鋼に変化する

図5FB75商圧装置中心部形状

　ユ；．P一

目100

賞　90’
ζ

　80皿

図6

o
　　　　　　　　z｛l11皿）

圧入によりFB75シリソダーコア圧入耐こ
生じる廊圧（』プ〃一1一＝C－0三）

（A）：趨硬コア，宥隈要素法，（B）：鍋製コ

ア，宥隈要素法，（C）：趨硬コア，無限門筒

近似，（D）：鋼製コア，無隈円簡近似．
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コア部　　1シム音11

　内壁　　　　　　　　　　　　　　　　圧入面

図7　圧入によりFB75シリソダーコアの宮一〇
　　断而上に生じるσ”分布（”伽π＝・O一㎝）

　　（A）～（D）の記号は，図6に対応する．

からである．

　図8は，圧入により生じる仁O而上の軸方向

応力σ宮分布を示す．これから，単純門筒では無

視しうるσ互がコアに生じることがわかる．内壁

部は圧縮応力であるが，外周部は引張応力となり

コアの横割れの原因となる．特に（A）の超硬コ

アにおいてシムとの接触面近傍に大きな引張応力

が生じることがわかる．

　昇）シリ1ノダーコア内圧発生時の応力

　計算例はイ）と同様，圧入組立後のFB75シリ

ソダーを想定し，内半径見＝37．5mm，外半径

R＝570mmとした．計算は（A）コァ部沢＝王20

mmまでを超硬合金とする場合と（B）全鋼製と

する場合の2例をとりあげた．応力値は圧入組立

時の応力を基準にとり，内圧発生時の増分を求め

た．

　後述するように，ベルト装置では実験条件特に

試料長（ム）により圧力発生条件が異なり，従っ

て入力する外力も変化する．本計算では，実験的

に得られた圧力補正データ（図39）を用いて，2．2

　　40　　　　　　60　　　　　　80　　　　　至OO　　　　　ユ20

　　　　　　　　半径（1皿111）

図8　脹入によりFB75シリソダーコアの仁O断
　　薗上に生じるσ宜分布（”伽一〇．01）

　　　（A），（B）の記号は，鐵6に対応する．

4

D
C、、

0　　　　　40　　　　　　　　8G　　　　　　　　ユ20　　　　　　　160

　　　　　　　　1（mm）

図9FB75装置シリソダー内壁に作用するガス
　　　ケットの圧力分布灘

　　A：アo＝2．5GP乱，B＝Po＝3．7GP乱，C：Po

　　＝5．5GP皿，D：アo亡6GP乱（ユ500白C）

で述べた方法に従って外力を求めた．但し，これ

は全鋼製シリソダーで得られた緒果であるが，超

硬コアでも岡じ外力を与えた、関9は，ZF52

mmの場合のシリソダー内壁に作用するガスケッ

ト面圧の分布を示Lたものである．

　図王0は，五岨＝52mm，カF55kbで生じる断面

でのσ田分布である．これから，同一の外力条件

でも（A）趨硬コアの方が（B）鋼製コアより内壁

部で約25％σ拐が大きくなることがわかる．これ

は前老が，シムとの境界で大きな弾性定数の養が

あるからである．（C）は無限門筒近似によるσ邊
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趨高圧力技術に関する研究

で，ガスケットからの外力を考慮に入れても（C）

の方がより大きいことがわかる．

　関！！は，同じく2＝0断面でのσ宮分布である．

ガスケットからの圧縮力が有効に作用し，側雨支

持効果をあげていることがわかる．ただ圧入時大

内磁

600

外櫛

一≡≡

ミ

望

9
只
控
恒
宍
興

500

　　　　（C）
　　〆
　　、
400’　（A）
　　　、
　　　、
　　　、

300　　　、

200

ユOO

コア都 シム部

、

、＼　　（A〕

（B）　　　、一一一＿＿＿

　　0　　　40　　　　　60　　　　　80　　　　　100　　　　！20

　　　　　　　　　　半径（㎜）

図玉0　内圧発坐時，FB75シリソグーコアの9＝C

　　　断面上に生じるσ四分布

　　　（Po＝5・5GP乱，τド52mmの場含）

　　　A：趨硬コア，B：鋼製コア，C：無限円
　　　簡近似．

40

　　　半経（m珊）

60　　　80　　　玉00 至20

（A）

（B）

　　　第2報

きな引張応力が生じるコア外周都では，その効果

は余り期待できない、σ田分布にみられた（A），（B）

の差はほとんどなかった．

　図39に示すように，試料長ムが小さくなる

と，圧力発効率の璃大，貝11ちプレス荷重の減少が

見られ，その為コア内壁に作用する外力も小さく

なる．これが加圧時のσ。の減少をもたらし，コ

アはより筒い圧力まで耐えられることになる・質

鐙支持効榮と言われるものに禍当し，有限要素法

を用いると，これを定最化させることができる．

図！2は，試料長ムを変化させたとき，各内圧発

生時にコア内壁中央に生じるσθをプロットさせ

たものである．但し，横鰍はムをコア内径凪で

規格化させてある．これから，ムの増大に伴い

σθが増大することがわかる。

　ハ）アソビルコアに生じる応カ

　アソビルコアには破壊を生じさす像どの引張応

力は発生Lたいが，先端繭に大きい圧縮応力を受

けるので最大せん断応力τm・が大きくなり，せ

ん断破壊カミ生じる．轍対称物体におけるτ㎜。は

　　τ㎜＝（σ亘一σ詔）／2＝へ／（み二研口｛呈／2

と諸けるから，τ、畠成分が小さく，γ方向の支持

圧1σ、1が大きいほど，τm丑。は小さくなる。τm旺。

を減少させる方法として，アソビル斜面による質

嘗
匡

軸

b
べ
長
怪
宍

N
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・一IOO

一！50

一200

（A）

コア部 シム部

　　内繭　　　　　　　　　　　　　　　　　外麺

図1王　内圧発生階，FB75シリソダー・コアの
　　　仁O蛎蘭上に生じるσθ分布

　　　（アoコ5・5GP乱，τF52mmの場禽）

　　　A：趨硬コア，B：鋼製コア

＼
固

6

400

300

200

100

55Kb

37Kb

25Kl〕

　　　O．3　0．4　0．5　0．6　0．7　0．8　0．9

　　　　　　　　　　　L菖／Dc

図12内圧発企時シリンダー・コア1勾壁に生じる

　　　仰と試料長との闘係
　　　L苫：試料長，D。：コア内径
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鐙支持効果，ガスケットによる側而支持効果があ

る．また圧入によりコア外周函に側圧を作用させ

ることにより，アソビル底函部でのτ㎜。を減少

させることができる．

　有限要素法を用いるとこれらの効果を定二騒化さ

せることができる．計算例として，FB75装蟹の

アソビルコアで行った結果を図2王に示しておく．

　2，2．4　まとめ

　有隈要索法の討算から次のことがわかった．シ

リソダーコアのように斜繭形状の開口をもつリソ

グを圧入する場合，斜函の傾きが大きい像ど，圧

入によるσθの予加圧縮量は増加する．但し，その

反作用として，圧入面でσ呂の引張応力が生じる．

材質の異なる2個以上のリソグを一体にして圧入

する場合は，上記σθ，σ且の分布が境界繭で不連続

になる．内圧発生時，ガスケット部の圧力分布を

含む外力条件が正確に与えられれぱ，質量支持，

側面支持効果を定量化でさ，発生可能な最大圧力

を求めることができる．また超硬含金のように弾

性定数の大きい物質がコアに使われると，外側リ

ソグとの問に応力差が生じ結果的に内壁部のσ。

を増大させる．

　実際の装鐙設計は上記の結果を考慮して，応力

的にパラソスをとりながら行わなけれぱならな

い、特に高圧発生装置が，それ虜身のもつ材料強

度以上の圧力発生を行う以上，圧入・焼ぼめによ

る予加圧縮と，質量支持・側面支持響の支持方法

とを効果的に組合せることが重要になる．この

一煮，応力値を精度良く見稜ることができる有隈要

素法は有効である．

　2．3　FB75型装置の開発

　2．3，1　設訪概念

　本装魔は前回の報告善（無機材研報倫第25号，

1980）で詳細な報皆を行ったフラットベトル型装

灘設計概念を用いた本格的な大型趨高圧力発生装

蟹の第1号機である．翼召和55年より設計，製作に

着手し約2ケ年の試行錯誤を経て，合成実験装置

として十分な性能を発揮するようになった．本装

置は現在，大型ダイヤモソド単結晶，立方晶BN

焼結体など大型装置の特性を生かした材質研究に

有効に寄与している．

　FB75型は前回詳述したFB25型を3借寸法に

したもので，既設ASEA王4，000トソプレスの能力

を十分活周すべく設計された．ASEAブレスは荷

重は大きいものの，ブレス有効幅が1270mmに

隈定されているので，その範鰯内の設計が必要で

ある．F　B系装鐙において，最も大型なのは高圧

シリソダーであるから，必然舳こ高圧シリソダー

外径を1270㎜m以下にする必要がある．醐75

装蟹の基礎にたったFB25装置では特段考慮を

払う必要のなかった種々の間趨が生じた．それら

は特にシリソダー設膏1．，アソビル設計に多くある

が，それ以外にも，試料作製法，重盤物のハソド

リソグ法等付随する点も多くあった．

　まずシリソダー設計においてはいかに内外径比

を縮少させるかが基本約な間題である．FB25装

置の内外径比は25．2としたが，これではASEA

プレ刈こ内径50mmの高圧シリソダーしか装着

できない、内外径比の縮少は重要なポイソトであ

る．次に当然経験せざるを得ない内核コアの破壊

に対する対処の方法をとることである．コア内外

径比（冶。竺見侭1）の縮少あるいは適切な材質選択

が次の重要閥趣である．

　アソビルにおいても破壊しやすい部分の重量を

いかに合理舳こ軽減するかが大間題である

　以上の諾点を考慮Lて採用した基本方針は以下

の通りである．

　（1）多重圧入シリソダーの合理的設計による内

　　外径比の縮少

　（2）超硬合金にかえて高遮度鏑コアの採用とそ

　　の設計基準の確立

　（3）趨硬アソピル部分の軽量化及び分割型設計

　　およびその基準の確立

　（4）粉体成形ガスケット等の採用による試料作

　　製の効率化

　（5）重量物の移動，搬送の方法及び位置合せの

　　方法の確立

　（6）さらに大型装置の設計基準データの蓄積

　2．3，2　高圧シリンダーの設計

　（1）無限門筒近似によるシリソダー締付リソグ

　　の適正内外径比

　F　B型高圧シリソダーの概念および設計因予を

図13に示す．図中一印を付したものは形状因予

である．また一一印を付したものは応プコである．

当然たことであるが形状因子と応力の閲には一定
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図玉3FB型錐置の設をH身ヨ子

の関係がある．単純門繍形多重シリソダーにおい

ては各リソグの径を与えれぱ，応力あるいは歪は

無隈門筒近似で解析的に求められ，その結果は

実状に近いが，FB型のようにコア形状が特殊な

場含は有限要索法による解析が必要である．しか

しながら，有限要素法を想定される全ての形状，

外力条件を与えて解くのは非常な労力を必要とす

る．本装置の設計においては一般的に，無限門筒

近似→プロトタイプ装置による圧力発生実験→

有隈要素法による解析をリソケージさせて，設計

上の誤差を減少させることを試みた．

　まず無限門筒近似を用いて3重締付リソグの最

適値を考慮する．このためには鋼製締付リソグの

許容応力に関する基準が必要である、雄純門筒内

圧破壊実験緒果（例えぱ吉川ら，圧力技術17，18

（1979）），圧入作業におけるカ鶉工誤養に基づく計算

値以上の過剰面圧の発生などの点を考慮すると，

降伏応力90～100kg／mm2級の調質〕二具鋼（代表

鋼種SKD6！）において周方向応力σ。が75～85

kg畑m2を越えない値をとるのがヱつの基準値で

ある．ここで主応力のみを考慮してσγを含む勢

断応力や相当応力を無視しているのは多年の経験

をべ一スにした考え方であり，我々はσ四を基準

とすることで十分としている、

　FB75をべ一スにして，図！で兄二37．5，見二

135mmを固定し，見，兄，見を最適化する閲趣

を考える．無限門筒近似でシリソダーコア，及び

表1　無級4璽門簡の同方向応力

R σ口

R，

R．

R3

R4

ST　I二A5／Po＿B21PM1O

ST2∫C5王2Po今A52PM1O＿B32PM20
ST3＝C513Po＋C523PM王O

　　　　　　＋A53PM20－B43PM3Ω

ST仁C5！4Po令C524PM10
　　　　　　令C534PM20斗A54PM30

似L　λ吻地＝｛（R帆ノR柵）2令1｝／｛（沢帆／灰柵）2一王｝

　　3榊に2（R冊収珊）2／／（R。’μ冊）宮一至1

　　c榊ψ＝1（灰㎜灼。）望十王1／1（R帆岬皿・）L王1

各リソグの内壁に生ずるσ血は内圧を伽，各リソ

グ問の醐圧をPMとすると表1のように与えら

れる．ST1～4，PM王0，PM20，PM30の7個
が決めるべき値であるが，式は4個であるから

任意の3個の値はあらかじめ決めておく必要が

ある．それはどれでもよいが，先に述べた隈界

主応力基準からST2，ST3およびB（21）PM10

の値をあらかじめ与えておく．B（2！）PM10はシ

リソダー圧入時にコア内壁にカl11わる圧縮応力の符

号を変えたもので，その大きさの評価に有効であ

る．また片はシリソダーの最高内圧であるが，

P。とB（21）PM10に相当する値はコァが形状効

榮により無限門筒近似から大きくはずれることを

考慮して，実際とは違った値を選択する．実際の

内圧6GP皿を考慮したシリソダーでは，！〕ド400

～500kg／mm里，B（2王）PM10＝250～300kg／mnユ呈
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200

三50

玉00

50

画註9〈1蒜

Rl＝37，5，1｛。一135m1ヨコ

P・・＝450㎏一！躬1奇，

PR箆I＝280㎏，ノ咀壷

ST2＝ST3＝750kg！㎜養
E－2王OOO珪9！m甫

M＝3．3

　　ユ．4　　　　　　　　ユ．5　　　　　　　　1．6　　　　　　　　／．7

　　　　　　　　k（雌Rn÷ヨ／IミD）

図王追　シリンダーでR1，＆その他の条伶を与え

　　　た場含のST1，ST4に与えるリソグ内外
　　　径比の効果

程度とする．この理11葦ヨは後に述べる．ここでは

Po＝450kg／mm呈，B（21）PM10竺280kg／mm宮と

する．

　図14は上記の条件で見帆＝兄凪F～凡・＝尾

とし，為を1．4～1．7まで変化させたとぎのST王，

ST4の状況である．ST1すなわちコァ内壁の周

方向応力（σθ）はほぽ一定であるが，ST3で示さ

れる最外都の締付リソグの内壁のσ四は大きく変

化する．ST4が85kg／mm2以下になるのは冶
＞！．66である．図からみて仁1，5以下ではST4

を軽減させることは非常に困難であり，曲線の傾

向からみて居＝1I7以上にするのは，内外径比ぼ

かり増加して大型シリソダーの設計には不適当と

いうことがいえる．

　では見まではなるべく后を小さくして，凪／

兄を増やせぼより効率的かというと，図15で示

すように，見岬F凡／兄：！．5として見／凡を

大1臓に変えてもST4の値は80kg／mm呈以下に

はさがらず，居・・1．6付近で一定のリソグ内外径比

をとったものよりさらに大きな・．兄を必要とす

る一2重門筒において，リソグが1司材質であれぼ

見二〉茨凪芭が最も効率が良いことが導けるが，

4重門筒でも同様た考え方が成立する．この種の

シリソダーの設計において4重以上に多層にリソ

グを酉己置した設計も時折冒にするが，上記の理11自

および圧入作業の工程に細心の注意を必要とする

嘗

＼団
蚊
寸
』
○つ

ユ20

ユOO

80

　王．5　　　ユ．6　　／．7　　　至．8　　　ユ．9　　2．O

　　　　　　　　R5／R’

図15　シリソダーで凪／＆，凪μ戸王．5とした

　　　場合のST4の変化（他の条件は隊1！4と
　　　岡じ）

ことから採周しがたいものである．

　また，締付リソグの設計上考慮すべきなのは，

ST2，ST3，ST4の値のうち，ST4はなるべく

低1ヨにとることである．すなわちST2堅ST3＞

ST4で」STは5～10kg／mm筥とすべきであ
る．これはリソグ破壊が仮に生じても，その部分

なをるべく内側にしてシリソタ㌧の安全性を向上

させる処糧として有効である．

　（2）コア部分の応力に関する無限円筒近似と有

　　限要素法の比較

　一般的にいってコアの形状が複雑な場’合は無限

円筒近似は誤差が大きくなること．後述する軸方

向応力σ且などの計算が不可能なことから見てほ

とんど有効ではない．しかしながら，無隈円筒近

似と此較可能な数値、例えぱST1やB（21）PM

10をそれに相当する制狼要素法の縞果と対応さ

せておくことは意味がある．表2はその糸当果で実

際にFB75装置高月三シリソダーの現状に基く手卜

算である．有限要素法と対応させるために内圧＾

および各リソグの圧入時の締代を一致させたもの

である．表からも甥らかなようにPRE1（＝B（2！）

P1V正10），ST1，ST2はかなり有隈要素法の値と

異っているが，外側リソグの応力はほぽ一致して

いる．PRE1に関して有眼要索法は約1．43倍大

きく，ST1に関しては内圧が実際に加わる部分

が少ない効果も加わり非常に異っている、

一ユ4一
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表2 F］375装置の設討応力及び締代の

無隈円簡返似計算

R，　　R呈　　R彗
37．50　　　　135．C0　　　225．00

Y　　　　　M　　　PRE1＊

210C0　　　　3，3　　　　28唾．00

　R4　　　R5（狐狐）

360．O0　　　570，000

　　　　　　（kg／oコnユ望）

po　（kg／n1lm2）

500．00

　　　　　　　　（406）

PM1C　　PM20　　PM30　（kg／mエn！）

ヱ3王．04　　　　32．26　　　　10．00

ST1　　ST2　　ST3　　ST4　（kg／m㎜筥）
220．35　　　77．36　　　　89．3堪　　　　8王．03

（一20）　（45）　（80）　（8∩）

DELT1　DELT2　DELT3　DELT4　（mm）
一］．0三　　　　3，85　　　　　2．64　　　　　玉、58

　　　　（3．85）　（2，64）　（王一58）

9
δ

汽

δ

ユ

一｝

4

一2　　3

一3

4

2

一三

3

2

1

4

3
2
工

】．Hリングの度入
2．Iリングの月三入
3．コアの厩、入

4．艇鼎書条件　（6GPa，1500℃）

（）有隈要繁法による亭11算値

非pRE王＝＝B（2王）1pM1O

　図16は有限要素法による応力討算結果の一部

でシリソダー二1コ央水平断繭の応力のみを図示して

いる．この計算には2．2で述べたようにガスケッ

ト部分からの応力の寄与も外力として与えてい

る．それ故，試料室中心舳こ6GPa発生したと

きの各部の応力としては最も実際に近い俺と考え

られる．無隈円筒近似のみで討算を行っている限

りPRE1やST1の正確な億を求めることが不
可能であり，しかも実際とはほど遠い値を基準に

してしまう危険がある．

　図17は同様有隈要素法による軸方向応力σ宕の

値を示すもので，コアの圧入によってコアの外周

舳こ非常に大きた引張り応力が作用する．図18

はコア外周中央部分のσ宮を圧入締代（〃／γ・皿）の

関数として求めたもので，同時にFB75コア形状

での圧入面圧片皿も示している．我々は有限要素

法による計算を行う以前に，コア部分が水平に軸

方陶に破壊する例をしぱしぱ経験した．図19は

WCコアの断而を切断研磨したもので，申央部分

に外周からキレツが生じていることが眺らかにわ

かる、無隈門筒近似ではST1を過大に評価する

のでこれに見含うPRE1を与えるためとかく過

大な圧入締代を採用しがちであるが，有限要棄法

の緒果と対応させることにより，より合理的な圧

入締代を決定することができる．FB75の設討時

期には以上の識点が全て解析されてはいなかった

9
♂

一4

コ

ア
I王 11王

lO0　　　　　200　　　　　3C0　　　　　4C0　　　　　5C〇

　　　　　三拝径（1珊11〕

鰯16FB75シリンダーの同方陶応プコ分布

O．8

O．6

O．4

O．2

一〇、2

一〇．瑳

一〇．6

一〇．8

引
内、

弓1

張
り

’

＝　　l
　　　　　　　　1月三

　　　　　　　　1▲
　　　　　　　　1繭

庇

繍

　　　　40　　　　　60　　　　80　　　　100　　　　120　　　　140

　　　　　　　　　半径（mm）

図王7　シリソダーの圧入によりコアに生ずるσ呂

　　　の仁O繭上での分布
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」

9
ぢ

只
長

恒
供

轟

O．8

O．6

O．4

O．2

　圧入繭圧Pm｛GP刮〕

0．4　　　　　　0．8　　　　　　丁、2

　048’／2ユ6　　　　　　　圧入代　＾7rm廿1000

図18　シリソダー圧入代と圧入面中央における

　　　軸方向応力の関係

ので，結果とLては若干σ君が過剰である（圧入締

代〃ノγ刎＝14．2／1000であるからσ宮＝70kg／mm呈

と図18から推定される）．有隈要素法の結果から

みて，ST1が非常に小さくなっているので約10

％程度圧入締代を低減させた方が良いと一思われ

る、

　以上のように有限要素法による解析データと無

眼円筒近似と対応させることによって，コア形状

図19　車由方向応力によるシリンダーコアの外周都

　　　からのクラヅク

等の変化がない限り相当広範囲のデータが無隈円

筒近似によっても得られることが判明した．

　2．3．3　高圧アンビルの設計

　（1）アソビルに対する締付効果

　FB75型装置は可能な限りアソビルを軽量化L

て，実験費用の低減をはかる必要がある．図20は

FB25とFB75のアソビル部分の相対比較であ

る．FB25ではアソビル高さH乱＝4d肚，アソビ

ル径D肛＝3．5d乱であるが，このまま3倍にする

とアソビルの製作自体が困難になり，単価も非常

に増加する．最近FB25装置用でも払＝2．25da

のものも採用しているが，FB75ではさらに小型

化してH且＝1，7d肛，D皿＝2．5d乱とした．この形

状で十分なことは小型一モデルアソビルを工具鋼で

←一H トート

由毛
庄　寸

3．5da

Da

｛a〕

　宙由勺
広、

⊥
　　　　　　　　　　　　lb〕
」一・・由一一一

（a）：FB25

（b）：FB75

Da

図20FB25とFB75ア：ノビル形状の相対比較
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1ヌ12玉FB75アンピルコアのσm肛。分仰

作嬢し，圧縮破壊実験を行って確認した．即ち　　閥で，D乱／d乱，仏／d曲の効果はほとんどなかった．

SKD－11（HR。・＝61±2）の小型アソビルを◎丑／〔1且，　　　さらにアソビルに対する締付の効果を計算する

H、止／d、、を変えて作製し破壊実験を行ったところ，　　ことが璽要である．図2王はFB75型アソビルの

表3に示すように破壊面圧は4．盗7～雀．86GPaの　　側繭圧入部分の締付面圧ん，およびガスヶツト

　　　　　　　　　　　　　　　　　　ー17一
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小型モデルアソビルの破壊面圧　　　　　　れ，最大勇断応力は特に破壊が生じやすいアソビ

アンビル形状

D皿ノd皿　　　Ha／d肛

破壊面圧
　　GP乱

3－5

3．0

3．5

2．5

2．O

4．0

3．0

2．0

2．0

2．O

4，67

4，47

4，86

4，52，　　4，56

4．47，　　4．69

からの応力の寄与を考慮にいれた有眼要素法解析

の結果である．ここで注意すべき点はアソビルの

みならず，それを底面でささえている部材の応力

についても考慮を払う点である、図22はその概

念図で，アソビル先端面，ガスケット部分からの

軸方向の応力がまず第1受台（直径D昌1）に対し

て作用する．この力は受台の径に関係なく，直径

D乱の部分に集中的に作用する．同様，第2受合

は直径D、。の部分に集中荷重が加わる．

　図21（a）において，アソビルにガスケヅトおよ

び圧入圃からの外力が全く作用しないとしても，

アソビル内部の最大勇断応力τ皿註。（σ…一σ日）／2二

／（σ居一σ、）呈十4τ事呂）1ノ宣／2）は先端面圧6GP乱を加えた

際に2．1～2．2GP肚で，実際破壊したアソビルを

観察すると，τ㎜。が最大値付近からキレツが生じ

ている例が多い．それ故，アソピル内部の最大鈎

断応力をさらに下げる方が好ましい．その有力な

手段はガスケットから応力を作用させるもので，

FB75装置におけるガスヶツトの圧力分布の推定

から求めた外力を加えた例が同様図21（b）に示さ

Fz

ル先端側面のわん曲部で30％程度減少Lてい

る．この点はガスケットが有効に作用する事項で

あるが，必然的にガスケットから作用する力によ

って，第且支持台と接したアソビル底痂および支

持台の圃はより大きな応力を受げる．特にアソビ

ルの形状因予H肛／d肛，D旺／d旺が小さい場含はアソ

ビル底面および支持台の破壊が問題になる、圧入

締付圧力片1エを全く作用させない場合のアソビル

底而の最大勇断応力は1．5～1．7GR旺に達する．

そこで一例としてP㎜＝O，5GP乱（鴛50kg／㎜m呈）

を作周させた場合の計算を行うと，τ呈m。は1～！．3

GP肛程度に減少する（図21（c）．したがってガス

ケットの応力支持を効果的に使用するにはアソビ

ル側繭の圧入締付も重要な欝項となる．

　一般的にアソビル側面の締付面圧はどの程度と

れるかは無限円筒近似で簡単に見積ることができ

る．いま図23のようなアソビルおよび締付リソ

グのモデルを仮定し，見ノ兄＝1．88，兄岬F1．76

および外側リソグの最大周方向応力ST2≦70kg

／皿㎜呈，内側リソグST1；≦75kg／mm呈の条件を

与えると図24のように実際採り得るPMlO，す

A　　I　　　E

Fg

Pm Da

＾
6z

Dsl

｛

Ds2

図22　アンビル及び受台の応プコ状態の概念灘

？5

．一冨　70

㏄

舳

㌧∴∴
図23　アソビル及び締付けリングの配鰹

S’r2＝55’60　　　65　　70峠呂／1¶1｛

ノ　　！．！！
一∫　　／ノ　　　　　　　ノ

　　　　　　　ノ／∵

！、！∴／・
〆　！汁ノノ／ノ　7
　　　　　／　　　　　　／ノ　　　ノ
い　　　1／ノ　　　　ノ
レ／・余／！　7
　　　　　　　　ノ　　／
　　　　　　　／　　／
　　　　　　　ノ　　ノ
　　ンミ・一1　／

　？0　　　　　　　　80　　　　　　　　90　　　　　　　　100

　　　　　　　　　PMヨ

図2追　図23の2璽締付げリングでアンビルに

　　　与えることがw能な側圧片旭の範醐
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図25　第1次設計によるFB75アンピル

図26第1次設計によるアソビル及び第1受台の破壌の様子

なわちアソビル側面締付面圧及び締付リソグの応

力ST1が求められる．これによれぱアソビル側

面締付面圧は80～90kg／mm2は十分与えられる

が90kg／mm2以上はかなり困難といえる一

　（2）FB75で実施したアソビル設計およびその

　　加圧実験結果

　FB75の設計当初は必ずしも上言己の解析が進ん

でおらず，多分に試行錯誤的な方法で改良を進め

た．図24は最初に製作したアソビル部分の概略

図面である．この時点では表3で示すデータに基

いて形状を決定し，かつ形状によってアソビル先

端の圧縮破壊応力に差がないということを前提に

側面締付面圧やガスケット部分に発生する応力の

寄与，アソビル底面や支持台の強度について十分

な考慮が払われていなかった。したがって最適設

計とはいえないが，図25に無限円筒近似による

各部の最大周方向応力，面圧などを示しておく．

当初に製作Lたアソビル底面等におよそ図25中

で示すようなσ。が配分されている．第1受台に

250kg／mm呈の単純圧縮相当応力が加わっている

ことになり，これはD乱／d皿比を小にLたために増

加している．WC支持台に対してこの付近の値の

単純圧縮を中心部分に加えることは小型装置では

しぼしぼ行なわれている、例えぱピストソシリソ

ダー一装置のピストソ受台の圧縮応力は常時250kg

／m1m呈以上加えて長年使用に耐えている．

　第1次設計アソビルおよび受台は約30回の加

圧，加熱テスト中に恐らく少しずつ破壊が進行し

31回目の加圧実験中に上下アソビル，受台が全て

破壊した．その状況は図26に示すようなもので

ある．まず受台について状況をみると，破壊のパ

タr一ソは放射状のたて割れで，破壊は図27に示

一19一
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すようにア1■ビルと接した側のアソビル外周縁付

近と第2受台側の中央部分から破壊が起ったよう

にみられる．

　アソビルの破壌パターソ（図28）は例外的に複

雑でアソビルわん曲部をとりまくキレツと放射状

たてキレツが共に入っている．

　このようなアソビル，台座の破壊原因について

図27第ユ受台下部の破壊起点

使用材質および設計の両面から検討を加えた．表

4は材質検査の結果をまとめたものである．例え

ぼ破損した台座を切断加工して6～8個の圧壊テ

スト用サソプルを作り，圧縮テストを行うと，耐

圧縮強さは380kg／mm呈程度であり，本実験の条

件では破壊は起らない．また表4に示すように，

各部分の硬さ，保磁力，密度のパラツキも少な

く，組織も均質であった．次に考えられることと

して，第2受台あるいはプレス全体の剛性と関係

図28FB75アソビルの破壊の様子

表4　アソピル，台座の材質検査

材　質 試料寸法

mm×mm
圧壌強さ
kg／mm呈

硬　さ　　　　　　　　　　保磁力
　　　　　　比　重
HRA　　　　　　　　　　　　H。

アソビル　　　G2
台　　　座　　D25

8×8　　　　　423．！　（σ＝10．7）

8×8　　　　377．5　（σ＝25．3）

90．8±O．5

89．O±O．5
15．O±〇一！　　　195士30
14．5±O．1　　　　　145±30

（註）なお試料数は6～8である二

80oφ

680φ

　5300トン『！一苛重

1　1　1
， UuuΨ 320φ

刎Oφ
160φ 考 押し込み荷重

64φ 、） 120廿on

ぺ
理

十
Pm＝25k呂ノ1皿㎡ Pn・＝ユO㎏／皿読

μ＝o，06

σ・＝湘㎏＾1㎡ ノ

l　l’ 唯、。 蝋：ヨ。）

般。。〕 ㌔

く 鎧
σFl17k呂ノ1綿 ■

十 ｛ 十　1
SLDHRc56～59

（DM）

X呂∫

■ 、

σ・＝66㎏ノ皿㎡ 懲

｛ 十 十 ｛
／ ■ ■ ■ ／

　　　　プラテン

図29FB75アンビルの第2次設計
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図30　FB75アンビル（鋼製アソビル）の設計（第3次）

する脳げモーメソトや第2受台表繭の加工精度の

影響である．前老については推定がむずかしく不

明ではあるが，これまでのFB系装’鰻の経験から

みても可能性は少ない．後者について，破損後第

2受台表孤の凸起の可能性も調べたが多少精度自勺

に閥題はあるものの，直ちに応力集中の原因とな

るほどのものはたかった．この他設計上閲題とな

った点は第王受台が全く側面からのサポートたし

に締付リソグとの間にスキマを作っておいた点で

ある．これはアソビルとの接合而および第2受台

との接合耐こ平行度の狂いが生じやすく，思わ展）

低荷重で破壌が起ったと考えられる・

　図29は第2次アソピル設討の概略図であり，

アソビルに対する圧入繭圧は第1次設計と同じ値

とし，第王受台の材質をWCから萬速鋼（SKH－

9，HR。＝63士王）とし，図のように質鐙支持効果

を期待して形状を変更し，かつPMユ10kg畑m宝

で圧入することにした．本設計に基づくアソビル

ははその後30回程度のダイヤモソド含成実験に

使用したところ，わん幽都にクラックが生じたの

で新規にアソビルを圧入し，60回以上のダイヤモ

ソド単結晶育成実験を1隼間にわたって行い，さ

らに使周可能である．

　第3次設計ではさらにアソビル部分の圧入函圧

の値を50kg畑ηユ2程度に上げ，第1受台も60kg

mm望程度の面圧にするこ二とにしている．またこ

の設計ではアソビルを高速度に変更し，0里／d戸

3．75に璃加させた（図30）．第3次設計に基くア

ソビルのカ旺実験は近く実施する予定である．

　2．3．4　萬圧シリンダーおよび7ンビルの圧入

　前述したシリソダーおよびアソピルの設計結果

から臭体的に指定できるものは各部材の形状，材

料たどの他に各対応都材の締代がある・計算結果

として出てくるのは締代のみであり，この条件を

実現する作業が圧入というこ二とになる。圧入作業

において楽揃に慎重にチェックすべき事項は，対

応する圧入前のテーパ角度の一致性および圧入面

粗さである．テーパ角度の一致性というのは単に

機械酌に（例えぽ轍方向に摺動させるマイクロメ

　　　　　　　　　　　　F
　　　　　　　　θ

　　　　　　　　　　　　　　　　110　　　　　　　　　　工1
　　　　　S（；　　　　｛ξ〕；
　　　　　研　　　　1

h

　1・・■　　F。
　　■
　■
■　FEA

　　　　　　　F■

Ol〕彗

　　　　ξ　　　　　　　　　　　　　　h　　　ho

図3王　シリソダー圧入の模式図と虎一ε，F一んの

　　　闘係（IFC：無限円簡近似，FEA：有隈要
　　　索による奮卜算倣）
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　　　　　　　　シリソダーコア圧入時のハー乃，乃一ε曲の緒果であ
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FB75コアの圧入時のコアの進み（ん）と所

要荷璽（ダ）の実測値（直線はμ一定の場合
を涼す．）

　　　　h　（ll1剛）

20　　　　　　　　40　　　　　　　　60　　　　　　　　80

㌔

㌣㌻

図33FB75コア圧入騎のコアの遊み（危）とコア
　　　内壁中央都の歪み（ε田）の許算値と実湖値

一ターで測定する等の方法）測定しただけでは十

分でない、結局圧入圃の一方に塗料を塗布してテ

ーパの一致性をみる等の方法が原始的にみえるが

最も正確なようである、塗布法で，先端部のみが

当っているか，逆にすいているかはかたりの糖度

で見分けられる、それでも現実に正常状感で圧入

できているかどうかは，結局摩擦係数の測定と圧

入にともなって正常に内周および外周歪みが計算

通り増大していくことを測定することによって判

断するのが大切である．

　シリソダー，アソピルの圧入圃粗さはR㎜。≦

3μm，対応面のあたりは80％以上を目標にカ肛

を行い，図31に示すようた要領で圧入時のデー

タを集録する．図32および図33はFB75装置

る．ε四はコア内壁中央に歪ゲージを貼りデータを

とった、ε胡の値は有限要素法による計算値と非常

によく一致している．ちなみに有隈要素法では差

高75mm（テーパ角1．5。）の・ユアを完全に圧入

したときεF17×10暑と計算され，無隈円筒近似

てはε胡＝！3，5xl03で，実測値はε戸16．1×！0茗

である．さらにここで注意したいことは，このコ

アの材質が高速度鋼で内壁の周方向圧縮応力は約

406kg／nユm呈となることである．この値は圧縮の

降伏点を越えているにもかかわらず，内壁の変形

は弾性変形理論に基く有隈要素法計算に一致し，

塑性変形のきざしが全くないことである．これは

さらに圧入後の内壁プロファイル測定でも確めら

れている．実際，塑性変形がどの辺りで開始する

かは興味ある点であるが，現在のところは未確認

である．いずれにしても，予想より塑性変形が起

りにくいのは好都合なことで，高速度鋼コアでも

必要な圧入締付けによる予加圧縮が十分期待でき

る．

　2．3．5　試料部品の作製

　（1）粉末成形ガスヶツト

　FB75用内側ガスケットの直径は王30mm，1

個の重量は約450grに達するので，FB25で使

用Lた天然パイロフィライトの機械加工品はもは

や実際的には使用不珂能である．実験コスト，作

製時間からみても粉末成形ガスケットを開発する

のが最も正統であると考えられる、すでに囲25

の圧力媒体にはNaC1粉末成形体を用いていたと

はいえ，その直径は約20mmといった小型部品

であり成形も容易であるが，ガスケットについて

は状況が異なる．

　予備的に金型を試作して成形実験を行ってみる

と，パイロフィライトのみでは成形性が劣ること

がわかった、そこでパイロフィライトに蛙目粘土

を23％を添加し48時間ポールミル溌合して，乾

燥，50メヅシュ箭を通L　CMCを4．5w％添加し

た、水分は約8～9％のものである．このような

原料粉を図3唾に示すようた概念図の成形金型で

半乾式成形した．案際ガスケットに用いるのは成

形品を11ぴCで数日以上乾燥し，仕上カ旺を行

ったものである、ガスケットに接続する試料部分

を入れる内側スリーブも同材質で成形することが

望ましいが，この時点では成形機の手当や成形技

一一22一
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】－ユ・

1三

一’

4

≡

　　図34EB75ガスケヅト成形金型
①芯，②下ポソチ，③シリソダー，④下台，

⑤ダイセット，⑥上ポンチ，⑦ぬき出Lラム

術上の改良以前のため，やむを得ず天然パイロフ

ィライトの機械加工によって内側スリーブを作製

した．図35は試作Lたガスケット成形機による

作業の状況を示すものである．

　（2）食塩系圧力媒体

　後述するように，FB75装置は高遼度鏑製コァ

を使用Lたため試料を高温して，コア内壁面温度

が30『C以上になるとコア内壁の塑性変形が大

きくなりすぎるという間題が出てくる．コア内壁

温度を下げる一方法として，なるべく熱伝導度の

小さい圧力媒体を使用することが考えられる．こ

のためNaC1－ZrO。系混合粉末の成形特性を調べ

た．その結果は図36に示すように当然のことな

がらZrO・の混合量が多けれぼ成形密度が低下す

る．コア内壁温度を下げるのに必要たZrO呈は後

述するように10w％で十分なので，成形性を失

うことなく所望の圧力媒体が作製できる．

第2報

100

ρ，一一ρs

（％〕

　　90

80

70

図35FB75ガスケヅト成形作業

　　　成形圧tOn！Clll

1　　2　　　3　　4　　　　　　6

　　　　！’、、一

∴／∵

　　　　　1　　　2　　　3　　　4　　　5

　　　　　　　　　　　ton

図36NaC1－ZrO筥系混合粉末の成形密度

（図中の数字40／60はZrO筥40w％一NaC160

W％を意味する）

　次に成形技術的間題としてNaC1系は離型圧が

かなり高く，およそ0．5ton／cmりまどある．した

がって大型品を作製するには浮き型の使用及び型

一23一
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F

■
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1ミ　　P　　D
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ノN

　　　図37成形，ぬき出し治奥交換方式によるNaCI

郡品の成形（F：荷璽，P：ポソチ，R：中芯，D：金型，S1受台，

N：ぬき治臭，FS：スブリソグ浮き型、PC：成形品）

○

只
出

プ

　　34nln1

　　47mm
・Ls・・52mm

・Ls＝58mm

図38FB75圧プコ発生テストに用いた試料構成

　　至．紙ガスケット，2I成形ガスケット，
　　3．内スリープ，4，ZrO；板，　5，6．鏑

　　製リソグ，7、鋼板，8．MaCI成形体）

ぬき方法の検討が必要である．図37に示すよう

な交換治具方式を設計し，成形物を主荷重によっ

て離型するようにした．成形物を下からつき出す

所謂ノックアウト方式にすると，相当大きなぬき

脳し用ラムが必要であり，機構も複雑になる．採

用Lた方式は成形遼度が大きくとれないので，生

産現場などでは稀なものと考えられるが実験室規

模では有効である、

　2．3．6　試料構成と圧カ発生

　図38は圧力発生テストに用いた試料構成を示

O　　／　　2　　3　　遁　　5　　6
　　　　　　　樋　　　x玉000（トン〕

　渓139　FB75におげる圧力更正燃線

　　（☆は商槻時の期圧効果を示す）

すものである．部品はFB25とほぽ同様である

が，ガスケットは前述した粉末成形品を周いた．

構成部品の材質を一定におさえた場禽，試料長さ

ム，断熱板厚み乃，ガスケット厚みη，紙ガス

ケット厚み「坦などが圧力発生効率に影響を与え

る困予となる．

　図39はrF23mIα，r戸191nm，上下アソビ

ル初期距離Z戸78mmの条件でムを変化させ
た際の圧力発生鮪線である．L皿一定であるから

τ壇＝（LパZ。）／2とした．結果からみて当然なこ

とであるがムが大きけれぼ圧力発生効率が低下

一2雀一



　　　　　　　　　　　　　　　　　超高圧力種術に関する研究

する一ここで発生効率は　　　　　　　　　　　　　　ユ

　　　　　　　　η＝π・砺・p．／〃

ただLグは片を発生するのに必要な荷重，♂砒は

アソビル先端径である、また興味深いことは効率　　　　O

ηはシリソグーアソビルの幾何学形状が岡一で，

試料構成が近けれぼ，工岨〃（ただし‘ま。はシリソ

ダー内径）のみによるという事実である．図40は

その傾向をFB25の緒果と共に示すもので，FB

25とFB75ではシリソダーコァの材質が違って

いるにもかかわらず，圧カ発生効率はほぽ等しい

といえる．この、1煮も高速度鋼シリソダーコアが十

分使用できるという爽証の！つとなっている．

　潔141は図36に示す圧力発生テストの結果に基

き，2．2に述べた方法により求めたガスケットの

圧力分布の値も外力として加えて，有眼要素法で

求めたシリソダーコア申央部のσ。の値である．σ血

は乙用が増加すれば大きくたる．シリソグーコア

に用いたYXM！，HRド62は引張り強さが2．4

GP、、穫度であり，1GP乱を許容応力とすると，こ

の億になるのはム＝52mmでPF6．8GP、．ム

47mmで7．3GP皿等となる．したがってZF
52mmでは常用6GP，互が期待できるのでこれを

標準の値とした．

　2．3，7　高温高圧発生

　（王）高遮度鋼・コアの変形

　高遼度鋼コアの塑性変形はコア内壁の圧力およ

飢　一1

へ

宍一2

一3

一4

第2報
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FB75でムを変化させた場合のシリソタ㌧
コア内壁中央での燭カ旬応力

旨

O，5

O，3

㌻

O．ユ
　　　　O．4　　　　　　　　0．6　　　　　　　　0．8

　　　　　　　　　　Ls／Dc

図40　圧力発生効率ηと試料長ム／ルの関係

　　　（口FB75　鰯FB25）

NH（「

NH（ll＋zl｛〕＝」

20　　　　　　1I0　　　　　　60　　　　　　so

図42FB7，高速度鋼シリソダー二！アでの内径変化
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図43　FB75のカ鐵熱電力／撮度の関係

（実線：試料綴度，破線：コア内壁澱度，

鰯中は圧力媒体の組成を表わす）
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び温度に大きな影響を受ける、図42は同一シリ

ソダーコアの内径を突験毎に記録したもので，実

験No．30以下はNaC1圧力媒体，No．31以隣は

NaC1＋10wt％ZrO呈を圧プコ媒体に周いたもので，

301亘1までに！mm以上内径が拡がっているのに

対して，それ以隣601亘1実験を行ってもO，8mm

に変形がおさえられている．これはまずコア内壁

温度が低下したためである．図43はZr○里の添加

効果を示すもので，純NaC1では試料温度1500℃

で内壁温度は約320て以上になると推定される

が，10％ZrO。添加系では15ぴC～16ぴCにし

かならたい．それにl1乎応して加熱所要電力も著し

く低下した、ZrO・添加は著しい効果である．30

固目以降はダイ」ヤモソド縞晶育成実験に佼用し，

一同の運転が平均2～3Rであることを考えると

非常に長時間運転したことになり，それに比べて

コア内壁変形の少ないのは，第一にコア内壁淑度

の低下に原因がある，次にコアの塑性変形がある

程度遼めぼ，加工硬化が期待でき，こ二のため塑性

変形は一膳少くなったといえる．

　（2）試料の変形

　FB75装置は従来に比べ非常に大きな試料空間

を持っている．これは大きなメリットであるが，

高混高圧実験においては試料特にヒーター部分の

変形が著しいという問魑も生ずる．これは特にダ

イヤモソド結晶育成実験のように微妙な温度制御

を必婆とする場合には難点である．この閥魑はい

まだに根本1茗勺な解決には至っていないが，図44

に示すようにNaαの最を黒鉛門筒で繍鍍して最

適なヒーター変形を求める方法がある程度成功

し，かなり安定して結晶育成実験が行われるよう

になった．

　2．3．8結論
　FB75装鑑は従来全く報告のない大型超高圧発

生装灘であり，設討基準，組立方法，試料構成，

使用材質等において全く未知の閥趣ぼかりであっ

たが，これらを地道に解決することによって，次

のような窮実が明らかとなった．

　1）　多重シリソダー（唾重圧入）方式により内

外f義比17以下の最遼設計が明らかとなった．

ユ

2

6

7

　　（A）　　　　　　　　　　至5m捌　　　　　　　　　　　（B）

　　　　　　　　　　　二
　　　　　　図44FB75でのダイヤモソド緕晶育成セル

A：ヒーターの変形が著しいセル　　B：安定した条件が得られるセル

（王．ヒーター，2．NaC1圧プコ媒体，3．黒鉛板変形コソペソセーター，

4．ダイヤモソド原料，5．溶媒金燭，6、セパレーター，7．稜結馴

　　　　　　　　　　　　　一26一



超高圧力技術に関する研究第2報

　2）大型シリソダーコアに高速度鋼を用いても

WCコアと全く剛羨な効率で6GP乱オ＿ダ＿の

発生が可能である．

　3）高速度鋼コアの高温作動時の塑性変形を低

下させるのにNaC1－ZrO筥圧力媒体が効果的であ

る．

　4）単純形状の未焼成粉末成形ガスケトヅが

FB型装置では十分実用的である．

　5）WCアソビルはD〃α＝2．5，∬〃皿＝1．7

程度まで小型化が可能である．

　6）　シリシダー，アソビルを設計値通りに応力

を与えられる圧入技術が確立した．

　以上，特に高速度鋼コアの実用化とアソビルの

小型化は超高圧装置の経済性を向上させる上で大

きな進展である．

　なお付録とLてFB75装置の状況及び構成諾

元を図45および表5で示す．

図45FB75装置の概観

　　　　一27一
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表5FB75型高圧容織機成翻蝸表

装　灘

王

2
3
4
5
6

7　i

8
9

10

u

潮

シ　リ　ソダー

ア　ソ　ピ　ル

コ　ア

シ　　ム

第エリング

第］Iリソグ

第wリソグ
安全リソグ

コ　ア

シ　　ム

台　座

第Iリ1■グ

第］エリング

アンビル童持板
王2　　　コ　ア

王3　　　リング

　　　　　　　　　焼入れ硬さ
　　　　　　　　　　（HR。）

SKT4（DM）　　1　　　40

．SK川㍗㌧」＿控鮒し

外　　後　　商　　さ

240

270

450

720

1140

1260

＃　　（D王O）

SKD1王（DAC）

華　　（D25）

SKT4（DM）

SKT4（DM）

160

200

200

適00

680

152

16C

190

46

40

30

i10

63

70

！26

10C

SKD1玉（SLD）

SKT4（DM）
熱処鷺なし1ll：1い・・

注）材質について＊印はWC趨硬合金，他は二［具鋼でJIS記号で鋼種を示す．
　（）内は，それぞれ東芝タンガロイ，蟹本金属の杜内言已号である．

2．4　FB120装置の試作

　シリソダー内径至20mm，アソビル先端径100

m㎜，加圧空闘1000cm害の超大型ベルト装置

rFB120」の試作を行った．これは，ダイヤモソ

ド立方晶窒化ホウ素の大型焼繕体作製響物質含

成を目的としたもので，第3章で述べる3万トソ

プレスに装着されるものである．59年度中に製

作が完了し，60年度よりカ邊圧実験を開姶した．60

年6月現在，本装置の性能試験を行っている段階

なので，本鞭告では設計と圧入組立について述べ

ることにする．

　（1）設　計

　設計は，2．3で述べたFB75装置の実綾に基

づいて行った、表6に本装置の基本設計値をFB

75のそれとともに示す．また申心部形状を図46

に示す、ただ鵬75では，コァ部材として，シ

薯楚6　FB12C装糧基オ（設膏1・塩直

王FB120　　　　　王FB75

アンビル

r一’8讐

18。

■■50…r

O
。r・・一

一ズ

伽

シリシダー

灘46　FB玉20装灘中心耐圧部形状

シリソタ㌧内径（㎜m）

シリソダー外径（nユnユ）

アソビル先端径（nml）

アソビル外径（mm）
アソピノレ間距離（mm）

常周発生圧カ　（GPa）

120

2COO

至00

1200

120

　6

　75

1260

　64

680

　76

　6

r

リソダーこは工具鋼を用いたが，アソビルには従

来の小型装置同様超硬合金を用いた．しかし，

FB120装置では亨アソビルコアも工具鋼を用い

ることにした．従って，本装灘は全鋼製の趨高圧

発生容暑撃ということになる．

　応力討算は，2．2で述べた方法により有限要素

法を周いて行った、この場含，圧入組立時および

内圧発生脚こ高圧装置に生じる応力は，FB75装

置のそれと大鴎一致するようにした．

　関47にF脱20装置の金体構成を示し，表7

一28一
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；

A

8　　9　　B

10　　11　　C

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　100mm
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　］

　　　　　　　　　図47　FB且20装機全体総成図
A：シリソダー，B：上下アソビル，C：上下アソピル支持板，D：上下ブラテソ
王～三1の番号は表7のそれに一対応する．

表7 F肌20一商圧装鐙稚成

…　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　…1　　　　　　　　　一■…　　　　　　　　u…　…　　　…… ■h… …　□ …　…　一

1 コ　　　ア YXM1
　　　　　　i62＝±＝1　　1　　400　　　　　　≡

250

シリングー 2 シ　　　　ム SGT 60±2　　≒　　4唾C　　　　　　≡ 261
！

3 第王リング DAC 45～50　1　725
4 第］Iリソグ DAC 44～適6　i　1140

39～52　j　王700
320

5 第wリソグ DM
6 安全リソグ DM 　　　　　　　！熱処鮒し1　2COO

■　■ ■　一　　　　　1　…』』　　　　　　　　　　川

ア　ン　ビ　ル
7 コ　　　ア YXM1 62±1 400 35C

8 第Iリソグ DAC 48～50 700 250

9 第πリソグ 0M 39～42 王200 2C0

…　… …　　　…　…　…　■　■ 皿　■■　一　■■　■■…　…　…

アンピル支持板
王O ＝コ　　　ア SLD 60±2　「　600
1！ リ　ソ　グ DAC 48～50　　＝　1600　　　　　　■

／・・

No．は劇47の番号に対応する． 材質は日立金鰯㈱の娩絡．

に構成部品の仕様を示す．また表8に組立二に程を

示す．外側リソグ等嵌合代が小さいうちは焼ぼめ

を行うが，コア部等蕨合代が大きくなると，圧入

により組立を行うことにした．圧入の場合，テー

パ角は1．5。とし，面粗さは3S以上，面あたりは

80％以」二になるように圧入緬加］二を行うことに

した．

　（2）圧入組立作業

　圧入作業に先立って圧入繭の面当りを以下に示

す方法で検査した．外側リソグの圧入面（内周面）

一29一
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表8FB120高圧装置紋立季頗

都帰名1工程 総　立　手　順 圧入代 圧入繭圧 圧入荷重
≡ 〃ケ （kg／mm呈） （ton）

① 5と4の焼ぼめ 2．24×玉O…君 王C．玉

一

シリンダ… ② （5一一4）と6の焼ぼめ O．5
… …

一 ③ 3を（糾5＋6）に圧入 5．3 30．O 2040

1④ 王と2の焼ぼめ O．5
… ’

⑤ （甘2）を（3＋4＋5＋6）に厳入 11．9 三08．O 44CO

　　　　　　・τ1ア　ン　ビルー　甘 8と9を焼ぱめ 1．7X1O『畠 9．互
■

■1② 7を（8斗9）に圧入 5．37 50．O 玉130

アンピル支持板一 ！0を且1に圧入 4．O 34．3 三20C

決）組立乎臓において番号は，図追7の調蝸番号に対応する．

にペイソトを一様に薄く塗布後，内側リソグを静

かに挿入し，両者の圧入魎を接触させる．内側リ

ソグの圧入面（外周面）には，外側リソグからペ

イソトが転写されることになる．この場合，当然

面当りの良否に応じて転写される面稜に養が生じ

る、本装置の圧入に際してはこの転写面稜が80％

以上あることを条件とした．

　圧入作業に際しては，圧入荷重ダとプレススト

ローク五の関係を記録するとともに，外側リソグ

上底繭，内側リソグ内周面に歪ゲージを鮎付し歪

データを採取した．Fとzの関係は次武で与えら

れる．

40

ε

ε
〕　30

山

》

◎

座　20
←

ω

10

タ昌

ξ
、’

　　o
　．o
．。亭
　、．

　／

e冒…

　＼

v

　　0　　0I5　　1　　1．5
　　　　　　　　LOAl〕｛kton）

図48　アンビルコア圧入時の荷重ストローク舳線

　　　○上アンピル，⑧下アンピル，図申の数字

　　　は摩擦係数μを示す．

　　　　　　　F＝μ・S・P肌・4ゐ

ここで，sは圧入而の面積，みは差高である一ま

片皿は圧入而圧であり，有限要素法より計算され

た億を表8に示しておいた．μは圧入面の摩擦係

数に対応するものでこれが大きくなると圧入荷重

が増大し，ついには圧入面が焼付てしまう．今ま

での経験では，μがO．12を越えると焼付の危険

性があるので，注意を払った．

　図48，図49はそれぞれアソビルコア，シリソダ

ーコアの圧入時の荷重一ストP一ク関係である．

アソビルコアについては，μ＝0－08で圧入が進行

しているのがわかる．しかし，シリソダーコアの

圧入では，圧入途中で一度μが増大しその後再び

100

80

E
ε
｝　60
山
望

o
『
←
ω

　40

20

、／

／

ノ‘

／

ぐ

　　0　　　　　1　　　　2　　　　3　　　　4
　　　　　　　　　　LO＾O　｛ktOn〕

図49　シリンダーコア圧入時の荷重ストローク櫛線

　　　図中の数字は摩擦係数μを示す．
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　14、皇

ε

苫12
…；…

．あ10
ω
⑭
』
α
ε
◎

o

o
｝
＝

Φ

○
仁
○
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8

6

4

　　3x10

／

　　　　　　　　　　　．！
　　　　　　　　　　　ノ
　　　　　　　　　　ツ
　　　　　　　　　　●／
　　　　　　　　　・ノ
　　　　　　　　　○ノ
　　　　　　　　　●／
　　　　　　　　0／
　　　　　　　。シ
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　　　　　　・ラ／

　　0bs．o／
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　　　　・／
　　　’／ca1c
　　　・／
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o／

●■

　・■
　ノ
●■

■

7
d
／

　　　　　20　　40　　60　　80　　100
　　　　　　1〕ispIacement　（mm）

灘50　シリンダーコア圧入時，コア内壁に生じる

　　　舳鰯爽測倣，一煮線は計算他．

減少した．これは一時的に面当りが悪くなったた

めと考えられる、

　圧入時に採敢する歪データは，圧入により高圧

装置に計算どおりの応力が与えられたかどうか鋼

る上で重要である、本圧入作業では，実測値は有

限要素法による計算値と極めて良く一致した．図

50に，シリソダーコア圧入時に実測されたコア内

壁中央部の周方向圧縮歪ε田を計算値とともに示

す．両者の一致は良く，シリソダーコアには設計

どおりの予カ旺縮応力ぷ与えられたことがわか

る．

　（3）まとめ

　余り大きなトラブルもなく，ほぽ設計どおりに一

FB120高圧装置を試作することができた．図51
に，3万トソプレスに装着された本高圧装置を示　　　表9無隈円筒近似によるFBH25シリソダーの
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　応力，締代詠鎌二
す．

　本装艦は，FB75装置の実綾に基づいている為　　　R1　　R2　　R3　　R4　　R5（mm）
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　12．5C　　　　65．00　　　　105．00　　　王70，O0　　　275．OO
実験計画を立てやすく，冒下，圧力発生爽験，温
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　PI　　　　PM1C　　PM2C　　PM30　（kg／mm呈）
度発生案験等・高圧装置としての基本性能試験を　　　600　　138．〃　30．69　10．22

行っている．できるだけ早く，高圧合成装魔とL　　　ST王　ST2　ST3　ST4（kg／mm里）

て定常稼動状態にもっていきたく努力していると　　　315．53　78．42　82．13　63－25

ころである．　　　　　　　　　　　　　　　　　　DELT王DELT2D肌丁3DELT珪（mm）
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　＿O．且2　　　至．46　　　　1．10　　　　　C，74

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　－3王一

　2．5　FBH25装置の開発

　科学技術振興調整費による大型超商圧装置の開

発プ幅ジェクトの最終的目標は加圧体綾約互000

cln彗の空閥に！0GP乱の圧力を爽現しようとする

世界でも例外をみたい野心的なものである．この

舅標を達成することは容器ではなく，目標設定時

には実現の可能性はごく少たいとみられていた．

しかしながら，その方向にむけて種々の試行を経

ても・く過程で，困難ではあるが決して実現不珂能

な目標ではないという見通しが得られつつある．

本項で述べるFBH25型装衡は極めてブリミティ

ブでしかも小型装置による結果に遜ぎたいが，大

型10GP肛装艦への費重な王ステップとして重要

と考えられるので特に項をもうけた．

　2．5．1　設計概念

　材料合成用高圧装置である限り，趨高圧化のた

めに著しく操作や試料作製が複雑になっては利用

価値が少たい、したがって，多段化等の方式も考

えられるが，童ず単純化を設討の基本的立場とし

た，また我々はFB型装置を基礎に掘え，これで

どこまで1ヨ標に接近できるか最大限度の試みを展

開してみようという意図がある．したがってFB

型装置の特性，すなわち大きなガスケットによる

広範囲なガスケットサポートとストロークの選択

をべ一スに，10GP肛用ではサソプル長さムを若

千犠牲にして増圧をはかった．

　図52はFBH25型のアソビル，シリソダーの

形状設計である．シリソダー部分は伽＝”とL

た以外は全くEB25と同様である（FB25では
gゲη．一方，アソビルは図のように将来の大型

化にむけて分割型とし，先端形状は伽i！ヂ，φ皿

二12mm（FB25では伽二20。，オ皿＝8mm）として

τ。（初期アソビル間距離）を互9mmとした（FB
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一’ζ

図5！　3万トンプレスに装着されたFB120高圧装置

25はro＝27mm）．

　表9は無隈円筒近似による応力計算絡果であ

る．2．3で述べたように無限円筒近似のPM10

は実際より約30％低目に見積っているから200

kg／mm室近くの効果が期待でき，PRE1≒400kg

／mm呈，ST1は100kg／mm筥オーダーであろう
と予想される．この点を主確に有隈要素法で計算

するにはガスケットの応力を求める実験結果が必

要で，この点は後に述べる．

　アソビル部分については本試作段階では特別な

考慮を払わず，FB25と同様な締代を採用Lた、

　2．5．2　圧カ発生

　サソプル長さL、＝14mm（ZrO呈板の分を含め

るとユ8mm）にそろえ，積層紙ガスケットの枚数

を14，16，18（各々約6．16mm，7．04mm，7．92

mm厚さ）にした場合（図53の14，16，18）及び

一32一
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　　　　図52FB25H型鍵蟹の形状設討
1：シリソダーコア，21シム，3：締付けリソグ，4：アソビル，

51アソピルシム，6：アソピル受台，7：アソピル締付けリソグ

ム＝10，4の場含（図53の1，2，3）について圧力

発生を試みた・乙ド！0・4では値を小さくとり遇　　　　玉o　　　　　　　　　　，2、、314

ぎて高圧が発生しない．

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　’　　　　　　’16　ム＝1雀mmの場合で比較すると，当然稜隅ガス　　　？8
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　玉8
ケットの厚さが増すにつれて，圧カ発生効率ηは　　　96

竺㍗1，1鴛ぶ㌘生実験結果に対し㍉〃

　　　　　ア＝㍑・・｛■昨ん）｝　　　・一■

に従って減少するという2．2に述べた仮定を擢い
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　200　　　　　｛O0　　　　　600　　　　800　　　　　三〇〇〇　　　　1200
てガスケットの圧力分布を求め。これを入力とし
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　術1籔（トン〕
て有限要素法でシリソダーコア内壁中央部分の周
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　麟53　FB25阿の圧カ発生実験締果
方1竃］応力σ。を求めたのが関54である．図には比
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　（欧声の番号は本文で説明されている）
較のためFB25の結果ものせている．

　ここで明らかにたったのは10PG肌領域の発生　　点である．ただL効率を上げすぎるとガスヶツト

にはシリソダーコアに過度の応力を加えないよう　　部分の支持が低下するから，アソピルに遇度の応

ある程度効率を高目に使用する必要があるという　　力が加わりやすい．ガスケット材質の改良を含め

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　一33一
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砺（k9ノ皿㎡〕

400

200

一200

一400

FB25

　　FB25H
　＼16
L＼
　／4

　　　　　　2　　　4　　　6　　　8　　　10
　　　　　　　　　　　p，Gp。　　　　　　　　　　　　　　　　図55FB25アソビルの破壊例

　図54　図53の実験に基いて計算したシリソダー
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　によるτ㎜。増加（2．3参照）によるものと推定さ
　　　　コア内壁中央部分の周方向応力と中心部
　　　　分の圧力　　　　　　　　　　　　　　　れる・本実験にはプレス荷重が最低800t，できれ

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　ぼ1200t程度が必要であるが，FB75装置の整

て検討すれぼ10PG乱領域の発生も可能であると　　備と共に本実験で使用したASEAプレスが使え

考えられる・　　　　　　　　　　　　　　　　なくなり，不幸にしてこの辺りの能力のプレスが

　2．5．3　高温高圧実験　　　　　　　　　　　　　設置されていないため実験が中断している．

　No．14に近い試料構成に黒鉛ヒーターを付け，　　　アソビルの強度不足をおぎなう方向として今後

アモルファスSiO筥をPtカプセルに充填し．室温　　考えられるのは・ガスケット材質の選択による応

8．5GP旺，1000℃で60分処理したところ単相　　力分布の改良とアソビル圧入面圧の向上による補

のスティシヨバイトが合成された．850℃では　　強の両面をパラソスさせることである。この点を

8．0GP乱（室温基準）で完全に相転移が起ってい　　さらに検討することによって，より安定した10

る．したがってNaC1セルの熱膨張による増圧効　　GP肛発生装置になり得るであろう。

果が約10％程度はある．
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　2－6　大型装置用ガスケットおよび
　以上の実験を続行していく過程でアソビルの破
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　試料部品の作製
壊がかなりの頻度で生じた．その状況の一例は図

55に示すようた典型的なガスケット支持力不足　　　2．6．1ガスケット原料粉体の作製

　　　（工程）

　　　　㌻T∴　∵棉→雌　ザ　∵　榊

　　　　　」　」　」　」　／／／
　　　（因子）組成　　　混合比　　　　　バインダー　　　　　バッチ量　　　　時間　　　　風鐘　　　　　バッチ量

　　　　　粒度　　　バッチ重量　　　　　　　　　　　　　回転鉾　　　　　振動数　　　淵度　　　　　成形圧
　　　　　産地　　　101転数　　　　　　添加撞　　　　　　時間　　　　　　　　　　　時間　　　　　水分量
　　　　　　　　　　処理時間　　　　潤滑斉1」　　　　　　粒度分布　　　　　　　　　バツチ量　　　粒度分布

　　　　　　　　　　　　　　　　　種類　　　　　　　　　　　　　　　　　　　水分量’
　　　　　　　　　　　　　　　　　添加量　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　粒度分布
　　　　　　　　　　　　　　　　離型斉1」
　　　　　　　　　　　　　　　　混合方法
　　　　　　　　　　　　　　　　バッチ重量

図56粉末成形ガスケットの作製工程と各段階の作用因子

　　　　　　　　　　一34一



超高圧プコ技術に関する研究

　FB120型ガスケットは1個あたり2kg以上の

重量を必要とし，FB75用粉末成形ガスケットよ

りも一層複雑た準備を必要とする、予算，スペー

ス，マソパワーの不足の中で，生産現場以上の部

品を作るのは種々の困難がともなう．FB75で経

験した半乾式成形を基準に，さらに原料粉の混

合，造粒，バイソダー添加などの工程を組合せ

た．図56は粉末成形ガスケットの作製フローお

よび各段階での作用因子である．原料混合，バイ

ソダー添加，造粒に用いたのは平均1kg／バッチ

の処理が可能な2軸回転式混合造粒機（スパルタ

ソリュ＿ザ＿RMO－2H，図57）ある．この装置

図57　2馳1亘1転式混合造粒機（スパルタ1ノリューザー）

　昌
　巳
」）

†轟

量回　　↑

　　　第2報

は外側に低速回転する部分があり，中心軸は5000

rpmぐらいまで可変高速回転をする．この中心

軸の回転によって造粒が行われ，外側の低速回転

部分は容器壁に付着した粉末をはぎとる作用をす

る、中心軸と外側は逆方向に回転Lており，乾粉

の混合も可能である、標準的な原料配合比率はパ

イロフィライト750gr，ガイロ目粘土250gr，

PVA（重合度500）3．92gr，マクセロソA（ワッ

クスユマルジョソ，固形分約40％）79m／，水197

m／とした．パイソダー（＝水十PVA＋ワヅクス

エマルジョソ）添加量の配合は図58で示す結果を

参照してきめた．すなわち，造粒可能かどうかに

主にバイソダーの添加量によってきまり，21～23

％が適当量であった．パイソダーが多すぎると団

5000

4000

3000

　　　　　‘　　　　　　　　　　I

　　　　　l　　　　　　　　　　　」
　　　　　l　　　　　　　　　I　X　　　　　l　　　　　　’　［＝＝〉
×　X　　　　x…○O○　○」　団粒増加

　　　　　d　　　」’
　　　　　　1　　　　　　　　’
　　　く・コ1　　’’
　　未造粒P　，’
　　　細粉化＼、　、ノ

×　X　　　　　　　　　　　X

乾粉ユOOOgrに対する

バインダ」十水添加量
（9・）

　　　200　　　　　　250　　　　　　300　　　　　　350

図58　スパルタンリューザーの適正造粒条件

　（ロウ石粉75w×，ガイロ目粘土25w％）
　X造粒せず，○適正造粒

図59試作した白動節分機

図60たて型流動乾燥機
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や粒ができやすく，少なすぎると未造粒状態であ

る．また中心軸の回転数をあげるほど微粒分が増

加する．

　図59は試作した自動箭分磯で2mm（＃9メッ

シュ）以下の造粒粉を乾燥用に回収する．図60は

たて型乾燥機で熱風が下部から供給され，造粒粉

を流動乾燥するものである．乾燥条件は処理量，

温度，風量，粒度分布，時間により異なる．図6／

は一般的な乾燥曲線で，当初水分は約20％，通常

は温度，風量一定ならぱ，水分量は時問と直線的

関係にある．場合により水分量が飽和しているよ

20

§／5

醐
余

美ユ0

　8

　6

　4

　2

　0

＼、

＼

15

剋

状10

醐
紳

　1　　2　　　3　　4　　　5　　　6

　　　　　　　乾燦時間（分）

　　図61代表的な乾燥曲線

A1徴粒の多いもの　B，C1適正粒度

　　　　　　　無機材質研究所研究報告書　第44号

　　　　　　　　　　　　　　　　うにみえるのは粒度分布の効果である．約0．5

　　　　　　　　　　　　　　　m㎜以下の微粒分は乾燥用円筒容器の器壁や上

　　　　　　　　　　　　　　　部飾目皿に付着しやすく，付着分は流動しないの

　　　　　　　　　　　　　　　で乾燥速度が極端に低下する．したがって粒度分

　　　　　　　　　　　　　　　布は乾燥条件に大きな影響を与える．図62は同

　　　　　　　　　　　　　　　一条件で造粒したパッチ毎の粒度分布を示すもの

　　　　　　　　　　　　　　　で0．5～O．8mm径にピークがあり，場合によっ

　　　　　　　　　　　　　　　ては1mm以上の径にサブピークがある．微粒例

　　　　　　　　　　　　　　　は比較的シャープに切れている．同一造粒条件で

　　　　　　　　　　　　　　　　も若干の粒度分布のバラツキがあり，乾燥後水分

　　　　　　　　　　　　　　　　も±！％ほどバラつく．Lたがって造粒粉の水分

　　　　　　　　　　　　　　　量を±0．5％以下にするには30～50kgバッチを

　　　　　　　　　　　　　　　作製L，混合，密封保存して水分の均質化をはか

　　　　　　　　　　　　　　　　った．

　　　　　　　　　　　　　　　　2．6．2　ガスケットの成分

　　　　　　　　　　　　　　　　図63はガスケット成形機の写真で，金型部分
丁二70～75℃

　空気量m囲x　　　　　　　　　　は図64に示す．本成形駿は上下両ピストソが各

一＼　　　　　々独立の500tonラムに取付けられ・シリソダH
　　　＼　　　　　　　　　　　は固定Lて成形およびノックアウトを行う．もの
　　、　一＼A　　　　＼＼　　　　　　　　　　で・成形物は下から突出して回収する・直径100φ

　　　　　＼＼二　　　の中芯は下部に内蔵された独立の油圧ラムシ／ソ

　　　　　　　　　　　　　　　　ダー（40ton）で自由に上下し，成形物のぬき出L

　　　　　　　　　　　　　　　　を容易にする．また上部にも独立ラムをとり付け

　　　　　③
　　弓回く’

　クベ＼’②
口／　　、、

∫　㍗〉⑤
’　　い’・。　一〉④
　　　　　　1レノ←・＼
　　　　　　・一　　㌔ミ1＼

　　鎮
　　珠
　　岳
　　H　　ふ一さ　§ぎ　　P　　　9
　　トN　　　　l　　l　　i　　　　　i　　　　　　1

弓　㌻　員8　芦　　ε
　　　　O．5　　　　　　　　　　1．O　　　　　　　　　　1．5

　　　　　　　　粒径（㎜）

図62　同一造粒条件の粉末を乾燥させて測定した

　　　粒度分布のぱらつき

　　　（造粒：乾粉7kg，　バインダー280m1．
　　　4000r－p．m．，2，5min，乾燥：バヅチ1k9，

　　　70℃，4min）

図63FB120用大型ガスケヅト成形機（500トソ
　　　両押L式）
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　　図64FB120ガスケト成形方法
①上バンチ，②金型，③下パ1ノチ，④中芯，

④粉末，⑤成形■吊，（7、ストレートパソチ，⑧

金’型ホルダー

図65FB120用ガヅスケト（成形品）

図66FB120ガスケヅトの端面加工

ガスケットストレート部分の加圧も行えるように　　　　　図67治具交換式50ト1ノ食塩成形機

設計Lた．このような目的の成形機には大別Lて

2種類のノックアウト形式があり，一般的なのは　　必ずしも下側に500tonもの大型ラムを置く必要

むしろシリソダーを下方に駆動することが多いよ　　はないが，本成形機はFB120ガスヶツト成形の

うである．シリソダーを浮き型形式にしておけぼ　　みならず，各種の使用モードを考えているのでピ

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　ー37一
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図68FB120用試料体の一例

ストソ駆動式のノヅクアウトを採用した．

　なおガスケットは2つの部分に分割し，1つは

200φ×68．5王のわん曲部をもった部分，他はテ

ーバ付スリーブである．最終的には内側のテーバ

スリーブはガスケットと若干異なる原料を予定し

ているためこのような設計となった．図65はわ

ん曲ガスケットおよびスリーブである．なおスリ

ーブのテーパ部分は成形後セソバソにより加工す

る．図66はわん曲ガスケヅト端部セソパソ加工

治具で，寸法仕上げはこのように機械加工を行

う．したがって成形物は加工が行えるだけの強度

　　　第44号

を必要とする、

　2．6．3NaC1等圧カ媒体の成形

　NaC！系圧力媒体の成形方法は基本的には2．3

で述べたFB75系の方法，すなわちシリソダー，

ピストソを固定し，シリソダー受台と型ぬき台を

交互に送り込んで，下方に成形物をノックアウト

する設計とした．図67はF　B！20の内側の小型

NaC1部品及びFB75系部品作製用の50ton成
形機である．この設計では寸法の異なる金型を交

換使用するのが容易である．

　図68はFB120型試料の状況を示す写真であ
る．

　　　　　　　　参考文献

1）吉川昌範，大．島三喜，福長惰，「ベルト型高圧力発

　生装置の応力解析圧力技術」，20（2〕，51－56（1982）、

2）三好俊郎，白鳥正樹，座古勝，坂田信二，r右限要

　素法」実教出版（1979）54－18．

3）r超高圧技術に関する研究」無機材質研究所研究報

　告書第25号！980）．
4）若槻雅男，市瀬多章，青木寿男，「コレンブヅシブ

　ルガスケットの挙動」圧力技術，13（6）245－252
　（1975）．

二38一



趨高圧力技術に関する研究 第2報

3．線捲技術の開発に関する研究

　3．1緒　　　言

　線捲技術はプレスや高圧装艦の周囲を，弓1張り

応力を加えた線を捲き，その内側を圧縮状態にお

くものである．従来からスェーデソのASEA杜は

この技術をプレスフレームや高圧容器に適用する

開発を行ってきた．しかし我が團ではこの技術は

ほとんど爽績がなく，東工大吉川らが基礎的研究

を行っていたに過ぎない．しかしながら，大型趨

高圧用プレスや高圧容総を少しでも軽鐙化しよう

とする際には当然必要となるものと考えられる．

科学技術振輿調整薮で大型装燈を検討する際に，

特に重要な技術要素については第I期（昭和55～

年）において着手することが幸い認められた．そ

こで吉川らと共同で，さらに・研究を加速し，吉川

らは主に線材の機械的性質（引張り強さ，疲労限

界など）の測定を担当し，HPSでは小型線捲き機

→大型機のステッブで実際的な開発を行うことと

した、またこの問，石川島幡磨重工の原らは吉」■1

の発表などを参考にして，独自の線捲き装置を闘

発し，3000トソ級プレスフレームの線捲き響を行

った．本計画の各段階で原の適切な助言は大いに

有効であったので，特に謝意を表したい。

　以上のような段階でスタートLた線捲き技術

で，小型機には種々の欠点もあったが種々の試行

を経て，30，000トソiんそデルや放射光X線用500

トソプレスフレームを実際に製作するたどの実績

を挙げた．さらにそれらを基にして，30，000トソ

フレーム用大型機を設計試作したため，当初全く

未経験であったこの技術が全く不安なく実際に使

用できた．

　本章では主にプレスフレームに対する線蜷きに

ついて述べるが，これにとどまらず超高圧容器一

般に有用な技術である．この一例として2．5GP皿

用趨高圧αP装置を試作し，SiC焼結体の機械的

強さのバラツキが超高圧αPにより著しく減少す

る結果が碍られたので一応用例として記述する．

3．2　練捲き機の設計試作

（王）はじめに

　線捲き機とは必要な張力を与えながら円筒など

の外側にピアノ線等を捲きつけるための装鰹であ

る．図1のような門筒の外周にピアノ線が一定張

力rで捲かれると，一鰯の厚さを乃とすると円筒

には外圧P。が与えられる．その大きさは

や

RI

ギ

い
　　　　　T

図王　線捲円徽モデル

　　Rl：門筒内径，R。’円簡外径，R詔1線捲部外経，

　　h：線材厚み，T1線張力

　　ア里ユ危ηR、’

である、したがって無隈円簡近似では

炉凡㌻（1・祭）劣

仰一兄㌔（・一祭）若

さらに同じ条件で半径がσになるまで線を捲くと

各々の増分は

伽一尚。（・・祭）・吻，

伽て与（・一祭）肋

であるから兄まででは

見　σ　　　1∫　　　　　吻＝一1n（見里一兄2）／（見里一兄里）

見αL見2　7
であるから

　　　r”十兄皇
σF一一　　　1n（R。」〃）／（見2一兄2）
　　　2　　R宜
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　　　　　T”一兄呈
　σ・＝一丁　”I・（”イ・筥）／（沢11■沢1皇）

となる．いま仮に2重圧入門筒で接触繭圧70kg／

mm室，見岬戸見岬、＝1，7の例を考えると内壁

沢竺兄に発生する圧縮力σ田はσθ・＝一215kg畑恥

である．同様な形状を線捲き張力r400kg／mml

で完成させると上式によりσF－388kg／mm呈と

　　　F
　　　xユ00㎏
　18
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　／

　ユ6
　　　　　　　　　　　　　　　　　／町（川

／・　　　　　　　／
　　　　　　　　　　　　　　　／
　　　　　　　　　　　　　　　／
　ユ2　　　　　　　　　　　　　　／

ユ。　　　　　／
　　　　　　　　　　　　　　5，98wx王．49一
　　　　　　　　　　　　ノ
　　　　　　　　　　　　／　F｝に／690i19（O．2％）

　・　　　　／⑪（・一・H・・・…！・l1
　　　　　　　　　　／　　　　　Fb饒18／0　（破，蛎）
　　　　　　　　　　／
　6　　　　／　　σβ＝20／．ユk9ノ皿1｛
　　　　　　　　　／
　　　　　　　　／
　4　　　　　　ノ
　　　　　　　ノ
　　　　　　　／
　　　　　　　ノ
　　　　　　／
　　　ノ　／　　　　　　／lllび（％）

　OO．20．40，60，81．Oユ．2
　　　　　図2　ピアノ線の引張試験結果

なり118暗も締付力が増すことになる一このよう

な効果の大きな原困は，ピアノ線の抗張力が非常

に大きいためである．図2はピアノ線の抗張力の

データであり，0．2矧蜂伏、煮が187kg／mm宣もある

ため上例のように100kg／mm呈の張力で捲くこと

が容易にできる．

（2）練捲き機

　線捲き機は100kg畑m皇ぐらいの張力を線に与

えながら帥勺物を線捲きするための装鷺で線の送

り出し装置と捲きとり装置からなっている図3の

ごときものである．図の捲きとり装置は通常可変

速回転テーブルであり，捲き付け部直径の最大値

を0。（mm），線張カの最大値をrmax（kg畑m筥），

線形状がα×ろ（m瓜）とすると，回転テーブルの必

要トルクnは

　　rb＝（王／2000）Db．α．凸一rnユax（kg＿m）

である．送り顯し装置側では最大張力απ（kg）の

力で線にブレーキをかけながら，かつ捲・きとり側

回転数3（rp㎜）に従って線が送り出されなけれぱ

ならない，ブレーキにどのような機・種を選択する

かは多少問題がある．第1号小型機では電磁バウ

ダクラッチブレーキ（神鋼電気，POB40）を水平

にして佼用した．今「max＝125kg畑㎜官，α×ろ＝

4×1mm，！）戸300とすると，η＝75kg－mとな

る．増速機の回転比G灰＝〃μ40とすると，バ

ウダブレーキ軸トルク　Z1∫は＾F7．5kg－mとな

る．スリヅプ状態で使用する際は

送り幽し装蟹

ブレーキモーター

トルク

T　M

士棉

機

ド

ラ

ム

Mlrpm）

ギアレシオ
GR

団転数

μ一

pm）

｝n巻

トルク

T＾

／B（・1・m）

　　捲きとり裟霞

　　トルク

　　　　丁鶉DH

図3　小型線捲装鷺概略関
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　　＾＝1．03．τ〃．〃≦3000（W）

がパウダブレーキの特性」二必要である．したがっ

て〃＝237rpmとなる．ただし75kg・m／sec＝・735，

5阪とした．その状態でD炉・2000mmφの径まで

考えると

　　η〃・3＝Dパλ

であるから3≦3．55rpmとなる．従って捲きとり

テーブルの圓転数に最高2rpm程度とし，ソ筥～2

rpmを可変とした，この際テーブル回転数3はト

ルクにも関係するので，テーブル駆動モーターの

選定に注意を要する、

　次に注意を要するのは送り鉗し側ドラムにおげ

る線の状態である．線は実際上ドラム表面をスリ

ップ状態でブレーキがかけられているから，その

動摩擦係数を〆とすると

　　τ2＝r壇e芙p（μノ〃）

ただし，乃は舳コ側張力，τ］は入1コ側（すなわち

線の供給側張力，0は捲き付角で0㍗・（〃一）た

だレ¢はドラムに捲く線の巻き数である一パの値

はピアノ線の表蘭状態によりかなりの差があるた

め0は大き冒に考えておく必要カミある．実際の

線捲き作業の状況から判断して〆≦0．2と想定す

る必要カミある．すなわち7ト500kg，τF5kg；

〆≦O，2とするとη≦8．3が必要である・

　小型線捲き機ではドラムの巻き数の推定が若干

低厚1であったので，第2号の大型試作機ではこの

、1無を改良した，また第2号機はパウダブレーキを

DCモーターこ乾式多板電磁プレーキ（神鋼電機；

230－2D，ブレキトルク13kg－m）を使用した．爽

際には多板電磁ブレーキの方が線張力の制御が容

易で，精度の高い糠捲作業が可能であった。

　図嵯は30，OOOトソプレスフレームを線捲きする

際に使用した第2号機の棚略である・図でαはプ

レスフレームで最大径凪・＝7，600Dユm，線層幅900

mmである、使用ピアノ線は6×1．5mmで，最大

張力τ圧ax＝126kg／m㎜2と．したのでη（max）二

4，320kg－mである．凸はテーブル駆動用モーター

でλCllkwに一10／1の減速機を接統し，0．2～2rp㎜

の幅で可変とした．Cは線送り出し装置で，送り

出しドラム径1）戸400mmφ、線巻き数物’15とし，

動摩擦係数〆を0，2程度と想定した．ドラムは増

速機（東洋精機；V44遂0，40：1）を佼周し，それ

をブレーキ　（SBS230）とDCモーター（！1kw）に

接続した．なおそ一ターから送り出しドラム廻り

／　　　　　　＼
／　　　　　　　＼　　　　　証

／　　　　　　　　＼

d

、　／

　　十十
　　十 ＼

1　　一

一十一

、　　　　’

＼

ノ
　　　　　　’、　　　　　　　　■

＼　　　　　　　　ノ

d

←一b

図4　3万トソプレスフレーム繊捲用大型線捲機棚綱1

　　　　　　　　　－41一
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の全体が最大ストローク1，000mm，速度≦12mmノ　　　表！線捲式プレスフレームの設計パラメーター

minで上下方向に徴調移動を可能とし，常に線が

水平を保ちながら捲きとられるようにした．θは

ロードセルで±1％の精度で線張力を測定L，制

御系にフイードパックした．♂は線コイルで，コ

イルを立てた状態で供給L，cの直前で90。線を

曲げて送り出し装置に入れる．一般にピアノ線コ

イルは立てて巻きとるようで，コイルを横にする

と線の荷くずれが起きやすい．図5は線捲き時の

状況を示すものである．

図5　3万トンプレスフレーム線捲作業状況

1．
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d。

］＝
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dw
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n
nf

m
△Fi
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σm

σi’

Q
Qm
Qp

P
△Pi

コラム長
コラム1幅

コラム奥行

ヨーク半径
鋼線捲付部のヨーク半径
線捲用溝の幅
線捲用溝の深さ
コラム断面積

i層までの蜷線部断面積
ピアノ線の幅
ピアノ線の厚み
i層線捲時のピアノ線張力
1層あたりの列数
1層あたりの有効列数
層数
i層目の線捲によりコラムに作用する圧縮
カ

コラムの応力
線蜷によりコラムに生じる圧縮応力
i屑目のピアノ線の応カ
プレス荷重
分離荷重
設計荷重
ヨーク面圧
i層目の線捲によるヨーク面圧の増分

P（ヨーク面圧〕

　3．3　線捲式プレスフレームの設計

　3．3．1　はじめに

　線捲式プソスフレームの試作開発を行うに際

L，その設計について考察してみた一まず平均応

力を仮定Lた設計について述べ，次に有限要素法

を適用Lた結果を報告する．尚，前老は吉川らの

報告1〕を参考にしている．吉川らは，小型のフレー

ムを試作L，線捲時および荷重時の歪測定結果

が，平均応力を仮定した結果と非常に良く一致す

ることを報告している・

　表1に本節および次節で使用するパラメーター

を示しておく．

　3，3．2平均志力を仮定したコラム部の応カ

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　ー42一

　　　　　ヨークF　　　　　　　　　　F

Q（プレス荷重）

コラム

図6　線捲式プレスフレームに作用する外力

ピ

ア
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線
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図7　線捲武プレスフレーム応力緋析のためのモデル図

　フレーム外周にピアノ鋼線を高張力で捲付ける

と，図6に示すようにヨーク外周繭に繭圧Pが作

用し，この禽力は圧縮力としてコラム両端に作用

する．この圧縮力は近似的にコラム端に均一に作

用すると考えて良く，従って線捲によりコラムに

生じる圧縮応力σ皿1は、σ肌＝ηλで表わすことカミで

きる．ここでλはコラムの断面積である、以下，

コラム応力を上記仮定に基づいて平均応力として

取扱うが，線捲式フレームの設計計算にはこれで

十分である、

　今図7に示すように，長さん．幅〃。，奥行∂。を

持つコラムと半径γのヨークで構成されたフレー

ムの外周に幅∂ω．深さんの線捲用溝を設ける．こ

の溝に，幅ωp，厚みらの平形ピアノ線を高張力で

捲付ける．線捲条件として，1層あたりの捲線列

数を〃，全腰数を刎とし，また圭膳目の捲線張力

をr｛とする．

　王膳目の線捲によりコラムに圧縮応力が生じ

る．2馴ヨからの線捲では盲既に捲かれたピアノ

鋼線にも圧縮応力が作用する一この捲線部もコラ

ムの1部と考えられるので，こ1の部分の圧縮応力

は，コ、ラムのそれと等しいと仮定できる．圭馴ヨ

の線捲では，圧縮力の増分〃；が，コラムと既

に捲かれた（｛一1）鰯のピァノ鋼線に作用するか

ら，応力の璃分△σjは，

　　　　　一ハ　　　〃物左1山
　　」σF一　　＝　　　　　　　　　（！〕
　　　　　　ん　　　ん十夙＿1

　　　　　ここでんは鋼線部を除くコラムの断面

稜，夙一1は，（主一王）層までの鋼線部の断面積で次

武で表わされる、

一43一
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　　λ。＝ω。・6。一／棚・ム

　　ムーF（圭一1）・〃・〃P・左P

従って線捲終了時にコラムに生じる圧縮応力σ肌

を次式で示すことができる．

　　　　　　　　刑　　η
　バ■舳｛㍍仙．、　　1’｛2〕

　この圧縮応力σ，、工（＜0）は，プレス荷重時に解放

される．今，コラムの応力をσ。．プレス荷重によ

り解放される応力量をσ壇（＞O）とすると，

　　σ、＝＝σ。，正十σ侶　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　・・・…　（3〕

となる．σ把は，プレス荷重Qを線捲都を含むコラ

ム断函稜で除したもので，

　　σ。＝Q／2（ん十3）　　　　　　一州

と表わせる．但し，ム竺勿・〃ユ・物㍍である．両式

より，図8に示すようにプレス荷重の増大ととも

に1σ。1は減少し，ついにσ。＝Oとなる．コラムとヨ

ークが一体の場含は，σ。〉0即ち引張応力状態で

も使用できるが，丙者が分離したフレームでは

σ。＞0にはならない、その為，その後の荷璽の璃

大はすべて捲線部が受持つこととなり，フレーム

は不安定状態になる．

　σ。＝Oになる荷重を分離荷重Q，，、とすると，／3），

（4〕より次式が導かれる。

　　Q肌・・一2σ，，、一（λ。十3）　　　　　……（5）

プレスの設計荷重Qpは，Q・・より小さくなけれぱ

ならず，

　　　　1
　Q戸アQ一（∫＞1）　　．．I－II（6〕

の関係が満足されなけれぼならない．！値は安全

係数と考えて良く，通常1，5程度が採用される．

　以上により，設計荷重Qpのプレスフレームの

　　　　　　　　　　　　　　　　　；雰

　　　　　穣　　灘　　　言謁龍

　　　　　蟷　　機　　ム
　　ニ　　　　　　　　Q．1。、
　墓O　　　　l
　く　　　　＿＿一一一一＿＿＿＿＿叶＿＿＿＿＿＿＿＿

　へ　　　σP　　　　　　　　　；
　□　　　　　　　　　　　　　　　　■

　　（　　　　　　　　　　　　　　　　　　　1

　　、　　　　　　　　　　ヨ

　　雫　　L1－1■1■■■…一■■
　　竈　σm
　　　↓

図8　コラムに生じる応力（コラム・ヨーク分離型フレ

　　　ームの場合）

線捲条件を決めるには，まず∫値を決めて分離荷

重QT，王を求める．次に（5），／2）式より圧縮応力σ1皿を

生じさせるに必要なピアノ線張力η，列数〃，燧

数閉等を決めることになる、

　刎層までは捲付終了時の捲線都の応力は次のよ

うに表わされる．最外層刎は捲付張力”丑に等し

いが，前述したように内側の鋼線は，それ以降の

線捲により圧縮応力を受けるので，その分応力も

減少する．即ち，最内層から圭馴ヨの鋼線の応力

σノ｛は次式で表わされる．

　　　　　　一F｛、．、　　」夙．．把

　σ㌻＝τr　　　一一　　一　　　　　　ん十凪　ん十凪．、1

　　一∫帆　　　　　　｛7〕
　　ん十夙H
　3．3．3　有限要素法による芯カ解析

　ヨークを含めたフレーム各点の線捲時あるいは

荷重時の変形挙動や応力．歪分布を解析するた

め，有隈要素法による計算を行った、

　有限要素法は，弾性体で平面応力を仮定して行

った．プレスフレームは，賀一クとコラムが一体

であるとし，これを図9に示すように約350の三

角形要素に分割した、剛性方程式は，三好らのユ

ニット分割法によるプログラム2〕を用いて解いた．

　線捲時フレームに作用する外力は，ピアノ線の

ヨーク捲付面上で，これに垂直に作用する面圧で

表わすことができる．今，図7に示すように，ヨ

ークは完全な半門板形であり且つヨーク捲付繭に

作周する面圧！）は一様だと仮定する．力の釣合い

から1層目の線捲によりヨーク捲付醐こ作周する

面圧」片は，次式で示される．

　〃、一五．T、　　　　．＿＿｛8）
　　　　γo

ここで，γ。はヨーク捲付面の半径である一2層風

の線捲では，蜷終った！層同の外周面に

　JP／空」1・r呈　　　　　（9〕
　　　　　γ。十彦1。

の箇圧が作用する．ヨーク外周部は，中実門板の

それと近似できるので，ヨニク捲付耐こ作用する

繭圧”壇は”／。に等しいとすることができる．即

ち，

　　　　　オP
　」P2竺　　　r筥　　　　　　　　　　　　（！0
　　　　γ。材p

同様に，｛膳層の線捲によりヨーク捲付面には，

　　　　　　ら
　J片＝　　　　　r旭　　　　　　　　　（1ユ〕
　　　　γ。十（｛一1）ら

一4唾一
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の面’圧が作用する．従って，舳願までの線捲によ

りヨーク捲付而に作用する全面圧Pは次式で与え

られる．

　　　　帆　　　†皿　　左j．
　　P｛”＝昌、。十（重＿1）左刀η　　仙

　プレス荷重時は，プラテソを介してヨーク底面

に外力が作用する．本研究では，図7に示すよう

にプラテソと接触しているヨーク底面部に一様に

プレス荷重が作用するとして，これを荷重時の外

力とした．

　以下，有限要素法で得られた結果を示す．外力

としては，線捲時はヨーク面圧を11．1kg畑m呈と

し，また荷重時は30，000トソの荷重がヨーク底函

幅！000mmに作用するとした．

　図至0（a），（b）は線捲による節点変位と応力（σ〃）分

布である、これから，コラムは外側に広がり，ヨ

ーク底面は凸にたわむことがわかる．また，コラ

ムに生じる圧縮応力は，コラム内側ほど，特にヨ

ーク接触部では大きくなることがわかる．図11

（a、，（b）は線捲終了時を基準にした荷重時の節点変

位と応力分布である．荷重時は，線捲時と逆の挙

動を示し，節点および応力は線捲前の状態に戻ろ

うとすることがわかる．

　3．3．4　線捲条件の補正

　実際の線捲作業条件に合わせる為，前述の設計

値に更に次のような補正を行う必要がある．

　ピアノ線が線捲用溝にすき闇なく捲付けられる

と，1層あたりの列数は最大〃ω刀となる、とこ

ろが，ピアノ線幅ω。のぱらつきや，折返し部にで

きるすき間のため実際の列数はそれより小さくた

る．後述する3万トソプレスの線捲では，最大列

数王50に対し，実際は平均1雀7．5であった．

　ピアノ線はリールに捲かれているが，1リール

当りの線材量が眼られており，大きなフレームの

線捲作業では溶接を行って次のリールのピアノ線

を使うことにたる、溶接部の引張り破断強度は約

半分（～100kg畑m筥）に低下するので，溶接部を

捲くときは張力を低下させる．また上下折返し部

も2列程度張力を低下させる．この為，有効列数

〃∫＝冶・焔を導入し，1層あたりの線捲圧縮力〃1

を，”F例∫・ωめηとする必要がある．

　線捲によりヨーク捲付面に作用する面圧Pも補

正しなけれぱならない、3－3－3で計算される面圧

Pは，ピアノ線を均一にすき問なく捲付けた場合

であるから，有効列数仰を考慮して次式の補正を

行うことカミできる．これを有効而圧P∫とすると

　　　　　仰．ω里〕
　巧＝P・一一　　　　　　　……l13〕
　　　　　　∂伽

即ち，ヨーク捲付耐こは平均繭圧としてP∫が作用

することになる、

　3．4　3万トンプレスフレームの試作

　3．4．1基本設計

　3．4で述べた方法に従い，3万トソプレスフレ

ームの基本寸法，線捲条件等を以下の手順で決め

ていった．まず高圧容器，プラテソ，メイソラム

等プレスフレーム内装着部品の大きさや作業空間

等を考慮して，プレス開口寸法を2400m㎜，上下

ヨーク間距離を3800m㎜とした．次にコラムの大

1略断而積を決める．線捲によりコラムに生じる圧

縮応力σ帆を30kg／mm呈以下に設定する、すると，

（5）式からコラム断函穣（ん十3）は，

　　ノ⊥o＋13；≧（）干皿ノσ冊エ＝650000nユnユ呈

コラム奥行φを王000mmとすると，コラム幅ω。は

650瓜m以上となる．線捲終了後のピアノ線押え

板を挿入するスペースを確保する必要があるこ

と，3．4で述べたように線問に隙問が生じること

等の理由により，ωF700mmとした．尚，σ岬、弓

30kg／nm呈としたのでフレームの材質は降伏強度

45kg／mm2以上の鍛造鋼を用いることにした、

　次に線捲用溝の寸法と，捲付列数勿，層数刎を

決める．ピアノ線を平均張力丁で捲付け分離荷重

Q可，正のフレームを作るとすると，12），／5〕式より

　　　　　　　　　　　　　　　　丁’1〃・ω。プ去プr
　軌＝一2σ肌（ん十劫＝2（ん十哩、λ。。凪．、

λ。十凪一、≒λ。十3　とすると，

　　Q，皿≒2勉・刎・τプωプτ　　　　　……（14）

が得られる．使用するピアノ線は，摩み左戸1－5

mm，幅ω戸6mmの平線とし，τF120kg畑m2，

Q冊，＝39，000，O00kgを代入すると，

　　〃．〃z≒18000　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　・・・…　（！弓

となる．厚み50mmのリブをもつ線捲用溝を作る

ことにするとその幅♂皿は900minとなる．そこで，

1層当りの列数〃は，上下折返し都を考慮して

κ＝148とする．⑮より必要層数舳は1η≒！22と計

算される．本設計では，〃Fユ24とし，ピァノ線押

え板の厚み（！4mm）を考慮して線捲用溝の深さ

／。。を200㎜mとした．尚，（蝪式は，ピアノ線を（ん

一50一



趨高圧力技術に関する研究　第12報

　　　NUM邊I…1～OF一一＾、「…R

0　　！〇　　一30　　疽o　　宮o　　loo　　1皇o

一5

…一10

比
］一！5

鶉一20

一25

・＝柵

一里oo

■oo

　κ
　く
一600F

一脳！

一1000

－1呈oo

－i一」珊o

図12線捲によりコラムに与えられるぺき圧縮応力と歪

、　　　　　　YUP〕

一

H．I ＾、c ＾，H C，D

口 回

凹z一一 ■ユ　　■……■■ ■」■■L■ 一・一z　一茸．一■■ ■■■
廿 o ｛x

岬＾cK〕 ㈹～O討丁〕’O、剛；T〕 ㈹o

口 o
H’．1〕』 ＾’．c’ ＾二1号 ○二D

L

■

＿Y　　　　　　　・、rl〕ow州
l　　l　　ll　　ll§o§　婁§。§§

一　　　　　　一

■…・ヨ呂oo

一岬oo

一xo
岬10，lT］

L』■1臼OO

■⊥＝弓齪10

図14　コラム定一1急位置と座標系

表2距離湖定一歳
／2ヨ

1！O

ヅ15

妻1m

○柵5ヒ

ω100
呂

串05
の

90

呂5

10　　40　　60　　80
　NUMBER　OF　LAYER

柵o　　120

図13線捲により線総舳こ生じる応カ
　㈱省層線捲時の捲付張力，（B）線捲終了縛

No．

1
2
3
遠

1
2
3
遠

5
6

X（嗣皿）

0
0
1000

－！000

X率南に平行

Y榊こ平行

Z（㎜）

450

－450
0
0

400

－400
珪00

－400
400

－400

表3　歪測定点と歪方向
No． X（㎜）

O
0
0
0
0
0

－1150

1150

一王2C0

－1200

1200

1200

－145C

－1450

Y（剛
1900

1900

1900

－！900

一王900

－190C

τ900

1900

0
0
0
0
0
0

Z（㎜）

0
450

－450
0

堪50

－450
0
0
450

－450
450

－450
500

－50C

方肉
×

X
X
X
X
X
X
X
Y
Y
Y
Y
Y
Y

No． X（副皿）

1450

1450

－1200

1200

且2C0

一三2C0

0
0
0
0
0
0
0
0

Y（㎜）

O
0
1750

1750

－1750

－1750

360C

3600

－3600

－3600

3600

3600

－36C0

－36C0

Z（㎜）

500

－500
0
0
0
0
500

－500
500

－500
500

－500
500

－500

方向
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実際の線捲工事で設定されたピアノ線張力で計

算されたコラム圧縮応力とヨーク面圧

図16 線捲終了直後の3万トソプレスフレーム
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関20　（c）No．王7～30の歪ゲージ

十3）の断面積を持つコラムに捲付けたとした近

似式であり，実際はこの近似式より少いピアノ線

張力で必要とする圧縮応力σ柑、を得ることができ

る．

　上記要頒でプレスフレームを製作すると，分離

荷重Q，皿＝・39000トソのフレームにするには，線捲

により＝コラムに

　　　　　　Q冊
　σ㎜＝　　　　　　　　＝一28　5　（kg／nユnユ皇）
　　　　2（ん十万）

の圧縮応力を貯えなけれぼならない．これに対応

する圧縮歪ε㎜はコラムのヤソグ率を21，000kg／

mnユ2とすると，ε㎜＝・一1355μεとなる一これを3

万トソプレスフレームの線捲工事の条件とした．

この場合，コラム長が3800m㎜なので，コラムの

圧縮最は5．15mmと計算される．

　3．4．2　線捲工事

　3．4．1で設定した線捲条件が満足されるように，

次のような二仁事要頒で線捲工衷を行った．

　幅6mm，厚み1．5㎜㎜のピアノ線を1層あたり

！48列，有効列数142で，124鰯以下に示す張力で

蜷付けることとする．貝Pち，王～20層：120kg／

mm2；2！～36膳1115kg／mm里；37～56層：110kg

／mm筥；57～78層1！05kg／mm2，79～103腰1王00

kg／mm里；！04～124腐：95kg／mm2一この条件で

線捲した場合，コラムに貯えられる圧縮応力・歪

を平均応力法で計算すると，図12に示すようにな

る．これから，本プレスフレームの条件である

σ冊、＝＿28．5kg／m㎜2，ε、，、ご一355μεの圧縮応力・

歪が得られることが確められる．尚，捲伺1弓長力が

内側耀ほど大きいのは，線捲終了時に線捲都の応

力を一定にするためである、但し，佼周する線捲

機の張力制御精度が±5％程度を考慮し，設定張

力は，5kg畑m2おきにした．図13に線捲終了時

における捲線都の応力を捲付張力とともに示す一

　線捲により所定の圧縮応力がコラムに与えられ

ているかどうかをモニターすることは重要であ

る．この為，鮒4に示すように左右コラムの前後

而中央付近に定点λ，〃；尾3ノ；C，C／；D，1）ノ

を設け，禍対する2定点間の距離の変化から圧縮

鐙を直接測定することにした．尚，香定点は，コ

ラム内面より250nmユ（X＝±至450）にあり各定、1気

閥距離は約王200mmである一

　これを！0μ童で測定できるイソサイド・マイク

ロメータで1層ごとに測定し，圧縮歪を求め図王2

に示す計算値と比較した、2！腰国以降において，

両者に±5％以．ヒの叢が出た場合は捲付張力を5
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％増減させ，以後の巖縮歪を計算値と合わせるこ

とにした．

　また線捲によるフレームの変形を知り，有限要

素法からの討算値と比較する為，土下ヨーク闘距

離，左右コラム問距離を測定することにした．更

に，できるだけ多くの点に歪ゲージを鮎付し，歪

量の測定も行った．ただユ7層までは歪測定器が正

常に作動せず測定できなかった．表2，表3に図

！4で示す座標系を用いてこれら測定点の位鰹を示

しておく．尚，表3でNo．21～28の歪ゲージは，

20層目より潰u定カミ開女台さ身エた．

　以上の要頒で線捲工楽を開始したが，図12に示

す圧縮応力を得るため，実際の父事ではピアノ線

張力設定は次のように変更された．1～21属：120

坤畑呼22～115属：115kg／1・m里・1雌：110

kg畑m呈，！王7～118層：105kg／mm2，！19～120臓

　100kg／mm聖，121～122層：95kg／mm2，123属：

90kg／mm2，！24層：80kg／mm壇．

　線捲は，回転遼度約王．4rpmで王ヨ3たいし4

層の捲付けがなされた．1層あたりの平均列数

は，且47，5列であった．また使用したピアノ線1

ロットは200～300k9であり，1～1，5鰯で王pツ

トを使い切り，溶接により次のロットに移った・

溶接部前後3列は張力を50kg畑m里におとした。

また上下折返し部も2列程度張力を50kg畑m聖に

おとした、

　図15に実際に設定されたピアノ線張力で討算さ

れたコラム圧縮応力とヨーク函圧を示す、このヨ

ーク函圧を有限要索法計算の外力とした．

　線捲終了後，ピアノ線最終端をボルトで固定

し，最外層に防錆材を塗布した．この状態のフレ

ームを図16に示す．その後，気密を保つ為にフレ

ーム外周にカバーを取付けた．

　3．4．3　線捲縞果

　図17に定点間距離測定から得られたコラム圧縮

最の生データを示す．得られたデータは鋸刃状の

200

至OO
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系統約なぽらつきが認められる。

　線捲は通常朝9時頃から夕方5時過ぎまで，！

日あたり3鰯ないし4鰯捲かれた一コラム圧縮値

は，その1ヨの最終線捲直後に測定したものに対

し，翌冒］二事開始前に測定した鐙は大幅に低下

し，1～3層前の状態に戻ってしまった．しか

し，その臼の数膿の線捲で得られる圧縮鐙は計算

値よりはるかに大きくなり，全体として鋸刃状に

波うちながら計算値に従った．

　この現象は，ブレスフレームと測定に一使擢した

イソサイドマイクロメーターの温度が異なること

に帰困する．頂1］ち，フレームの溢度は，熱容最が

大きいため一1ヨ呼1ほとんど変化しない・一方冒中

の都屋の温度は，線捲が厳寒の2月の媛房のない

場所で行われたにもかかわらずフレームより2，

3度高くなる．測定雛は室瀞とほぽ剛綴度にある

から，汲1淀辮からみるとフレームは熱収縮分だけ

縮んで見えることになる、フレームの熱膨張療は

1王×10…｛ヅCなので，撤度蓮が1℃あると約王鱈

分の圧縮最が見捗附上でることになる．同様の現

象は，ヨーク問距雛やコラム間服離の測定にも見

られるので，18馴ヨよりフレーム瀞度と室温を測

定し，寸法測定はすべて槻度拘1蕎正をすることにし

た．図18に各臓の線捲終了時の爾者の瀦度を示
す．

　図！9は，1班7で示した生データに温度補正を

し，平均値をプロットしたものである。ここで実

線は剛2で示した圧縮鮒ヨ線であり，また点線は実

際に突施した線捲条件で再計算したもので図王5で

示したものである．この関から，温度補正を行っ

てもコラム圧縮最は設定値を越えており，この線

捲により分離荷重39，000トソのプレスフレームの

製作を確めることができ一る．ただ討算値と比較す

ると，実測された脹縮鑑は盗％程度少なかった。

しかし線捲麟の張力制御糖度が±5％であること

を考えると，爾老は非常に良く一致したと蓄え
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1渓123　線捲による上下ヨーク1湖巨離の蚊縮

　　　No．！，21巾心＝締，No．3，4：イ貝胴部，実線は有限要索法による言’1．算循

　　　　　　　　　　　　　　　　表4　仕

プレス部分
型　　　　　…式　線捲式．類一’動汕jヨ三プレス

プレス推力　3万トン
プレス重最230トソ（内フレーム重盤160トソ）
プレス寸法幅3，800m珊奥行2，200mm高さ7，60Cm踊
プラテン間距離　8，80Cm×コラム間距離2，400mm

メイソラム　ラム径1，40Cmm，スト縢一ク　2COm珊

サブラムラム径240㎜，ストローク王，OCOm1
高圧ポソプ　最大油圧2000㎏／㎝宮，吐出轟二3．24分

低圧ポソプ　常用油圧ユ2c㎏／㎝2，吐出最654分
線　捲　条　作　ピアノ線　幅6醜m，厚1，5㎜平形線

　　　　　　　張カ120～80kg／・・望，1堪8列×玉24層

ヨ　　ー　　ク　上下1対，径3，800皿珊，厚王，O00㎜半

　　　　　　　　円形

コ　　ラ　　ム　本右且対，編700㎜，奥行1，OOO㎜，

　　　　　　　高3，800皿翻

様　　性　　能

可■動テーブル　　■幅3，300㎜1，奥行2，200，厚50Cmm

プ　　ラ　　テ　　ソ　　＿ヒ下一且菜寸，　径2，000踊m，厚300m珊

FB120高圧装置
発生圧力鴬用6万気圧，最剖0万気圧
加圧空間王，000cm語
シリソダ’一内径120㎜，夕奈径2，000m弼，厚み320m暇

　　　　　　　　構成：コア，シム，第王，第］I，第

　　　　　　　　皿締付リソグ言安全リソグ
ア　ソ　ビ　ル　先端径100㎜，外径ユ，200魏皿1，厚み350mm

　　　　　　　　機成：コア，第工，第u締付リソグ
カl1熱電源制御装置

電　気　容　最　！0yX5COOA×5CKVA
綱御方式SCR電力繊御による2000凸Cまでの
　　　　　　　　定常加熱と電力積算制御による40C0．

　　　　　　　　Cまでの瞬問カロ熱を併用
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図24線捲による左右コラム問の広がり

　　No－1～2中央部，No．3～6端都，A，Bはそれらに対応する有限要素法の計算他

図25 3万トソプレス超高圧力発生システム全景
（a）3万トンブレス本体，（b）FBユ20高圧装置，（c）シリソダー移動装置，

（d）スペーサー及び移動装置，（e）圧力制御盤，（f〕加熱電源，（9〕温度制御盤
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る．

　図20（a），（b），（c）にコラム上に貼付された歪ゲー

ジの測定結果を示す．図で実線で示したのは有限

要索法より傷られた計算値である．

　図20（a）は，No．！3～16の歪ゲージ，即ち左右コ

ラムの前一後面（Z竺士500），中央府近（X＝士

1450，γ＝0）の歪データである．これら唾、削ま応

力豹に等価のはずであり，炎測値も互いに極めて

良く一致している．ただ歪鐙は，計算値より25％

も小さかった．

　図20（b）は，N0．9～王2の歪ゲージ，即ち左右コラ

ム内側繭中央部（Xコ±1200，γ＝O）の歪データ

であり，図20（c）は，No．17～20の歪ゲージ，即ち

コラム内側繭だがヨークとの接合醐近傍（x・＝±

1200，γ二士互750）での歪データである．これら

の歪鐙は，有限要素法でも予想されたように，コ

ラム申央部のNo．13～16よりも大きかった．ただ

この場合も実測値は計算値より25％程度小さかっ

た．　また，　区事20（c）に示づ一ようサこ，　ヨーク撞書含耐〒イ寸

近の等価な4点の歪最にやや大きなばらつきが認

められた．

　図21は，ヨーク上下側繭（Z＝±500）のピアノ

線捲付面中央（X二〇，γ＝±3600）におけるX方

向（No，21～24），γ方向（No，25～28）の歪データ

である．図で，曲線λ，Bは，有限要素法から計算

されたξ皿（竺ε四），ε！’←＝ε。）であり，幽線cはヨーク

を中爽1］ヨ板と仮定したときの歪値で，εエ（＝ε・）＝ε・

　　　　　ア
（斗、）＝一一（！一レ）である．ここで、P，亙，リ
　　　　　亙’

はそれぞれヨーク而圧，ヤソグ率，ポアソソ比で

ある．ヨーク底繭端部が2本のコラムで支えら

れ，中心部は開口になっている為，有限一要素法で

得られる歪鑑は1ε皿1＞1ε〃1となり，その申間に幽線

Cが入る、実測値も1ε一＞1ε趾1となったが，ε。は，

有隈要素法での討算値より圧縮最が少なかった．

またε酊は，引張歪として観測された．

　図22は，ヨーク底面（y＝±且900）における歪デ

ータであり，引張歪として鰯測された．ここで，

胸線λ，万はそれぞれ有限要素法から計算される

ヨーク中心（、X＝0），コラム近傍（X＝±1！50）にお

ける歪憧である、No．1，3はヨーク中心（X＝O．

Z竺O）における歪値で最も大きく，次にヨーク中

心の前後の一1煮（X＝O，Z＝±450）におけるN0．2，

3，5，6の歪値で，コラム側（X竺±u50，Z竺

0）におけるNo，7，8の歪が最も小きかった．こ

れは定性的には有隈要素法の計算結果と一致する

が，歪鐙は実測値の方が大きかった・また中心部

と端郷の歪の蓬は実測値の方がはるかに小さかっ

た．

　1望123は，イソサイドマイクロメーターを用いて

上下ヨーク間距離を実測し収縮鐙を求めたもので

ある、中心部（No．1，2）の収縮最は9，2mm，側面

部（No．3，4）も7．8mmに達Lた．これはコラム収

縮鐙5．3mm、たりはるかに大きくヨーク底蘭が凸

に変型したことを示している．曲線A，Bは，NO．

且，2およびNo．3，4に対応する有限要素法の針算

他であるが，定性的に爽測値と一致している・但

しこの場合も収縮鐙だけでなく，異なる2－1芸澗の

差も計算値の方が大きかった。

　図24に岡じく左右コラム間の広がりを示す．

λ，3は有限要素法の計算値で，前者は申央部No．

1，2に対応し，後者は端部No．3～6に対応する．

実汲雌，計算値とも中心郁がより大きく広がって

いることがわかる．この場含も計算値の方が実測

値よi）大きかった．

　以上の結果から，線捲によるフレームの変位及

び歪は剛0（a），（b）に示した有1災要索法の計算縞果

と定性約に一致すると言える．ただ定鐙約には必

ずしも一致せず，ヨーク底痢やコラムの変位およ

びコラムの歪分布は実測使の方が小さかった．こ

の原困として，本膏卜算ではコラムとヨークを一体

と仮定したこと，平蘭応力を仮定したこと等が考

えられる，その為より精度良く計算するには，三

次元閲趣とLかつコラムとヨークの境界条件を考

慮に入れる必要がある．

　3．4．4まとめ
　3万トソプレスフレームが完成し，所定場所に

掘付けられた．線捲工薮で生じた上下ヨーク底面

のたわみを修正後，メイソツリソダー，サブシリ

ソダー，可動テーブル，プラテソ等・主要榔品の取

付を行った．続いて，FB120型高圧装置，シリソ

ダー移動装置，スペーサー移動装蟹，圧力制御

盤，加熱竃源制御装置等・を導入し，3万トソプレ

スを主体とした大容鐙超高圧力発生システムを完

成させることができた．灘25に本システムの全景

を示す．

　尚，本システムの概略仕様を表4に示してお
く．
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　3・5　線捲き技術の応用

　3．5．1目　自旬

　線捲き技術はプレスフレームのみならず，高圧

容総に対して広範鵬に応用可能である．すでに我

々は超高圧シリソダーに対しても線捲き技術を適

用する準備を行っている、ここではこのような応

用の一端として，静水圧粉末成形装置（CIP装置）

を試作しSiC系セラミックスの機械白勺強度におよ

ぽす成形圧力の効果について実験を行うことを目

約とした、

　3．5．2　線捲き式CIPの設談試作

（王〕シリソダー部分の設計

　試作したCIP装置は50mmφx100mm程度の有

効部分を持ち，最高圧力2，5GP胆が可能な設計と

し，線捲きシリソダーにさらに内側スリープを圧

入する形式とした．1塁126は試作したCIP装置の概

略である、まずフラソジ型のリソグ12〕にピアノ線

を捲き，リソグの内側を圧縮応力状態にしてシリ

ソダーコア1ユ〕を圧入する．図27は線捲き時，およ

びシリソダーコア圧入時の概略応力を無限門筒近

似で求めたものである．

　線捲きは4×1mm線を平均85kg畑m聖張力で行

った・使用した線捲機は1号機で図28のようた酉己

澄により線長をなるべくとった．（約6m）線捲膳

の幅は242mmで一膳60捲きを農1標とした．なお

捲線鰯数は80とした．線捲き応力が討算通り加わ

っていることは各膳線捲き時に内径歪みを独立に

4点測定してチェックした．線捲き終了後シリン

ダーを約800tonで圧入した、

12）ピストソパッキソグ部分の設計

　ピストソシール形式は1妥126に示すようにBridg一

図26　試作したCIP装置

　　1一シリンダーコア，2．リング，3．上ピストン，4．下ピストソ，5．キノコプラグ，

　　6．ガスケヅト，？．ピアノ線，8　カバー。9．スベーサー

　　　　　　　　　　　　　　　　一61一
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図27　CIP裟置の応力分布
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約6M

第2報

ターンテープル

C　I　P

班…ツ〕杉ミ洲墾葦浸’正

・送肚｛し装置

古令ゴゴ

1渓128　CIP裟澱線機二〔鄭レイアウト

man型とし，図29に例を示すようにいくつかの形

状について有1災要索法により解析した．キノコ型

のバッキソ1溶きえの形状材質が重、要な因予で，定

性約にいうならぽキノコの柄の径を傘に対して大

きく，すなわち‘〃Dを大きくすると，柄に大きな

σ。が加わり柄がちぎれる所調ピソチオフ型の破壊

が趨りやすい．童た傘の厚さがうすいと大きなσ星

がカ日わり，同様ピソチオフが起りやすい．重た柄

と傘の接、点の沢部の脳率、oも大きな因子で，近似

約には∬〃が大きく，ρμも大きいほど応力集中係

数が小さくなりσ呂の分布もゆるやかになる．最終

［杓に吾ま∬μま一2，6二15．Onユn〕，ρμ＝O－2とした一

また材質としては高張力を’璽視してマルエイジソ

グ’釜岡を月司㌧、ナこ．

　シール榔はポリアセタール／リソ脊銅のバック

アップリソグにショア硬度一92のニトリルゴムリソ

グを組合せた．これによって1．5G・P、、まではピソ

チオフもなく，多数1珊1’1圧してもシールの損耗も

ほとんどなかった．図30の写真は試作したCIP装

綴の概要である．

　3．5，3　SiC焼結体強さにおよぼすCIP成形圧の

　　　　　効果

　セラミックスの搬さは内雀するポア，介在物な

どの欠陥の形状，サイズに’支配されるから，C至P

によって成形物のポアを均質化し，かつそのサイ

ズを縮少させるとポアに寄因する欠陥は均質化さ

れ，強度分布のバラツキも減少することが期待で

きる．CIP成形は一般に所要有機系パイソダー鐙

が少なく，成形体密度，強度は共に高い．成形速

度がおそいので多競生産品には不向きな、1叙がある

が，大型少鐙多種■！沽種でかつ成形体加．二［1が必要な

ものには好適である．

　従来各種セラミックス粉末のCIP成形におい

て，必要成形圧力は焼結体の密度を基準に考えら

れていたケースが多い，この観、1慧に立つかぎり，

一’般に成形圧は低園で十分で高々0．1GP皿（100

MP乱）程度であった、しかし，成」形体に存在する

特に大きなポアを縮少させて均質化する目的には

この程度で十分とは必ずしもいえない．勿論，成

形体のポアを均質’化するだけが冒的ならぼ，C五P

が・燈適かどうかは閲魑があり，時には鋳込成形の

方が良い場合もあるが，成形体のポアの均質化と

成形体強度の殉繭で評価した場含はC呈P法が有望

となる．

　以上の観、叙からCIP法の成形圧を大きくした場

合どのような結果になるかは輿味ある点である．’

βSiC粉末（0．28μm径，イピデソ製）に対してO．6

％ボロソ（アそルファス，Starck製）と1．25％族
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図30試作した線捲式CIP装置
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図31CIP成形されたSiC試験片
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図32Sjc焼緕休の焼成密度

素（石炭ピッチ）を振動ミルで，ベンゼソを媒体

として混合し，金型で予備成形（20MP丑）した後

CIP成形Lて6×4×45mmの試験片を作製した．

（図31）これらは1気圧アルゴソで2000～2100℃，

10分間焼成した．焼結体は＃500．ダイヤモソド砥石

で仕上げて4×4×40mmの試験片としスパソ問距

離30mm，10mm，クロスヘッド速度O，5mm／min，

室温で4点曲げ強度を測定した．剛寺にアルキメ

デス法で密度測定，SEMで組織観察を行った．

　図32は成形圧力を変化させた場合の焼結体相対

密度を示すもので，2100℃焼碑では成形圧0・3GP肚

以上で密度差はほとんどない．しかしながら，ポ

ァの分布をSEMで観察すると明瞭な差があり，

成形圧の高いほどポァが少なくなり，かつ10μm

以上のポアがほとんどなくなる．この傾向は成形

圧0．7GP肛以上で特に顕著である．

　図33は各成形圧で処理して21ΨCで焼成Lた

試料の4点山げ強さのワイブル分布であり，成形

圧が増加すると共にワイブル係数が顕著に大きく

なっている．この原因の主なものは高圧CIP成形

によるポア分布の改良にあると信じられる．高圧

成形の真のメリットは未だ明らかではないが，今

後対象材料を変えて同様の評価を行うことにより
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図33SiC擁緕体の4胤蜘げ強さワインブル分布（2王00。焼成，CIP圧カ0，05～L4GPa）

さらに発展が期待できる．

　線捲き技術を適用すれば，まったく圧入なしに

至．5GP皿程度のC五Pシリソダーを設計するこ1とは容

易であり，かつ製作も簡単で，大型化もできコス

トも安いはずである．内外径比は約4程度で十分

なことは図27を参照すれぱ明らかである．これは

CIPシリソダーの軽盤小型化につながり実際的な

楓値が大きい・線捲き技術の発展の一方向になり

得るものと考えられる．

参考文献

1）　背州畿範，凍［1］不11旺，鎌11日庄遼「ブレストレスト

　　線捲圧繍ブレスの試作およびその変形特佳」脳坐
　　とカi］二I二五8（198）539（1977）

2）三好俊螂，1圭嶋正樹，座肯　勝，坂田鱈二「宥隈
　　要素法」実教出版（且976）
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趨蔦圧力技術に関する研究 第2報

4．超高圧下の計測システムに関する研究

在・1　放射光を使った高温高圧実験

1．はじめに

　高圧下の状態を調べる手段としてX線回折によ

るものは最も直接的かつ基本約な方法であり，高

圧下の物性研究として古くからかつ勢力的に行わ

れてきており，重要な基本データーが蓄積されて

きている一しかるに高圧下のX線回折実験では常

に回折強度の不足に悩まされており，初期の頃は

一つのデータをとるのに数百時閥かかることもめ

ずらしくなかった．その後，高圧装置の改良（マ

ルチアソビル方式の採用ないしガスケットを用い

たダイヤモソドアソビルセルによる圧力・温度の

均一化等），高感度検脳器（PSPC，SSDなど）と

の組合せ，強力線源の採用など多くの試みが行わ

れた結果，かなり良質のデータが得られるようビ

なった・然し，常圧のものとくらべるとまだ多小

表且　ワーキンググルーブ（WG），アドバイザリー

　　　グルーブ（AG）メソバー

ワーキソグ・グループ　メンパー

　秋本　俊一　（束大物性研）委員長

　下村　　理　（無機材研）

　八木　纏彦　（物性研）（現東北大金酬

　1⊥澗　僑夫　（無機材研）

若槻雅努　（筑波大物質）

　橘長　　脩　（無機材酬

　辻　　和彦　（東大物性研）（現慶応理工）

　jl1村　　　　（金材研）

　　　勝敏　（化技研）

　竹村　謙一　（名市大教養）

　浜谷　　繁　（阪大基礎工）

アドバイザリー・グループ　メンバー

　毛利　信錫　（北大理）（現東大物性研）

　岩崎　　博　（東北大金研）

　床次　正安　（東大理）

　熊沢　峰夫　（東大理）

　藤城　郁繊　（三蒐大工）

　遠藤　将一　（阪大基礎工）

　小野寺昭史　（阪大基礎工）

　藤非　繰彦　（阪大基礎工）

藤原浩（広大理）

の遜色があり，さらに一層の工夫が必要であっ

た・このような時期に我園でも放射光専用のスト

レージリソグを建設しようという動きが具体的に

なってきた．放射光は通常の封入管に比べて3～

4桁も強力でかつレーザなみの平行度を持つとい

う触れこみに高圧関係老は大きな期待をかけた、

高エネルギー物理学研究に設置された放射光実験

施設（通称photon　Factory，PFと略す）に高温

高圧実験装置を作るための会合が1979年秋に開か

れ，圃年の高圧討論会においてワーキソググルー

プが緒成された（表1）．無機材研趨高圧カステー

ツヨソは元来高圧下のX線回折実験を行ってお

り，又，SSRLにおいての高圧実験の経験もあ

ったので，この装置の建設にあたりその装置の将

来的重要性及び高エネルギー研と無機材研の近接

性などの観点からグループの業務計函の一環とし

てとりあげ，ワーキソググループの一つの中心と

して計函段階から現在に至るまで活動してきてい

る．以下に述べる放射光専用高温高圧X線装置は

一研究所レベルでできる物ではなく，全国の高圧

関係者の努力と熱意の結晶であり，又，放射光施

設に高圧装置の必要性を認めて装置建設に掛る経

薮を全額拠船した高エネルギー研の英断によるも

のである．その概要と現状について，その建設か

ら実行にたずさわってきたという観点からここで

鞭告する、

　王979年11月に緒成されたWGは早速活発な活動

を行い，翌1980年2月にはグループとしての基本

方針案をまとめ（通称グリーソパソフレット）関

係者に配布した．この申ではマルチアソビルによ

る高温高圧実験，ダイヤモソドアソビルを佼った

低温高圧実験，一段軽ガス銃を用いた衝撃圧縮実

験を3本の柱とし，それぞれの概1略設計と期待で

きる成果についてまとめられた．さらに4月以降

のWGにおいてこれら3本のうち，低温高圧につ

いては技術的間題点は高圧発生ではなく低温ゴニ

オメータの間題なので低温グループと協力して作

業を進めること，又，衝撃圧縮については観測可
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’一電子の軌道＿＿＿

驚子の軌道＿＿

．凹、．．、！

1／γ，

＼

　　　　　　　　（a）

図1　円軌道を運動する電子から放射される電磁波の分狛

　　　a）低速篤予の場合，b）光速に近い場合　（菊［正雌忠，

能な時間が数十μSeCときわめて短いために偏向

電磁石からの光では強度的にやや不安があるので

将来より強い光が使えるようになった時、点で再検

討することとし，商圧グノジプとしては重ず，

マルチアソビルを用いた高漏．蔦圧X線装’置を取り

上げることにLた．さらにこの線にそってより具

体的な設計作薬及び実験内容についての検討を重

ね，1981年2月に具体案及び放射光と高圧を組み

合せた実験の展望についてバソフレット（通称ピ

ソクパソフレット’）」’を童とめ関係者に配布した．

　同年4月には具体案に基づいた予算案を作成し

高工研に実験経費の資料として提出した．王981年

8月に高圧グループの計画に対しプレス架台及び

ゴニオメータは56年度に，プレス及び金型につい

ては57年度にその実行が認められたので，さらに

WGで評繭案の細旧を練り最終の実行計繭を擬出

した．

　最終的にエレクトロニクス系を除くシステム全

体が設置されたのは1983年1月で，計画発案以来

3年2ケ月を要した．購入に要した費用は約6000

万門である．その後，椥二…十羅を含むエレクトロニ

クス系も専周のものが備えられ，序々にシステム

としての完成度を高めてきており，さらに専周の

ハッチが確保出来る用に努力している．

　2．放射光X線用高温高圧X線装置

　2－1　放射光にっいて

　放射光（synchrotron　Radiation，SRと鋤各す）と

は電子がカ冒速されている場合に制動輻射により加

（b）

1ヨ本結帰学会誌（第正8巻）より）

速度の接線方舳こllHす電磁波のことで電子のスピ

ードが光速に近い場合は接線方舳こ幅の狭い領域

に集中して放射される（図王）．そのエネルギース

ペクトルは紫外からX線領域にかけて広く分布し

ており，かつ輝度が商いので実周性がリ1三術に大

ぎく，世界的に米，英，独，ソ連等で専用のSR

リソグが稼働している．我国ではVUV周リソグ

（IN－SOR）が践研に作られ，さらにP　F（2．5GeA），

電総研（O．7Gev），分子研（O．7Gev）に作られた．

　電子が加逮される時，刊剥酬鶉1射；cよって放射さ

れる光の性質をP　Fのバラメーター（剛玖遭半径

8．66m，カ賓逮竃圧2．5GeV，最大電流500mA）を使

って表すと次のようになる．

　1）　平行性

　門軌道上の一、1叙から出る光の発敏角は，1ノγ＝

0．5u／E（GeV）と表され，E竺2．5GeVの時約O．2

mradであるから平行性は非常に一良い一測定装擬

が置かれる光源かち約20m離れた場所でのビーム

サイズは4mmである．実際のビームの大きさは

これに取りだし1コでのビームサイズ（縦2mm，繊

3mm）を加味する必要がある．

　2）　輝度・スペクトル分布

　加速電圧2．5GeVの1時，偏向電磁石からでる光

のスペクトルはE＝4keVに極大を持ち，それより

高いエネルギー頒域では急激に現象する形をして

いる．実際に使えるエネルギーはEcの5倍程度

なので20ke▽程度である．2．5GeV運転で6。極ウ

ィグラー（B＝6T）から出る光のスプクトルも岡

じ形をしているが，全体にエネルギーが5倍程度
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図2　放射光のエネルギースペクトル
　　　（放射光実験施設翼覧　198遂年度版より）
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　　　（放射光実験施設要覧互984年度版より）

高い方にずれており100keV近くのX線まで使え

る一最大強度は共に約10I空photon／sec畑A畑rad／

1％bandwidthである（図2）．これを在来X線源

と比較するのはそう簡単ではないが，偏向電磁石

（2．5GeV）の場合と回転対陰極（Cu，60keV，200

mA）の場含，特性線で約100倍（30kev頒域），白

色成分で1000傍という見穣りもある．

　3）　パルス性

　電子はストレージリソグの中に一様に分布して

いるのではなく，いくつかのかたまり（パソチ，

一パソチの大きさは5－10cm）に分れている（図

3）．P　Fの場合，一周160mのリソグに1バソチ

から最高256パソチまでつめることができるので，

周期が2MHz－500MHzのバルス光（パルス幅一
0．2ns）になる、

　2－2　上述のような放射光の特性を生かして次

のような高温高圧実験が行えることを想定し，装

魔設計の基本とした、

　2－2－1　高輝度，高平行性の利用

　1．絡予定数の精密決定

　商輝度のX線の利用はそのまま検出フォトソ数

の増加につながる一それにより回折線の位置及び

強度に対する統計誤差がおさえられ，又，一般1杓

に反射強度の弱い広角反射線も佼えるようになる

ので，格子定数決定精度が高くたる、従来，高圧

下で得られる粉末圃折パターソの半値巾は常圧の

ものと比べるとかなり大きい傾肉があった．半値

巾の広がりはスリットなどの光学系によるもの

と，試料自身の温度・圧力分布によるものがある

が，いずれも回折線強度をかせぐためにやむを得

ず半値巾が広がるような実験系をとっていた．そ

のために回析線が重たり合い，少し複雑な構造を

持つ物質については解析が困難であった．高輝度

線源を用いることにより，スリット系を絞り又，

温度・圧力の均一な都分にのみX線を照射するこ

とができるようになるので，回析線の分離が良い

回析パターソが得られるであろう．商品質のデー

タを解析することにより，面問隔測定精度が上が

り，概知構造物質についてはより精密な圧縮幽線

が求められるようになる、精密な圧縮曲線にはス

ピソ転移まで反映してくるので，このようなデー

ターの集積は状態方程式に関する理論的考察をよ

り一層深いものにする．これは物質の緒合様武と

ポテソシャルの関係を明確にすることは勿論であ

るが，一方では，現在童だ議論の余地がある30Pa

以上の圧力領域での圧カスタール確立の上でも重

要である．

　未知構造決定の立場からは，今まで重なり合っ

ていた回析線が分離することにより単位格子の決

定が容易になると同時に信頼1土1来る強度データか

ら原子座標が高い精度で求められる．このように

測定精度の向上は得られる構報の精度をより良く

するが，さらに今までデータはあるものの，充分

解析されていない複雑な構造をもつ物質にまで測

定対象が拡大される．

　2．　相転移の動的観遡1j

　物質がある平衡状態から別の平衡状態に移るに

は，有限の時間を要する．禍境界近傍の温度一圧

力条件で遷移状態即ち非平衡状態にある物質の構

造を時間分割測定で追跡することにより，転移の

速度論的な取り扱いが可能になる．転移の進行度

は雨相の回線線強度の時聞変化から計算される

が，転移進行度の時閲依存性や転移逮度の温度・

一69一



圧力依存性から，拡散などの輸送現象や核発生・

成長が関与する巨視的な転移ブロセスが推定でき

亭＝ζ仰よ結晶構造組換えの微視的機構を解明す

る牟めの車要な手がかりになる一また転移途中の

各相の格子面問距離や格子定数を精密に測定する

ことにょり，転移に伴う結晶内の歪が観測でき
る．

　時問分割法による動的観察は高温高圧合成の際

の中間生成物の検出・確認にも適用できる．

　今までに数多くの物質についての圧力　温度相

図が求められているが，その中には速度論的な現

象がからむために真の熱力学的平衡線が求まって

いないものがかなりある．温度ないし圧カジャソ

プに伴う時問分割測定法により平衡線を求めるこ

とができるが，の時問問隔で秒オーダーとして充

分な測定を行う為にはSRが不可欠である．

　3．測定可能な温度・圧カ領域の拡大

　測定時問の短縮により，X線測定が行える温度

・圧力領域を拡大することが出来る．

　現在高圧X線装置の温度・圧力は，熱電対の劣

化，ヒーターの変形，試料と圧力媒体との反応，

熱伝導によるアソビルの温度上昇・ガスケットの

流動等によって制限されている．測定時問の短縮

はこれらの制限をかなり緩和するので，より高い

温度・圧力領域での圧縮曲線の測定や未知構造の

回析ノ千ターソの測定等が行える．これは測定精度

の向上による精度の向上と相まって，種々の観点

に立って物質群を選択した場合，その群の内容が

豊富になることを意味している．

　4．対象物質の拡大

　高輝度線源の利用は，加圧される試料容積が小

さいために従来は比較的困難であった原子散乱能

の小さい軽元素化合物や反射強度が結晶より1桁

以上弱い非晶質物質，液体の測定を容易にするで

あろう．軽元素化合物（瑚化物，窒化物，酸化物

等）の中には優れた機械的，磁気的及び耐蝕性に

優れた金属材料や，電気的特性の良い半導体材料

として有望視されているものである．いずれの場

合にも物質創成の観点から高圧下の構造解析が望

まれている．又，有機高分子を骨格とする新Lい

超伝導機構の解明のために，その高圧下の振舞い

が重要視されている．高温一高圧下の液体一液体

相転移は物性的にも地球物理的にも非常に興味あ

る研究対象である．

無機材質研究所研究報告書　第44号

　　　　　　　　　2－2－2　連続スペクトルの利用

　　　　　　　　　2－1　111XAFS，XANES

　　　　　　　　　EXAFSはX線を吸11又する特定の原子のまわり

　　　　　　　　の原子配置（結合距離及び配位数）を知る手段と

　　　　　　　　して有名であり，高圧下の実験に適用すると，非

　　　　　　　　品質液体の高圧下の挙動，複雑な物質の局所圧縮

　　　　　　　　率などが調べられる．又高圧未知構造の解明の補

　　　　　　　　助手段としても使える．

　　　　　　　　　一方，構造既知の場合，光電子ポテソシャルの

　　　　　　　　位相シフトに対するTransferabi1ityの検討，お

　　　　　　　　よびこの位相シフトからポテソシャルの圧力依存

　　　　　　　　性についての情報を得ることができる．この種の

　　　　　　　　圧力効果に対Lては今まで全く実験がなく興味あ

　　　　　　　　る結果が期待され，又，EXAFSそのものの基礎

　　　　　　　　づけに大いに役立つ．

　　　　　　　　　いわゆるEXAFS領域は原子構造を反映してい

　　　　　　　　るのに対し，吸収端前後50eVのスペクトル（XA

　　　　　　　　NES；X－ray　Absorption　Near　Edge　structure）

　　　　　　　　は電子構造を反映している．このスペクトルの観

　　　　　　　　測により，今まで行われたことのたい内核準位の

　　　　　　　　圧力変化や電子遷移の研究が期待できる、

　　　　　　　　　2－2　異常散乱を利用した回析

　　　　　　　　　2種以上の元素からなる物質に対して，一つの

　　　　　　　　原子の吸収端に等しいエネルギーのX線を使って

　　　　　　　　回折パターソをとると，その特定原子については

　　　　　　　　異常散乱のために原子散乱因子が変化するので，

　　　　　　　　通常とは異なる強度分布をもった回折パターソが

　　　　　　　　得られる．すなわち，同じ構造に対して異常分散

　　　　　　　　を利用することにより2つ以上の回折パターソが

　　　　　　　　得られるので，原子位置の決定が容易になる．

　　　　　　　　　従ってこの方法は合金の秩序一無秩序転移や非

　　　　　　　　晶質・液体の構造についての知見を与えるのみな

図4　実験ハヅチの外に並べられたMAX80システム

　　　a）機械部，b）機械部制御系，c）データ収

　　集，処理系，d）油圧制御系
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　　　　　　　　　　　　　　　　概細三力披術に鰯する研究第2轍

らず，高圧來知構造淡定の納幼示段ともなり得　　の斜耐こ置かれているので金型が一軸プレスには

る一　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　さまれてカ蝸三されると繊の4個のアソビルも同期

　2－3　装置の概要

　2年間にわたるWGの検討の結果完成した放射

光韓用高混高圧X線装置はMu1ti　Anvi1x　type

X－ray　system　desigened　in1980（MAX80）と

名付けられた．図4に実験ハッチの外に並べられ

たMAX80システムの写真を示す．構成としては

i）機械系，ii）機械部制御系，ii三）データー収集

系，iV）データー処理系から成っている、

i）機械系

　機械系はa）高圧金型，b）プレス，c）光学

系，d）プレス架台で構成されている（1渓15．a，

b，c，d）。

a）高圧金型

　藏厳金型としては辛ゆ戸製鋼所製のD王A］．O型キ

ュービックアソビル式を採択した．D　I　A式金型

は我圏で開発された優れたマルチアンビル型金型

の一つで，圏内に数多くの爽績を持っている、と

りわけX線測定用としての機能にすぐれており，

神鋼浅田研，広．亀大，1三1立畔I研，名古巌大，物性

研等で封入管ないし1頁1転対陰極管と級み含せて用

いられれており，技術白勺蓄稜も大きいのでPFの

ように共同利用実験施設で行うには最も適してい

る．通常X線測定用としてはアソビル先端に6mm

を標雑サイズとして用いるD　I　A6が便われるが，

次の理111ヨからアソビルサイズは6mmを標準とし

金型は10mm用の変形D至A10とした．従来の

D互A6型で最高負荷まで加圧すると金型が変形

している様子があり，6個のアソビルが阿期して

進むことに対して障審なる磯1を懸念して一同り大

きくした．又，従来6mmアソビルの直径は251nm

であるが，マッシブサポートを充分にきかせるに

は30mm糧度あったほうがよい．しかしこの径で

は標準のDIA6型には取りイ寸けられない．さら

に近い将来焼緒ダイヤモソドアソビルができた場

禽に50万気圧を超える圧力発生がW能になるが，

その場合に必要な荷重がO玉A6の3借近くなる

のでそれに備えた．

　D　I　A型キュービックアソビル金型は図6（a，

b，c）に示すように先端約6min樫度のアソビル6

側で立方体の形をした試料を加圧するものであ

り，うち二つはそれぞれ上下の金型に取り付けら

れている．残りの4個は一上下の金型の側爾の45度

して中心に移動する．従って操作性が極めて良く

かつかなり瀞水圧性の良い圧力が発生できる、又

アソどルにはさまれた立方体の圧媒体の申心に対

し，X線は繭対角線の方1合1に水平に入射して試料

にあたり，1工11折されたX線は反対側のエッジから

取11illすことができるのでX線測定が容易に行える

（麟7）・但しX線取り1」：1し1二1は水平な入射に対し

上下35度であり左為はほとんど0度（正確には2

度程度）であるので取り扱える試料は粉末であ

る。4燭のアソビルブロックは燦擦を減らすため

と電気的絶縁を取るためにO．5nユmのテフロソシ

ートでカバーされている，但しテフロソだけでは

ピソホール等のために絶縁が破れる藷がよくある

のでテフロソシートとアソビルブPツクの閲にト

レーシソグペーパー（50μ）がはさまれている．上

下のアソビルもそれぞれプレスに対して絶縁され

ている。高温爽験を長時閉行う時にアソビルの綴

度が上昇するのを防せぐために水冷用の穴が4個

のアソビルブロックにあけてあり，上下のブロッ

クにはブロックと金型台の間に溝がつけてある．

　塊在アソビルは先端のサイズが3mm，4mm，

6mmのものが使われており，さらに多段式や，

　　　圧力勾配の少い実験のために工2mmのもの

も用意されている．

b）プレス
　金型を駆動するプレスはD　I　Aユ0に対応して推

力を500トソとLた、従来高圧X線用のプレスは

実験室の旅に固定され，ゴ・ニオメータ，検汰聯，

X線源をそれに対して微調していた．しかしP　F

ではプレス及びゴニオメータの方を動かさなけれ

ぼならない．そのためにプレスの軽鐙化を計る必

要があり線巻方式を採用した．X線測定のために

構造上4本柱方式をとることが望ましかったので

線巻二重フレーム式とした．この方式の採用によ

り重鐙は通常の柱形武のものの約半分（3トソ）に

なった．1mm×4mmのピアノ線を36cm2の繭稜

に最初は80kg／cm2，最後は38kg／cnユ2平均で約45

kg／cm筥で巻いたので全体の張力としては640ton

となった、この数字は500トソとしてはやや安全

係数が小さいが，当時はまだ線巻プレスの初期の

頃であったので致し方のない点もある．

　プレスはゴニオメータと共にプレス架台の上に

一7王一



図5　機械系の概念鱗

　a）止荻図

X㍗ay→←I
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超高圧力技術に関する研究

c）側面図

卜／

d）正繭から見た

　機械郷系 ①　DIA10金型

（21i500トソプレス

（g　ゴニオメータ

④プレススタソド

⑤ゴニオメータスタソド

ヴ　ベース
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超高圧力技術に関する研究　第2擬

b）手前の2個のアンビルをはずした状態（コリメーター及び試料が見えている）．

メ
㌔．

○ポ，
　　　一・ヤ

　　　　　　1ヌ16　DIへ10金型
C）アンビルを全部セットした状態
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図7

　　　、一・一’一1　　　．．．’
　　　　　1　　　。　　　　晒．ぎ
　　　　　、’　。！　　　　・
　　一一一寸①’一一一一

　　　　」　’、

　　　　　　一　へ　　’～。

立方体の圧媒体の中を通るX線の光路

図8　装置をハヅチに搬入している所

独立にとりつけられているので，金型をプレスを

衝にしてとりつけるとコリメータ系で決るX線光

軸と金型のX線光軸とが必ずしも一致するとはか

ぎらたい．このため下金型はプレス下可動板に対

してセソタピソで位置決めした後二つのネジで金

型の軸とスリット系が平行になるように回転調整

を行う．上金型は下金型にならうように位置を決

めて上可動板に固定する．サソプルのセットやア

ソビルの調整を行うための金型問のワークをかせ

ぐために長さ300mmのスペーサの出L入れする

ことにし，メイソラムのスト．ロークは50mmにお

さえた．なお，メイソラムの汕圧は油圧系のメイ

ソテナソスの容易さと油圧ユニットとの切離しを

ひんぽんに行うことを考え700kg／cm里とした一

　このプレスには他の型の高圧金型も容易に搭載

できるようにしてある．

C）ゴニオメータ及び光学系

　X線光学系は入射スリット系，ゴニオメータ，

受光スリット系，検出器に分けられる（図9）．

　入射スリット系はシャッタ，アテニュエータ，

垂直スリット，水平スリット，イオソチェソバー

からなっており，ビームの平行性がよいので水

平垂直一組のスリットでX線を切り出している．

試料から回折されたX線はコリメータ，水平スリ

ット，垂直スリットを通して検出器（小型SSD

（pUre　Ge））に導かれる．回折線検出法とLてエ

ネルギー分散法と角度分散法が行えるように，受

光スリットと検出器は垂直ゴニオメータの腕にと

りつけられている、ゴニオメータにはかなり大き

なトルクがかかるので直径30cmの申型とし，常

圧で粉末試料による回折をとる目的で2軸型とし

た．

　スリット及びコリメータの材質としてはタソグ

ステソを用いた．通常タソグステソは螢光（L線

keV）を出すのであまり用いられないが高圧X線

回折では15keV以下のX線は圧媒体に吸収される

ので間題にならない．スリット幅として0．1，0．2，

図9

．〃

　／　　　　　　｝
一／

＼ご　　■　　ポ　ノ糾／
　　　　／　　　／　　ノ　　／

　　　　　　　　　　　　　　　　　　＼

スリヅト系概念図

SH：シャッター，AT1アテニュエータ，SL：スリット
H：水平），C：コリメーター，I　C：イオソチェンパー

（1：入射，2：受光，V1垂直，
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趨献1三力披榊こ関する研究第2轍

O．3，0．5，1．0mmのものを用意し，榊旬電磁石か

らのビームに対しては厚さ2m㎜，ウィグラーか

らのピームに対しては厚さ互0mmのものを使って

いる．

　入射スリット，ゴニオメータ（従って受光スリ

ット，検出耀）はゴニオメータ架台にとりつけら

れてビームに合うようにユOμmの精度で調整でき

る．

d）位鴛調節機構（プレス架台及びゴユオメータ

　　架台）

　高圧実験の立場からはプレス，金型は装置の巾

心であるが，X線測定の立場からすれば一つの試

料にしかすぎないのであって，精度良く作られた

ゴニオメータを1・ll1心とする光学系の中心に試料位

置を合せた光学系を作り，それを放射光の光轍に

一致させるという考え方を基本とした、

　MAX80のような此較的大型装置は放射光施設

では線源から30～40m離れた，いわゆるエソドス

テーショソに置かれるが，そこでのビームの大き

さは約縦5mm横20mm程度である．その強度分

布は縦方向にはガウス型であるが，水平方向には

原理的に均一である、従って光軸をX線ビームに

対して微調する機構としては商さと水平而内の1測

転である．

　阿転は単にゴニオメータだけでなくブレスも同

時に行う必要があるのでプレス架台の固転で行

う。金型の中心（即ち試料位燈）をゴニオソメータ

の中心（軸と光軸）の交点に含せるためにX，y，

Zの動きが必要である．ゴユオメータはX，y方

向に動かしてもX線軸とのずれは生じないので

ゴニオメタのX，y微調で行う．一方，上下方陶

（Z方向）にはゴニオメータを動かせないのでプレ

ス自身を上下させる．

　プレス架台は金型をとりつけたプレスと，ゴニ

オメータ及びスリット系をとりつけたゴユオメー

タ架台をX線に対して位置調整するためのもので

ある．プレスの上下酬こは4本のポールスクリュ

榊を用いて100mmのストロークを10μmの精度で

行っている．ゴニオメータ架台は自身Z方向調節

機能を持っているのでプレス架台に圃定されてい

る・プレス架台は架台自身の重鐙も念めて約5．5

トソあるがこれをy方陶及び水平而内の回転の微

調を行うためにエアーパッド方武を採用した．2

枚のステソレスのべ一スに載せられた全梛で24個

のパッドに5気圧（実際には2気圧），700〃min

の空気を送り込んで全体を王O－20μm浮かせ，べ一

スに腫淀した板に対してローラガイドでy方向の

動きを，又，ローラガイドに取り付けたピソを中

心にして”廻りの酬褒を行っている．この二つの

調整のみは手動でダイヤルゲージをはりつけて行

っており微調は行えるが二1答現性に関してはあまり

よくない．しかし一度セットするとあまり■動かす

ことはないので爽用上では間趣ない、

　エアーバッドとプレス架台はボルトで連縞され

ているが，これを調節することによりプレス及び

光学系の水平をl1砧している．

　ハッチヘの搬11呂人のために4側の自在キャスタ

ーをつけており牽引碓を便って移動する（劇8）．

ii）機械都欄御系

a）棚圧燦作系

　プレスはX線防御用のハッチのlllllに入っている

ので，その換作を行うユニットはハッチの外に置

かれ，拙圧ホースで繋がれている．プレスの操作

は主ラムの加圧，上金型の」二下動，スペーサーの

出し入れであるが，すべて撚，圧で行っている（図

10）、燦作二・ニットの設計で気をつけた薯は，P　F

での突験が装灘に対して色々な駕熟度の人が操作

し，しかもマシソの運転が徹夜の連統なので肉体

的にかなり疲れた状態で操作する泰がある欝に注

葱して；ll1侠る隈り誤動作が坐じないようにしたこ

とである．そのために試料セットから加圧に至る

童での手鰯を設定し，それから外れる’動作はすべ

て禁止した，例えぼ，上ブ旧ツクが下まで降りき

っていない時にはスペーサは入れられないとか，

スペーサが上プiコックではさみつけられていない

時には加圧できない等である．又，操作ユニット

板上には模式的に池圧系統図を欝きスイッチやソ

レノイドパルブの場所に抑しボタソスイッチを・置

きかつ実際に洲1が流れている線は発光ダイオード

で示されるので操作性が良い（1珊王）．ここまでの

操作には操作する人が判断しなけれぱならないこ

とはほとんどない．加圧の調整は高圧配管のリー

クバルプとストップパルブをそれぞれ適当に調整

して油圧の上昇と主ラムのスト帽一クの変化があ

まりはげしくないようにする．圧力を一定に傑つ

にはストレイソゲージで測った油圧が，低レベル

と高レベルの2つの設定値の間に来るようにモー

ターでハソドポソプを廻すようにしている．実際
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にはこの保圧ポソプは単に圧力を保つのみならず

圧力を設定した値に変化させる時にも使っている

ので，圧力上昇の時も手動バルブは締めたままで

自動的に行える．

b）　ゴニオ系制御

　ゴニオメータ制御関係とLては，ゴニオの0，

2θ回転とx，y，z移動，プレスのz移動，シャ

ッタ，アテニュエータがある．このうち，前6個

はパルスモータで，後2個はDCモータで制御L

ている．その動作範囲と微調精度を表2に示す．

コソトロールにはマイコソ　（KSL，KS80！）を使

い絶えず現在値をディスクに格納している．各動

］H1『
　　　　　　’・一プ」ル

スヘー一サー

　1－H5　　　　　1，S一

□　　　□
o’　　　　　　、

⊥並凪
唖ド瑞

　　s7
山

］一！『

1H1凪

一、

』
lIl〕　　1一＝M　　sol，　　si　　皿

　LrL．」1　．L　■山　　…　　　　　1　1　　　　　　　■

1－s

　　■　　■　　■　　「　■山　　　　，　　　山　　　　⊥トlM　　川jl　　l」ト＝・　　H　主」

SO1－
s－1

ドol．

s！

　　H01．
l　　　　s：｛

図10汕圧酉己管図

；口＾

二冒1

図11汕圧操作ユニット
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表2　機械部調整機構の仕様
部　　　分　　　名 移動量精度 移動方式 備　　　　　考

プレス本休　　　　　Z方向 ±50mm　O．01 パルスモーター

Y方向 ±10mm　O．1 手動操作 初期光軸合せに必要，半固定

水平而内回転（ψ） ±5．　　　0．01。 手動操作 初期光軸合せに必要，半固定

ゴニオメーター　　　2θ軸 ±3ポ　　O．01。 パルスモーター
θ軸 360．　　O．01。 パルスモーター 特殊な用途にのみ使用

ゴニオメーター架台　X，Y方向 ±20mm　O．O1 パルスモーター 初期光軸合せに必要，半固定

Z方向 ±100mm　O．01 パルスモーター モノクロメーターと運動
■

図11機械系制御用マイクロコソピューター

作にはメカニカル，リミッタがついているがこれ

は普通は機械の動作範囲の隈界にセットしてあ

り，実験毎に調整Lなおすのは大変面倒である．

そのために，一度セットすれぱあまり動かさない

モードに対して不用意に操作Lないためにソフト

ウェアのリミッタが設けられている．各モードの

現在値はすべて画面に表示され（図11）かつリミッ

タの変更も極めて容易に行える．KS801はGP－IB

を通Lてデーター収集用コソピューターM68（後

述）のスレーブになるので，各パラメータをM68

に送ったり，又，M68側から機械を制御出来る．

ii）データー収集系

　図13にエレクトロニクス系のブロックダイヤグ

ラムを示す．P　Fでの実験ではデーターが高速で

取れるのでそれに対応して蚊集も高速で行う必要

がある、

　S　S　Dで検出されてシグナルはリニアアソプを

通してAD　Cで波高分析されてマルチチャネルア

ナライザー（MCA）に蓄えられる．このデータは

ディスプレイ＆コソトローラでローカルモードで

表示される．入射線強度は入射スリットの後に置

いた厚さ5cmのイオソチェソバーでモニターして

いる．各種実験パラメータはマルチチャネルデジ

タルレコーダに取りこまると同時にディスプレイ

ユニットに表示される．パラメータとLてはヒー

ターの電圧／電流，熱電対からの温度（複数），スト

レージリソグの電流，上述の入射線強度，リニア

アソプの前に付けたレートメータからの信号，プ

レスの油圧，ゴニオメータ系のバラメータなどが

ある．これらのデータ及びパラメータはGP－IBを

通してマイクロコソピュータに転送される．GP－

IBライソを採用したのはマイコソや計測器にGP一
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（START

表示

データ

モード（M〕入力

　　　　　　　　　　N
　　　　　　　Y　　　　　　　　OK　　　ME　　　　　　　確認　　　　END

　　　　N
　　　　　　　Y　　　ML　　　　　　　　　リミッタ｛直談示　　　新リミツト入力

　　　　N
　　　　　　　　　リモートモード　　リモート
　　　MR　　｛G・lBストブ〕　赫

　　　　N
　　　M．　　　Y　　O，㌻P，XXZ　　　　数億統込み　　　　リミッタ約

　　　　　　　　　　　　　　　　　　N　　　　’N

　　　　　　　　　　　　　　　　　リミッタ
N　　　　　　　　　　　　　　　ホバ幾示
　　　MS，A

　　　　Y
　　番号読込み

　　　　NR’キーイン

パルスモ
ータ繊カ

Y　　　　　　　　　　　Y椥ト
　モード入カ　　　　MA
　　　　　　　　　　　　　1綱対徽

MR

　　　　翼榊竃MD
　　　　　リセット

OK

N　　　　　　　　　OK　　　　1〕C・
　　　確認
　　　　　　　　　　モータ塗ヨカ

図王2　ヰ幾布旗系制循］フローチャート

IBが標準装傭化されてきており．計測シスデムの

再繍成や拡張がソフト上のわずらわしさがほとん

どなく，コネクタの切りかえだげで容易に繍来る

ためである．

　データーの収集にはマイコソ（SORD，M168）を

使っている．

　データ取りこみプログラムとしては次のものが

用意されている．

HPX4　　エネルギー分散型測定

TDM4　時闘分割型測定
ADX五　　角度分散型測定

SCAN1　試料位置探索用
ADD至　　2つ以上のデータの演算

BLTFER　FACOMへのデータの連続転送

これらのプログラムの申でHPX4が最も頻繁に使

われている（図14）この中での作業はデーダの取り

こみ，ファイルヘの格納，各ピークのd一値の評

倣，プロッター，プリソターへの蘭力，PFメイ

ソコソピュータヘの転送などである．これらの処

理ルーチソはフォートラソとアセソブラの組合せ

で欝かれている．そのためにいろいろな機能を持

たせる必要があり，プログラムサイズがかなり大

きくなってしまった．これ以上の拡張はM68で

MS－FORTRANを佼ってでは無理なので，PC山

9801にMS－DOSを搭載してC言蘇で新たに讃き

濾1した・内容的にはHPX4を基本とし度重たる変

更のために濃乱していた流れを見腹しさらに必要

な機能を遭加すると共に不必要な都分を整理し，

又，操作性を高めるためにマウスを使い，さらに

グラフィック函繭を強化した．このブログラムは
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1985年秋から使われる予定で，他のプログラムに

ついても順次書きかえる予定である．

i▽）　データ処理系

　TSS回線を通じてFACOM－M380に上げられた

データは予め登録してある解析用プログラムを趨

動して直ちに解析を行う．そのためにTSS専用タ

一ミナルとしてPC－980至を用意した、現在登録さ

れているプ県グラムはPFXD4M，NEWTON，
EGCX等である．

　PFXD4Mはピ＿クサーチとカーブフィットを

虜動的に行うプログラムであり，東大物性研で10

年以上前に開発されたプ回グラムをPF用に改訂

一81一
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図14 HPX4（データl1又集用プログラム）表示例

★　★★★　★　★　★　★　★★★★　★★　★　★★★★★　★★★★★　★　★　★　★　★　★　★

　RUN　NO．　L428　0

　PYROPE＋NACL
PY5－5－1

★★　★　★★★　★　★　★　★　★　★　★★　★　★★　★★　★　★　★★★★　★　★　★　★　★★★

　　　2THEAT　＝　　　15，000
　　　TEMP｛C）＝　　600，000
　　　EGEC1　　＝　　O．01859　　　　　EGECO　　＝ 0．020670

　　NACL　　　　　　　　　　1　CUB　　　★★★★★

　5．6402　　　　5．6402　　　　5．6402　　　90．0000　　　90．0000　　　90．0000

LATTI　CE　CONSTANTS
　　A　　＝　　　5．40448　＋一　0．87E－03

　　V＝157．85637＋一0．76E－01
v／v0　＝　　　0．87979　＋一　0．43E－03
NEG　　　H　　　K　　　L　　　cHANNEL　　　E（KEv〕　　D（0Bs）　　D（cAL，　　D0／Dc－1

　　　　　　2・00934．536117．5792．7018　2．7022－0．00016
　　　　　　2201325．808824．8521．91111．91080．00016
　　　　　★★★・DECKER　PRESSURE　SCALE　AT　T＝　600．00　C　★★★
　　　　　　　　　　P（GPA）＝　　　5，824　＋　0，021

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　－　0，021

　　　GARNET　　　　　　　　1　CUB　　　★★★★★

　11．4550　　　11．4550　　　11．4550　　　90．0000　　　90．OOO0　　　90．0000

LATTICE　CONSTANTS
　　A　　　　　11．39009　＋一　0．12E－02

　　V＝1477．68262＋一0．46E＋00
v／v0　＝　　　0．98310　＋一　0．31E－03

NEG　　　H　　　K　　　L　　　cHANNEL　　　E（KEv〕　　D（0Bs）　　D｛cAL〕　　D0／Dc－1

　★　400886．285216．6822．84712．8475－0．00016
　　　　　　420992．142118．6502．54672．5469－0．00009
　　　　　　3　　　3　　　2　　1041．0454　　19．559　　　2．4283　　　2．4284」　一0．00003

　　　　　　4221087．96312・0．4312．32462．3250－O．00015
　　　　　　4　　　3　　　1　　1133．1763　　21．271　　　2．2328　　　2．2338　　－O．00044

　★　5211217．212422．8332．08002．07950．00024
　　　　　　6　　　1　　　1　　ユ371．0120　　25．692　　　1．8486　　　1．8477　　　0．00047

　　　　　　6201407．191226．3651．80141．80090．00027
　　　　　　4　　　4　　　4　　1543．3330　　28．896　　　1．6436　　　1．6440　　－O．00022

　　　　　　6　4　01605．934630．059　1．5800　1．5795　0．00032
　　　　　　6　　　4　　　2　　1667．1807　　31．198　　　1．5224　　　1．5221　　　0．00019■

図15 データ解析用プログラムPFXD4Mの出力例

したものである．NEWTONは重なったピークを　　送されてからTSS端末に格子定数，圧力等の結果

分離する時に使うもので，EGCXはエネルギー較　　が帰ってくるまでの平均時問は約3分程度で，デ

正用のプログラムである．MCAからデータが転　　一タ取りこみ時問とほぽ同じである・従って，加

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　一82一
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圧、されている試料の状態についての情轍を1略聯渕

のロスなく知ることができるので実験のパラメー

タ設定（次に設定すべき圧力／綴度響）がスムース

におこたえるので効率は大変よい．

　1鮒5にPFXD4Mで得られた解析紬果の一一例を
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示す。この実験は液圧下で行われたので，計算と

実測の一致は極めて良い．

　実闘撒台以来約30週のマシソタイム（時削こし

て約2000時閥）をこなしてきたが，この間に・取り

込んだl1；言断バターソは5000枚を超えている．’一

1（Si＋BN）

雪カマ「鵠C1＋Au＋

雫流リ「金

享Nリ／…

員ザイ1…

7！＿」工上、　＿

名称　材　質

（・：1）　　1（一例）

7：堪：1

O・3φ

50μXO．8

1．4・φ・1．Oφ・0．・l1OO㈹，1h

1－45XO．2

1．5φX0．12t

1000．C，1王ユ

1・・1・1・・　1・・㈹1・

5×5×2．5

　寸　法1燃考

1鮒6　3冊mアンビル月ヨの試料燃成

（6）
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圧媒体
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一　＿＿＿　　1．．、一　　　　　＿＿＿＿

BN　　　7：4：1
………　　止　　■』’一’r’’’……一」’皿止一■I　□■■一■■

CA　　lC3φ

金

h13N

hBN

1・・μ・…

1！．95φX王、5φ×O．8
1．．．一．＿＿．

l1．95φ・C．2

ニミ7■弓…｝…引

イト

2．OφX0。王2t

2．OX1j7

B＋E（4：王）16×6×3

材 質1
寸　　法

1000．C，1h

互O00．C，1h

7CぴC，1h

備　考

1汕7a）　4皿mアソビル州の試＊斗徽成
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枚のパターソを取るのに平均25分かかっている

が，測定時問が約5分であることを考えるとデー

タ処理の迅速化のためにロスタイムが大変少ない

ことがわかる．

　3－1　高温高圧発生

i）試料構成

　現在使周しているアソビルサイズは先端径が3

mm，4mm，6mmの3種であるが，それぞれに対

応した試料構成を図16，17，ユ8に示す．いずれの

場合も立方体の圧媒体のサイズはアソピルより2

mm大きくしてあり，非晶質ボロソ（以下Bと略

す）とエポキシレジソ（商品名Ara1dite　CY205＋

HT972P，以下Eと略す）を4：1で濃含し加熱

硬化（150℃，！h）したものを使っている．この圧

媒体はボロソとポリエチレソなどに比べて流動特

性が悪いのでアソビルに多少無理がかかるが圧力

発生効率は高いとされている．使用可能なX線エ

ネルギーが100keVまであるウイグラーを使う案

験の時にはパイロフィライトでもX線は充分透過

するので圧媒体として使える．図！9は4m唖の加圧

後の試料構成の一例である、

　加熱用のヒータには3㎜m，4mm用にはディス

クヒータを，6mm用にはチューブ型ヒータを用い

ている．混度分布についてはディスク型よりチュ

ーブ型の方が良いようであるが，チューブ型でも

BN・H昌k　　一＿。。mpl・
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一BN　sleeve
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1②③
岳 占∵。∵。＾㌧

④

坦

”　θ’
⑦

岳 o

①。，
’ o ／③

亘 ’

曲

’
⑳

石 ’’ o　　o’　θ

⑨
一

o

⑪　θ
o ／⑥o　　　oo

’ ！⑥
⑧　。

o　　　　o　　口　　o

。一1。，鉋 ’1θ

⑦　匝 ‘’ld＾’
一
、、∴

図18　6㎜アソビル用の試料構成
　　（ダイヤモンド合成用）

！⑤

S2

S1

10

圧カマー
カ

銭又は
Ni

黒鉛

ステソレ
ス管

絶縁管

BNリン
グ

BNデイ
スク

ヒーター

インナリ
ソグ

電流板

電流リン
グ

エンドプ
ラグ

圧媒体

名　称

NaCI＋BN

スァンレス

アルミナ

hBN

hBN

黒鉛

パイ目フィラ
イト

モリプデソ

パイロフィラ
イト

パイロフィラ
イト

材　　質

2，Oφ×C－8

1，5φ×O．5

1．5φ×O．7

王．Cφ×C－7φ×三．5

…φ・…φ・・一・1

1・・・φ・1・・φ・！・・｛・・1・

・φ・1・・　l1・・㈹1・

2，5φ×2．Oφ×4．4

・・φ…φ・進・1…℃・！・分

5．Oφ×O．2

40φ×37φX16
…／・1・・　ト・℃・1・分

・・…　　1舳・・1・分

寸　法1備考

一84一



超高圧力技術に関する研究

図19加圧前（a）及び加圧後の試料部の様子（4㎜アソ

　　　ビルの場合）。ヒレの所で熱電対が細くなってい

　　　ることがわかる．

一番高温になる中心部に穴をあげて熱電体を通す

ので抵抗が小さくなり中心温度はより高温にな
る、

　3mm用の場合には他より圧媒体のアソビルに

対するオーバーサイズが大きいので，試料部の変

形を防ぐ為に厚さ1．4mm幅2mmのプレガスケッ

トを付けている，プレガスヶツトの材質はB：E＝

112である．

　6mmアソビルでは1000℃を超える実験を目的

にしているのでイソナリソグはエポキシの炭化の

影響を避げるためB：E＝9：1にするかあるいはパ

イロフィライトを使っている．この程度の厚みな

らぱパイロフィライトでもX線は透過する．

　熱電対として800℃は付近までは強度のある

CA線を，1200℃まではPr／pr－Rh13％を使い，

それ以上ではPR線も不安定になるので電力一温

度関係を外挿して使っている．

　後で述べる様に，SRを線源とLた場合，格子

定数の決定精度は非常に良いので，それに見合う

様に圧力を決めるためには温度を出来るだけ正確

に読む必要がある．この為に熱電対は直接外部に

出して測るのを原則としている．熱電対を外部に

取りだすと切れる事がよくある．3mmの場合，

プレガスケットが軟かいのでその中で切れる、こ

の場合，熱電対をプレガスケットにはさむ時，メ

タルの箔ではさんだり，そのプレガスケットのみ

を硬い材質（B1E＝4：1）にする事が行われてい

る．4mm，6mm，の場合は加圧すると圧媒体の

エッジがアソビルの隙間にはみだして出来るガス

ケット（セルフガスケヅト）部の付根の所で切れる

事が多い（図19参照）．4mmの場合，熱電対を圧

媒体に掘った溝にエポキシで固定する時できるだ

　　　第2報

けその量を減らせぱ切れる確率は少なくなる．6

mmの場合PR線を使うので積極的に熱電対を保

護している．まず，熟電対の黒鉛ヒータの外側部

分にアルミナの保護管をつけ，さらにセルフガス

ケットとなる圧媒体のエッジ付近をステソレスの

チューブを付ける．この方法をバイロフィライト

圧媒体で試みた時には切れる確率は小さかった

が，ボロソ媒体の時は切れる事が多かった．

　温度や圧力にあまり敏感でない実験ではアソビ

ル面に熱電対を取りだし，アソビル面の温度を別

の方法で測ることもある．3mm，4mmの例（図

16，17）では一組みの熱電対の一端を直接外部に

敢りだし他端をアソピル面に取りだしている．こ

のようにして中心温度とアソビル面温度との関係

を見積っておくと外部への熱電対カミなくても大凡

の温度は測定出来る．PR線をアソビル面に取り

だした場合，別のCA線の接一点をこのアソビル面

に付けて外部まで取りだしアソビルの温度を測る

ことも試みられている．しかし，いずれの場合も

熱電対自身かなりの太さなのでよいヒートシソク

とたるので，熱電対がある場合とない場合では温

度分布が異なっていることが考えられる．

　各試料構成共，試料と圧力測定用試料を上下に

分けていることが多い．圧力測定用試料としては

NaC1を基準としているが・クロスチェッタする

ためにAuを混ぜ，さらに高温での粒成長をおさ

えるためにBNを混合している．圧カマーカと試

料の回折パターソが重ならない場合には両老を混

合する事もある．試料の厚みは20keVでの吸収係

数の逆数の2倍を目安とL，濃すぎる場合にはB

NなどX線に透明度が高くかつ高温での反応性が

少ないもので希釈している，Seの液体のように

反応性の高いものについてはBNで全体を包み

こんで圧力媒体やヒーターとの反応を避けてい
る、

　ディスクヒータの場合の電流リードとしては金

を使う．白金は約800．Cでポロソと反応L合金を

作るので使えない一銅箔も使えるが延性の点で金

の方が使いやすい．但し，Si等は金との反応性が

非常に強く，BNのカプセルに入れて置いても液

体状態になると直ぐに反応としてしまう．

ii）圧力温度発生効率

　図20，21，22に各アソピルサイズでの圧力と油

圧の関係の大例を示す．試料構成は図16，17，18
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無機材質研究所研究報告欝　第44号

に対応している．岡じ試料構成をとる限り再現性

はよい．各サイズ共最大荷重は100トソ程度であ

る．3mmアソビルの場合はプレガスケヅトを付

けた為に効率は最初4mmと同じ程度であるが，4

mmの場合には10GPaあたりから効率が悪くなる

のに対し発生効率はより直線的たので高い圧力が

発生出来る．

　パィロフィラィト（500℃，1h熱処理）を圧媒

1－O；lll　l1川1〕

］o・

0　　　　　　　　50　　　　　　　　100

31引皿＾n｝1」（5皿而Cl11肥〕　　　　　　　　　　　　　克

　　　　　　　　　　　／
W一’P冊f肚11π・一㈹鶉“（1．・l1胴1［X1．O≡1一■一＝W〕　其

，舌ヰ、三肥、＝、　　　！

　　　　　　　　　／

　　　　／

／
！

／

／　、。　且。。舳1、。

　　〇　　一　’　■　　　500＝mV〕
　　　　　　　　　Ojl　Pr帖≡u肥

醐O　液圧と発生圧カの関係（3・冊アソピルの場含）

LO；1｛l　llOll〕

0　　　　　　　　　　50　　　　　　　　　］｛lo

4皿冊A1＾一il｛6㎜蜆11〕O〕

　喀十1｛巴111王

1，olll〕l1旧〕

lo

0　　　　　　　　　　　50　　　　　　　　　　　］oo

Olll1帥＾1町u　｛S1柵Cl」1］o〕

o　B＋E＝・11丑

・ij｝川1〕1阯・l1肚1

1o・

！
／
／

／
／

／

、、／

／

／

㈹」’，帥o

50　　　　　　　　100　　　　　　　　150

　　　　　　　　　　　500　　011V〕
　　　　　　O1l　P肥冊u冊

芋Ii涯と発生圧力の関係（4嗣皿アソピルの場合）

　　　　　　／口　　　・／
　　　　　〆φ　　．／

／／
／

50　　　　　　　］o0　　　　　　　150

　　〇　　　　一　　■　　＝　51川｛1州≡
　　　　　　　　O1l　Pro舳11・↓・lniV〕

屡122　汕圧と発生圧力の闘係（6m皿1アソビルの場合）

　　　　　　　　Loπ1肚nn〕
　0　　　　　　　　　　　50　　　　　　　　　　100
2．o

1．5一

ぷL0’

o，5’’

o，o一

3．1！llll、＾ハ1i115㎜（二ui1芒）

B＋E‘411
W／1榊fOmOli買；1昌1“1l

．君十1三＝l12　1．■ヨH〕其2一

　　　　　／

　暮

／

／

5⑪　　　　　　　　　　　ヨoo　　　　　　　　　　　－50

図21

5占O｛。・j

　　　　　　　　　O11…j3・o；彗u肚

鐵23　液圧とストロークの関係（3mmアソピルの場禽）

一86一



趨鳶旺力技術に関する研究　第2報

体に佼うと411ポロソエポキシと比べて効率はか

たり悪くなることが6mmの例から判る。効率を

上げるには600～700。で！0分程度熱処理して外側

だけを硬くすれぼよい．

2－o

　　　　　　　　！．o；1一…一川り

0　　　　　　　　　　50 1oo

　図23，24，25には汕月三ストロークの関係を示

す、圧媒体のアソビルに対するオーバーサイズが

21nmたのでストロークが1．8mmを趨えないよう

に最大荷璽を設定している．この1時，アソビルギ
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無機材質研究所研究報告警　第4速号

ヤップはO，2×〉了ごO．3mmであるが，ポラロイ

ドフィルムでギャップの影を測るともう少し広

い．これはプレスないしスペーサの弾性変形に二よ

ると思われる、減圧遇程のストロークの変化の例

を3mn3の場合を例にとって示すが，各サイズ共

最大荷璽童でカ旺したら圧媒体には約1mmの塑

　川oo

　　　　　j庶　／
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隊127カl1熱電力と綴度の関係（3㎜ア：■ビルの場合）

性変形がある．

　温度発生にはDC電源（10V，100A）とAC電源

（！0V，200A）の二つを周意し，容量の関係からデ

ィスクヒータにはD　C電源を，チューブヒータに

はAC電源を用いている．DC電源は河P（超伝

導マグネット用電源）で電圧制御を行っている．

AC電源はユーロサームのワットマスターで電プコ

制御を行っている．AC，DCの切換えには2次

芝㍍二弩∵㌫二∴、㌫二こと

　図27，28，29に各アセソブリの温度発生効率を

示す．3mmの場合は0’12t×王、5のディスクヒータ

が2．5mm隔たっており，4mmの場合はO，1tX2．0

のディスクヒータが2．5mm隔たっている．加熱

電源はDCである．共に電力に対して直線的に変

化しているが，800℃以上では熟電対（CA線）が

不安定になるようである．3㎜mの場合，電力効

率は15．C／W，4mmアソビルでは10℃／Wとな

っているが，これはヒータの圃積が4mmの方が2

倍近く大きいために同じ温度上昇に必要な電力が

大きいことによる．勿論ヒータ間を狭くすれぼ効

率は高くなる．6mmの場合は2．5φ×2．Oφ×4．4互の

チューブヒータを使ってPR線で測定した．電源

はACである、の3m㎜，4mm場合と違って電力

温度関係が直線に乗らない．電力は電圧と電流を

2000・ 1000一
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趨高圧力技術に関する研究　第2報

それぞれ別に平滑化して求め，それをかけている．

低抗固路は純抵抗のみでL成分やC成分はないは

ずたので，この方法で良いはずであるが，この求め

方に間題があるかもしれない．電力効率は約7．C／

Wである．温度の再現性はいずれの場合も試料構

成が同じであると良い．又，圧力を」二げると6mm

の例で示すように凝度効率は悪くなる．この傾向

は減圧時の再現性はないので，ヒータ抵抗の圧力

変化によるものではなく，加圧に一よって圧媒体が

小さくたることにより熱放射が多くなるためであ

ると考えられる．

　一組の熱電対を使ってアソピル面の温度を測定

した例を図30，3玉に示す．試料構図16，17に対応

する、4mm場合，700℃迄は再現性もよく，昇温

時と降温時のヒステレシスもほとんどない．しか

し，700℃以上ではアソピル繭温度は急に上昇す

る．一旦上昇すると元には展らず，別の線上をな

ぞる様になる．この直線は原点を通るので，700．

C以上でのアソビル面温度上昇は時間的に序々に

上がるのではなく，エポキシレジソの炭化等によ

る圧媒体の変質のために圧媒体の熱伝導率が大き

くなったためと考えられる．3mmの場禽，2種類

のヒータを比ぺた．一つはヒータ聞が2．5mmのグ

ラファイトヒータで，他はメタルヒータ（クPメ

ρ

100

50

メ、　ll∵
＾芋＝T■㌧1・・以㍗、孤1一ク
3榊＾帆・11
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　　　　　厩カ～犯oP刮
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　　　　／．　／パ
ノノ

ル）でヒータ閥は2mmである．4㎜mの時と同じ

く700℃以下ではヒステレシスがなく，700℃以

．とでアソビル蘭混度が急に上がるのが判る、2種

のヒータで温度上昇が逮うが，これはヒータの材’

質によるものではなく，ヒータ間の距離による、

即ち，メタルヒータの場合，ヒータ間が狭いので

投入電力が小さくて温度を上げられる．又ヒー

タとアソビルの距離が離れるのでアソビルの温度

は，あまり」二がらない．

　この図からポロソの熱伝導が悪い為にアソビル

而の温度はさほど上がっていない事が鞠る．700．

C以上の混度上昇はエポキシによるものなので，

爆縮によるノーバイソタ“のボロソ圧媒体が使える

と！000℃を趨える温度でもアソビル面の混度

は加00℃以下に押えられるであろう．エポキシ

を使った場合でも，7附C以下ではアソビル繭か

ら測った温度から奥の温度を推定する瑛は出来
る．

　6mmアソピルでチューブヒータを使った場合．

15WC付近でのアソビル繭温度は150℃程度であ

るという見稜りがある．

　3－2　回叛プロファイル

　図32に試料とスリットの関係を模式白勺に示す．

loo一

50

　　　　　　　　　　　　500　　　　　　　　　　　　　昌oo

　　　　　　　　　　↑｛℃〕

図30　試料部温度とアソビル繭温度の関係　　　　　　　　図31

　　（3㎜アンビルの場合）

　　　　　　　　　　1・
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　　　　　　　　　　　　、〃
　　　　　　　　　　葦ダ

　　　　　　　　　出ヂ
　　　　　　　　φ’
　　。　戻ノ
　’　　　。！・

∴ク〆
　　　i　　　’　　　’　　　；　　　■
　　　　　　　　　ヨoo
　　　　　　　　’喜’lc〕

試料部温度とアソビル繭撮度の関係
（4醐mアソビルの場合）
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図32　スリット系と試料部の模式図

前にも述べたように，SRは平行性がよいので入

射スリットは一つである．受光スリットは試料に

出来るだけ接近して置いたコリメータ（30mm）と

SSDの前に置いたスリットからなる．コリメータ

は主に回折される試料の場所を制限しスリットは

主として分解能を決めている．一方，ビームスト

ッバの方から試料の内部を眺めると図32の上にた

る．S　Rの場合，ビームの平行性がよいので入射

スリットをはずして試料の後にフィルムを置くと

試料内部のX線透過写真が取れる一図33にこの様

子を示す．試料を構成Lている物質の吸収係数に

比例して濃度がついている事がわかる一特に，熱

電対はX線をよく吸収するのでその点に着目すれ

ぱ全体の様子がわかる．さらに，フィルムをわず

かに横にずらして入射スリヅトを入れて取ると，

試料のどの位置にX線が照射されているかが正確

にわかる．これは加圧していってアソビル問が

狭くなり，試料位置が移動した時にも正確に追え

るので非常に有効である．今までは試料位置確認

の為に毎回フィルムをセットしていたが，’常時試

料位置を確認出来る方が望まLいので螢光板に写

った像をテレビカメラでモニターするように改造

中である．

　2．5GeV80mAの運転条件でとった高温高圧

圧カマーカー

　　　　　図33試料部のX線透過写真像

下の回折パターソの例を図35に示す．試料はNa

C1と金を7：1に混合したもので．4mmのアソビル

を使った．計数率は約200cpsで1バターソに約10

分必要であった．このパターソから2．5GeV運転

では10～35keVが使用可能エネルギーであること

がわかる、このパターソが従来のX線を使ったも

のと比べてどのくらい質がよいかを見るために，

一90一



趨蕊圧カ技術に闘する研究第2搬

1酬1云対陰極管（Mo，55keV，160mA）を使ってと

った例を図34（上）に示す．S　Rの場合，1醐〒線の

帽がせまいこと，バックグラウソドが少ないこと

が特徴で，常圧のデーターと比べてほとんど一遜色

がない、蘭者の圧力，槻度，敵乱角はほぽ同じな

のでパターソの養は光学系の逮いによる．

　而崎者のスリット配置はほぽ同じであるがSRの

場．合O．3mmの1編であるのに対し，回転対陰極の

場合（0．5mm）はであること，SR線源は30m離れ

た所にある大きさ約3mmのものであるが，固転対

陰極の場合は強度をかせぐために1nユm×1mmの

焦一点を20cm凌で接近させている．この時の角度

分解能を見稜ると次のようになる．

　入射系では，試料からLcm離れた所に1魑Wの

スリットを鰹き，スリットからDcmの所にある大

きさSの線源からX線を講た時，試料繭での角度

発敵は鰯35のようになる．スリット幅が線源より

小さい時は無隈小のスリットを置いて光を受けた

瑛に響しく，J0竺tan…1（（S／2））ノD）となり，ビー

ムサイズより大きくなると逆に無限小の光源から
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図34　SRと1酬転対陰概管によるNaCeの高腿絡止1三下の圓打パターソ．

　　廠に入れた線源のプ脾フプイル，一1与線は試料の透過湖1線．
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幅Wのスリットを通る噂になって苛”＝tan…1

（（w／2）ρ）とたる．従って，回転対陰極の場合，

J仁O．17（deg）になり，SRの場合J仁0，003

（deg）となる．又，この光学系において，照射さ

れる試料の大きさRは同じバラメータを使って

R＝（（D＋L）／D）一wと表される．回転対陰極では

0．6m㎜，S　RではO，3mmである．受光系ではX

線に照射される試料の大きさをSとし，試料から

Lの所に幅wのスリットを置くと入射側と同じ関

係が得られる．即ち，スリットが試料より小さい

と〃＝tan…1（（S／2）／L）となり，大きい場合には〃

＝tar’（w／2）／L）で与えられる．試料の近くに置

いたコリメータはその大きさが試料の有効幅と同

じか大きけれぱ分解能には全く関係しない．圓転

対陰極の場合，照射される試料は0．6mmなので

発散はO．06（deg）にたり，S　Rの場合試料サイズ

は0－3mmなので0．03（deg）となる．

　全体の分解能は入射と受光の幾何平均なので，

回転対陰極での発散角は〉O．17呂十0，062＝0．18（de

9），SRでは〃＝〉0，032＋O，03望＝O．03（deg）とな

る．即ち，S　Rを使った方が角度分散は固転対陰

極の6借良くなっている事が判る．この原困はS

の輝度が高く30m離れても充分な強度が得られる

のに対し，回転対陰極では線源を出来るだけ近づ

けるので発敵が大きくなってしまうためである．

　エネルギー分散法における回折線の幅は上に述

べたスリット系で決る幅にSSD固有の幅を考慮し

なけれぱならない．エネルギー分散法による回折

線の半値幅〃はSSD固有の幅〃冨s・，固折角20を使

って」E＝〉JEssD2＋（〃）篶で表される、」0ss・の見

積りには線幅がほとんど無視できる特性線の幅を

測ることにより得られる．

　半値幅のエネルギー依存性を示した図36の申で

黒丸で示したものが特性線によるもので，これら

の点をE＝〉」E＋」Eム珊。・F・ε・Eで合せた緒果が実

線である（」E．wlプリァソプに起困する幅，F：

ファノ困予，ε1電子ホール生成エネルギー）．回

折線の半値幅を白披き印で示してある・常温で金

の幅がやや広いのは，周いた試料に元々歪が入っ

ていたものと考えられ，高温にするとアニールさ

れて幅がせ童くなる、

　回折に寄与する体稜は入射スリットできまる光

路と受光スリットできまる光路の重なった部分で

ある、このうちX線軸に垂直な大きさは上述のよ

うに入射スリットと試料及び線源までの距離で決

るが，X線軸に平行な大きさは受光のコリメータ

軸
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塚
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笹千一S
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図35　スリヅトと発散角の関係
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　　　図36SRによる国打パターソの判童巾のエネルギー依
　　　　　　存性　働：犠性線，口：室艦常圧，○：室混高
　　　　　　圧（RT，6GPa），△：高綴高圧（600．C，6GPa）
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の大きさと1亘1折角で決る、（図37），近似約には

Wx＝（L2／（L2－L1））・（cos20・cos20／sin20）・wと表

されスリットの幅には関係せず，又，スリットの

距離もL2／（L2－L！）が1に近い数なのでその影響

は小さい、2θ＝15（deg）でコリメータがO．3㎜mの

時Wxは1．3㎜nで，コリメータが0．5㎜nの時2．2

mmである．従って，スリットが0．5mmの場合，

　璽なりの部分は試料のみならずまわりの圧媒体

も含むのでそれによる回折や散乱のためにバック

グラウソドが高くなる．また回折に寄与する体横

が大きい場合にはその中での圧力分布温度分布も

大きくなるので幅を広くする原困となる、

　このようにS　Rを使周したパターソは，せまい

スリット系を使うことができるために従来のもの

より質がよくたることがわかった．これはピーク

位蟹決定精度が上がることにつながる．今回の繁

験で得られた室激および600℃でのAuの圧縮率

を図38に示す．

　実線は衝撃波の爽験から求められた計算峨線で

ある，圧縮率の精度は室温でO．03％，600℃で0．！

％となっている．高温実験ではNaC王の粒成長が

はげしくなり強度分布がかなりでたらめになる．

このために実効的試料位置がずれるので精度が悪

くたっている．従来は0．3％といわれているので

3～10借精度は向上した．

　S　Rと回転対陰極の強度比は線源プロファイル

が異なるのでエネルギーに依存する．Au（111）と

1且．o一
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趨磯圧力技術1こ関する研究　第2報

　　　　　　　　NaC1（220）の回折線を佼って，穣分強度，測定時

　　　　　　　　閥，スリット系の違い等を考慮すると！9keVで

　　　　　　　　200倍，24ke▽で50絡となる、

　　　　　　　　　測定時閥を600，200，60，30，王O秒にした1踏，

　　　　　　　　測定精度にどのように影響するかを5GPa，600．C

　　　　　　　　で調べたところ，少なくとも30秒あれぱ測定精度

　　　　　　　　はかわらないことがわかった（図39）．

　　　　　　　　3）時問分割型相転移の観察

　　　　　　　　　SRを使って今後行われる実験の主力の一つで

　　　　　　　　ある時間分割型測定の予備実験をBaSを用いて行

　　　　　　　　った（図40）．BaSは室撮では6．5GPaでNaC王一CsC1

　　　　　　　　型禍転移をおこすが，商混での転移圧力について

　　　　　　　　は未だ調べられていたい．試料構成はAuの場合

　　　　　　　　とほぽ同じで，熱電対をはさんで上にBaS，下

　　　　　　　　にNaC1をおいた．実験手頗としては，転移点近

　　　　　　　　傍の圧力撮度に設定し，撮度圧力を測定した後至00

　　　　　　　　秒間隔で圃折バターソを測定，再び綴度圧力を変

　　　　　　　　化させて回折パターソをとるようにした．NaC！

　　　　　　　　型とCsCユ型のピークが重なる部分が多いので，

　　　　　　　　独立してかつ強度のあるピークとしてNaC至型

　　　　　　　　（200）CsC王型（100）のピークを使ってその強度の

　　　　　　　　時闘変化を求め，200℃では，7．75GPaではすで

　　　　　　　　に転移がはじまっており，8．ヱ4GPaになるとほと

　　　　　　　　んど完了していることがわかった、500℃でも同

　　　　　　　　様の測定を行い，加圧遇程の転移圧の温度勾配が

　　　　　　　ぺこ
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図37　スリヅトの大きさと照射面稜の関係
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負であることがわかった．

　3－3　ウィゲラーの利用

　煎節で述べた回転対陰極とS　Rの比較では質の

一1与でS　Rの方が圧倒的に秀れていたが，測定可能

なエネルギー範廼1では回転対陰極の方が優ってい

る（凶34）．1渓旧転対陰極では55keVで加逮してい

るので，40keV付近のAu31！が明瞭に判るが，S

Rの方は35ke▽以」二は全く使えない．図の中でゆ

るやかな案線で示したのは空気やベリリウムの吸

奴を考慮に入れた線源のプロファイルである．S

Rについては計算で，同転対陰極については微弱

電流法で測定した．一方，商圧下のX線圃折実験

は透過型で行うのが普通なので，［凶折強度は透過

係数に比例する．図34に点線で示したのが金とNa

C！の混合物の透遇係数で，回折強度は実線と点線

の穣に比例する．この1叉1から判るようにS　Rの場

令，信号が得れエネルギー範鰯はX線強度が急激

に弱くなるあたりと透過係数がようやく立ち上が

ろうとする狭い範囲で且つ強度的にいってもS　R

の裾野だけ利用しているだけである．この、魚を改

善するためにはウィグラー等，より高いエネルギ

ーが使える線源が必要になる。P　Fには今の所，

〉
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醐9測定精度の時問依存俊（Au，6附C，6GPa）
　　　ユ46：5分，147：ユ分，！48：30秒，王49：王O秒，

　　　150：5分．

　　　第44号

一つのウィグラーがあり，かなり混雑下状態でタ

イムシェアをしている．高圧グループは是非この

ビームを伎いたいという要望をだし，3週問のマ

シソタイムを割り当てられて実験を行い，ウィグ

ラーのように高いエネルギーの出る線源は高圧実

験にとってが大変都合の良い線源であるという実

感を持った．以下にその例をいくつか示す．

i）　回折線の本数の増加

　エネルギー範鯛の拡大は回折線の増加につなが

る．その例を幽1に示ナ．用いた試料は凶34に示

した例と同じであるのでパターソの違いは線源の

違いによる．ウィグラーを使った場含，80keV付

近までのエネルギーまで使用可能であり，偏向電

磁石からではNaC1が3本（図34ではNaC222が

見えていない），Aoカミ3本しか屍えていないのに

対し，NaC1が9本以上，Auが7本以上見えてい

る．試料構成として偏向電磁石用と同じにした為

に試料の厚みがウィグラー用としては薄すぎた．

そのため，強度分布としては相変らず25keV程度

に最大があるが，もう少し爆めにすると強度の全

体のバラソスはよくなるはずである。測定本数は

多いが，1：ユ1折線幅が狭いので高エネルギー側でも

ピークの分離の程度は綴めて良い。

　高温での柊子定数決定の際に一番間題になるの

は粒成長によるピークの香Lれである．粒成長した

粒子からの回折は理想的なデバイ環を与・えず，ラ

ウエスポットの裾野をひきずった形の回折像を与

える．従って，粒成長によると考えられる以上に

1ト’J〕
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　一　5－

　　　　○里、、も
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強度の大きいピークは解析から省かねぱならな

い。しかし，偏向電磁石を使った場合のように回

折本数が少ない時には極端とは1本の回折線から

格予定数を決める事になり，精度が大幅に悪くな

る．図38での600℃精度が悪いのは主にこの為で

ある一しかしウィグラーを使って固折線の本数が

増えると1～2本除いても重だピーク数が多いの

で糖度は悪くならない、ウ4グラーによるデ…タ

の解析は現在進行中であるが，予備的な解析では

高温での精度も室温のものとさほど変らないとい

う結果が得られている．逆に言うと高温高圧下で

の格子定数を精密に決定するにはウ4グラーは不

可欠である．

ii）非晶質・液体の高圧下での挙動

　非晶質や液体の構造を調べるためにはk空閲で

広い範囲のデータを敢り，フーリエ変換をして実

空間での構造を見るのが普通の手順である．一般

に・はQ（＝4πμ）sin（0））が王0程度あれぱハローパ

ターソの第4ピークぐらいが観測されるので，な

んとか解析が可能である、エネルギー分散型の場

合は散乱角を変える泰によりk空問のスキャソを

する、しかし，偏向電磁石からのX線ではエネル

ギー幅が15～30keVなので，角度を8degから

15degまで変えてもQは1～4程度なので，第一

ピークのシフトは判るがフーリエ解析等はとても

出来ない．ウイグラーでは15～80keVまで使える

のでQの範囲は1～11まで広がるのでフーリエ変

換も可能である．この例をSeの場合について示す．

　Seは常圧で2配位のチェイソ構造をしており，

Teとは同形である、Teの融解曲線は圧力に対し

て極大を持ち，液体の中で2配位から3配位に転

移するとされている．Seも’同じように液体の申で

の転移が期待されていたが，今まで実験的に確か

められてはいなかった．ウィグラーでのエネルギ

ーの中心は約50keVであるが，このエネルギーで

のSeの最適厚みは0．1nユmなので外径2㎜m，内径

1．5mmのBNカプセルの中に詰めると丁度良い厚

さになりかつSe以外の散乱は入ってこない．資料

構成は剛7に示す逓りである．アソビルは4mm

を用いた．融点極大の直ぐ上の温度（8．4GPA，

750．C）で測定した液体Seの回折パターソを図42

に示す．約且00ke▽まで有効なことが判るI各角

度で測定したデータを横軸をQに颪してつなぐと

Qが王～！0までの散乱曲線が得られる、同様にし

て得られた常温常圧（アそルフアス），室温高圧

（アモルフアス），の例と共に図43に示す．フーリ

300

J284〔圭841HP31〕

P〔mVコ＝652　　T〔C〕＝5ヱ2

Fe
　QFFSET＝0
　2TH£TA　i8．00

FeH着20－4F

　　　t〔sec〕讐100

Fe＋H＝～6GPa，50ぴC
　（encapsu基cd…n　Pt　foヨ1〕

○

弓

ト

○

ト

oO（〕

も

ト・

o
o］

ト

も

！0　　　　　　　20　　　　　　　30　　　　　　　壕0　　　　　　　50　　　　　　　60　　　　　　　7C　　　　　　　80　　　　　　　90

　　　　　　　　　　　　　　ENERGY〔亘くeV〕

　　　図珪4　自金カプセル申に封じめられたFe－H系の酎了パターソ

　　　　　　　　　　　　　　ーg6一



超高圧力技術に関する研究　第2報

工変換をしていたいので正確には言えないが，Te

との類推でいうと液体状態はほとんど3配位であ

る．このようなきれいな液体のデータは今までに

例がなく，ウィグラーの幅広いエネルギーでもっ

て初めて測定できた．

iii）　白金カプセル中での反応の観察

　高温高圧実験の中で個体反応は璽要なテーマで

ある．しかし個体反応を行う場合に圧媒体との反

応を避けたり，ガスとの反応を行う時にはカプセ

ルの中に試料を封じ込める楽がある．鉄と水素と

の反応もこの例である．鉄と水索の反応は地球内

部物質の探求に重要な役割を果すと考えられてお

り，カプセルの中に鉄と水素を発生させる為の鉱

物を封入し高温高圧下での反応を急冷法で試料を

取りだLて観察していた．この方法でかなりの情

轍を集め季療が出来たが，実験能率が悪いこと

言ぷ：㌫旭㌶二㌶；葦鴛二

偏向電磁石からのビームでは勿論回転対陰極から

のX線でも散乱強度は非常に弱くて実用にならな

かった．ウ4グラーを使うと100keV近くまで使

えるので自金といえども透過するであろうという

ことで，取ったデータが図45に示すものである．

40keVまでは全く何も見えないが，それ以上にな

ると鉄の圓折線がはっきりと出てくる．この温度

圧力では鉄は一部γ相に転移している．鉄が水素

と反応しているとすれぱr楯の格予定数が純粋の

鉄のそれより大きくなっているはずである、精密

な解析は行われている所であるが，少し脹らんで

いる様である．

　3－4　粉末回折線強度

　今までのところ，主として反射ピークの位置変

化に着昌した実験（例えぱ相転移の検出や圧縮率

の測定響）が行われてぎている．一方，S　Rを線

源とした場合ピークの半値幅が狭くかつS／N比が

良いので，ピークの積分強度から原子位置を求め

ることが従碗より良い精度で行えることが期待で

きる．そのための準備として放射光を使った粉末

法のエネルギー分敬型穣分反射強度の案験値と計

算値の付き合せを試みた．平行平板（原みt，照

射面稜S）にX線が垂直に入射し試料背面に2θの

角で回折する，非対称透過型配置の場合（図45）

のエネルギー分敵法による稜分反射強度は，エネ

ルギーをEとして次式で表される．

∫（・）一（告）・筈州・叩）・榊1・半

　　　　　〃　　　　　　　1　　　…”　　　一他
　　　　　一一刎r　　　　θ　（1一彦　）ノμz
　　　　　　1ビ　　　　　　1，2sin3θ

　王。（E）：入射線源プロフアイル，D（E）：検出器

の効率，F（hk1）1構造因子，v：単位格子の体積，

P：偏光顕子，㎝：多重度，？：温度困予，μ1吸

収係数

　SSDを使った場禽エスケーブピークの補工Eが必

要である．エスケープピークとプラッグピークの

強度比は波長の3次式で表されることが確かめら

れている．従って，真の反射強度はいわゆるプラ

　⑨
つ

尽

lo　lE）

　△ユ
　　　　排2θ

一し＿＿

　　　s齪mple
」、一

関45 非対称透過型の試料配澄図
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ッグ反射にエスケープピークをカ蕎えたものである

が，逆にエスケープピークの割合だげ検出器の効

率が落ちていると考える方が実際的である（図

㌻垢㌶㌘（f㍍㌃
m，Tは共通であり，1⊃（E）は46図より，AはVic－

tOreeenの式により計算できるので，I。（E）を実

験的に求める事ができる

　S　Rのスペクトルについて臭体自勺なパラメータ

を使って単位エネルギー当りの光子数を表すと次

　　　　　　I1舳
　100

　　　　　　　　　　「、

　06　1。　。。　。。　。
　　　　　　　　EI1甘醐｛k芒V〕

　　　　図46　SSD（Ge）の検出効率
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図47　リ1ノグ電流とイオソチェソパー出力の関係

　　　　　　　一g8一

工50



趨高圧力技術に関する研究　第2報

のようにたる．

ム（亙）＝1，108x王0，oGo（〃）

舳寸～・）伽

ρ（m）・θ（mrad）・1（mA）

　　　亙（GeV）2

　　ドε／ε。

　　ε。＝2，2王8κ（GeV）ノρ（m）

　試料としてNaC1，KC1，NaF，MgO，NiO，Fe筥O詔，

A王宮O・の紛末を試料成型器で慮径8mmφ，厚み

O．2－1．Omnユにしたものを準備した．S　Rは非常

に二平行性が良いので試料の粒子サイズによる圓折

パターソの不均一性が顕著に出て来る．イオソ結

晶であるNaα，KCl，MgOは平均粒径が約5μ

でありX線を照射する場所を少し変えると反射強

度が大きく変化した．一方，Fe．0。，A1呈0田は平均

粒径が約1μであり，反射強度は場所にほとんど

よらなかったのでこの二老について測定をした．

　入射X線の強度は入射スリットの直後にイオソ

チェソバーを魔いてモニターした、図雀7にリソグ

電流とイオソチェソパー電流の関係を示す．

　図雀8に色々な角度で測定したA1．O語の回折パタ

ーソを示す．そのうちの6本の回折線についてそ

れぞれの横分強度のエネルギー依存性を図49に示

す．それぞれの強度に最大が1にたるように規格

化してある．禍対的な変化は6本の回折線で良い

　　　　　　ユ　　　　　　　　　　　　　　　　　㊥鳩㌔益
　　　　　　　　　　　　　　　　ジ㊥

　　　　　　　　　　　　　　／

　　　　　　　　　　　　　　〆

ノ

Al1O一

一致を示しており，試料の配向性の間題は見られ

たい．一方，12）式で表される入射スペクトルに入
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図48
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射スリットまでのBeの窓，スリットから検鎖器

までの空気，圧力媒体及び試料自身によるX線の

吸蚊の補正を行ったものを図49の実線で示す．実

験データとの一致はかなり良く，入射プロファイ

ルとして／2）式を使う楽は妥当であると言える、回

折パターソ全体の蒋現について検討中である、

　3－5　エネルギー較正

　エネルギー分散法では，SSD線がに入ってくる

とそのエネルギーに比例した電圧を鉗力され，そ

れがマルチチャネルアナライザ（MCA）で例え

ぱ2048チャネルに分割されてメモリーに格納され

る．従って，エネルギーとチャネルの関係（エネ

ルギー較正）は格子定数を決める際の重要な困

予になる．MAX80のシステムでは各実験の初め

に必ずエネルギー較正をすることにしており，そ

の手順を決めてある．偏向電磁石からのビームを

使う場合には，Fe，Cu，Mo，An，Snを標準の物

質とし，それぞれの金属はアソビルの隙問にちょ

　　　　　　　　　　　　表4　MAX80を使う実験の申請課題一覧

　　　　　　　　　　　提　　案　　課　　魑

カルコバイライトCuFeS・の高混商圧下の繕晶構造

鉄族金属化合物の圧締曲線の観測

D　XD法による格子定数の糖密な測定

Liの網図

アモルファス窒化ホウ素の結晶化過程の追跡

高温高圧下におけるリ1ノの相転移

Snl。における非晶質一液相関係の研究

アルカリハライドB互一B2相転移の機構解撒こ関する研究

触媒系におけるダイヤモソド及び立方縞窒化ホウ素の生成機機の解晩

高混高圧下における2rO。の梱関係の決定

金属鉄と含水ケイ酸との高澄剤ヨ三反応

CaCeO畠の高温商圧下における相境界決定

下部マソトル鉱物の高温高圧下の状態方程式の決定

FeSiOヰのオリビソスピネル境界の精密決定

Hg12梱転移のカイネティクス及び各相の結晶構造

gBN－wBN転移の動的逓程

焼結ダイヤモソド・アンビルによるX線圓折の予備実験

高圧下の吸収スペクトル（EXAFS＆XANES）

圧力誘起次梱転移における秩序形成とスケーリソグ

黒リンの」ヨ三力相転移の動的過程

（I　V）族元索，化合物の相図

液体Se，Se－Te，Teの高圧下での挙動

（昭和60年3月現在）
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表5 MAX80を使って行なわれた実験

〔P－丁禍図および梱境界の精密決定〕
・黒隣（王（sem三con．）一II（se㎜imeta1）一III（metaI）一一iqu三d）

・Ge（I（semicon）一I互（㎜eta1）一三iquid（meta1））

・Z］＝O呈（monoc1inic－orthrhomdic－te仁ragona三）

・互1ユI4（至一II一工iquid）

・Fe室Si04（oIivine・spine三）

・CaGeO註（Cafnet－Parovskite）

・Se（soIid－Iiqu三d）

〔圧縮率の精密測定〕

・Au（室温，800㍗）．

・NiMnO詔，CoMnO詔（室混）

〔材料科学関係〕

・触媒系でのダイヤモソドおよびCBNの生成過程

・gBN－WBNの変換遇程

　　　　　　　　　　（昭和58年2月一6C年3月）

　アモルファスBNの結晶化
〔液体の構造〕

・液体Seの高圧下での構迭相転移

〔EXAFS〕
・Ge（低圧半導体相，高圧金属楯）

〔欄転移の動的観察〕

一BaS（B1＿B2）

．KF（B三＿B2）

・Hg王2　（至一I互）

〔商圧発生〕

　焼結ダイヤモンドアンビルによる圃折実験
〔その他〕

・DXD法による絡子定数の精窃郷定
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うど挾めるようにした紙に張り付げられている．　　　表3　1週闘の間に測定されたエネルギー較正の係数

ウィグラービームの場合にはさらにTa，W，Au一　　　　及びそのd■値への影響

pbを追加する．計数率がユ000cpsを超えない様な

スリットの組含せ及び回折線と特性線が重ならな

い角度が決っているのでそれに従ってセットす

る．得られた各特性線のビークチャネルと特性エ

ネルギーの関係を使って較正を行う．この較正は

E＝C0（eV）十C1（eV／channe1）xX（chamel）とい

う一次の関係式である．これらの係数はプリアソ

プやリニアアソプの増幅率によっているので，そ

の時閥変化が間題にたる．表3に1週間の削こ・測

られたエネルギー較正の係数を示す．この程度の

ぽらつきが格子定数に与える影響を屍稜るため

に，王000チャネルでのエネルギーとそれが2θ＝・15。

で測られているとした時のd値を第3，第4コラ

ムに示した．この6個の場含についての標準偏差

として0．03％が得られる．従って格子定数の絶対

値を決める精度に対してエネルギー較正のぼらつ

きはO－03％の影響を与えることになる．しかし，

圧縮率の測定に関しては圧カマーカーと試料の爾

示にほぽ岡じ影響を与えるので，圧縮率測定エネ

ルギー較正のこの程度のわずかな誤差は相殺さの

誤養はピーク位置決定の誤養で淡る．

4．実験例

　MAX80の運転についてはユ983年7月に3週間

にわたってワーキソググループによる立ち上げを

行いその性能を確認した後，一般佼用に付され

た、MAX80は放射光施設の装置であり共同利用

が原則であるので，この装置を使った実験を行う

には高エネルギー研に対し共同利周実験申講書を

提出し課題審査委負会で検討され採択される必要

がある、表4に58年度，59年度に提案され採択さ

れたMAX80を使った諜魑の一覧を示す．これら

の課魑はほとんどは築行され（表5）輿味ある結

果も多く幽てきた．その中で，無機材研が中心に

なって行った実験について紹介する．

　4一玉　黒鉛一ダイヤモンド変換反応の直接観察

　MAX80は，～6GPa，～！600℃のダイヤモソド

変換領域でのX線回折案験を行うことができるよ

うに設計された．高温高圧X線技術の開発も兼ね

て，MAX80でダイヤモソドを合成し，X線その場

観察を行った．

　ダイヤモソド含成は，図50に示すように試料構

＃
C0 α E　at10COch d　at2θ二王5。

…

（keV） （keV／ch） （keV） （A）

雀 0．1888 17I434 ！7．622 2．6954

5 0．ユ995 17，422 17．622 2．6956

6 O．三936 王7．426 17，620 2．6959

7 0．互876 17．437 17．625 2．6951

8 C，1846 17．427 17．612 2．6971

9 C．1817 17．43！ 17．6！3 2．6969

E（keV）竈CO（keV）十C三（keV）＃X（ch）

’

o 〉V⑰
o ψ

V

V｝〉 θoθ o
θ

θ
伊 口 oρ藺 θ ク δ

σ
θ o

∂ o
ρ　θo

o
ρ

o ρρo
σθ

o ⑫

θ o 口 o
θ

θ θ σ θ

θ θ θ

o
o θθ θ

θ
θ θ

o 〉〉〉

V P
ρo 〉｝〉 o 0

1　　　　　2　　3　　　4
　　　　　　　　　　　　　5

　　　　　　　　　　　　　　1皿㎜
　　　　　　　　　　　　　」
図50　ダイヤモソド変換反応観察用試料構成

　　　1：4／1ボ1コソ／エポキシ樹脂，2：パイロフィラ

　　　イト，3：金管，4：Cu板，5：20／至ボロン／エ

　　　ポキシ樹脂，6：触媒金属棒，7：］3N，8：黒鉛

成が単純な直熱方式を採用した．原料黒鉛は東海

カーボソのG2080を，また溶媒金属には純度99，

99％の分光分析用鉄およびニヅケル棒を用いた．

圧力媒体としては無定形ボロソ粉末をエポキシ樹

脂でかためたものを用いたが，両老の重量混合比

は外周部411に対し，高温にさらされる中心部は

20：至にした、直流カ邊熱電源を用い土都金型に十

極を接続した．

　X線実験は，2θ・・15。ないし20。におけるエネル

ギー分散法により行った．まず試料を約6GPaま

で加圧し，その後加熱した．昇圧昇温途中適時X

線回折パタソをとった．測定時閥は60～300秒で

ある．

　図51に，6GPaの圧力下で昇湿して行ったとき

の国折パタソの変化を示す．300℃試料温度が以

一10！一



無機材質研究所研究報告蓄

LOAD＝54T（）N（6GP昼〕　　　　δ

　　　　　　　　　　　　㎝2θ＝20　　　　　　　　　8
　　　　　　　　　　　　Q
Fe　CATALYST

o］

90

158W
1600C

135W
1300C

o　　　　　　　　v
－　　　　　　　　o
）　　　　　　　　o
・o　　　　　）
　　　　0　　R．T．

第44号

1〕・sl’＾cl“；1＾〕

、ル榊仰

　　　　ユ0　　　　　　　20　　　　　　　30

　　　　　　　ENERGY（KeV〕

図51　黒鉛→ダイヤモソド変換実験における腫1折パタ

　　　ソの変化，G：黒鉛，D：ダイヤモンド
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　　　　　ユ’〕一sli＾（llM；1一・、二

3．o　　　！、三　　　　　　！．o　　　　　　　　　　　　］．5
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臨2　ダイヤモソ生成条下件で得られるX線パタン

　　　6GPa，1400℃，200秒，Fe触媒，G：黒鉛

上にたると触媒金属の融解が起り同時に黒鉛回折

強度が急激に低下した、このときダイヤモソドの

回折ピークが現われるのを期待したが，Ni触媒系

では全2回の実験とも全く現われず，4回行った

Fe圧触媒系では！回はダイヤモソド（220）のピー

クが，他の1回は（！1王）のピークが現われたが残

り2回の実験ではダイヤモソドのピークを認めな

かった．但し，これらの実験では全てダイヤモソ

ドに変換したことは，敢出した試料から確認し

た．図53に示した例は，ダイヤモソド（220）が現

れたときの回折パタソの変化である．

　’ダイヤモソドの回折ピークが現われにくい原困

1o

図54

　　　　！5　　　　　　　　　！o　　　　　　　　　！5

　　　　　ビ“｛1｛●、’1．

ダイヤモンド生成条件下で得られるX線パタン
6GPa，1400℃，300秒，M：触媒，G：黒鉛，

N：Ni巴Cを示す．

として，生成するダイヤモソド粒子が大きく完全

な粉釆パタソカミ得られないこと，ダイヤモソド生

成に伴って金属膜が入りこみX線吸収が大きくな

った分だけ反射強度が弱くたることがあげられ

る．本実験で生成したダイヤモソド粒子は，Fe触

媒系で20～30μm，Ni触媒系で60～80μmであった．

　ただ，．ダイヤモソド生成反応開始直後から炭化

物と思われるピークが現われた．Fe触媒の場合，

王400℃付近に保持した場含図52に示すX線パタ

ソが得られた．多くのピークが言斜方晶aヱ4．53

A，b＝509A，c＝676Aに指数付け可能であった、

これはASTMカードのFe罰C（a＝4．52A，b＝5．09

A，c二6．74A）と良く一致した．また剛虫媒系で

一王02一
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1600℃付近に保持したところ一蝸3に示すバタ

ソが得られた．かなりの数のピークが六方晶a二

6．94A，c＝4．55Aに指数付けできた．これはAS

TMカードのFe，C、（六方晶a＝6．88A，c：4．54A）

と比較することができる．

　Ni系触媒の場含にも図54に示すように淡化物と

一瞥われるピークが現れた．ピークの指数付けは困

難であったが一舳よ何とか六方■繊a亡2．67A，c・・

4．28Aに指数付けできた．これは，ASTMヵ一ド

のNi．C（六方晶a竺2，65A，c＝4．34A）と一応対

応する．

　これらのX線パタソから，ダイヤモソド生成時

には，Fe詔C，Fe7C宮，Ni註Cと思われる炭化物が共

存することがわかった．ただ今固の実駿では，生

成する条件や存在オiヨの圃定は十分でない。今後も

っと精密な実験を行う必要がある．

　4－2　立方晶窒化木ウ素生成反応のX線的観察

　立方縞窒化ホウ素（cBN）は，ダイア壬ソドと

並んで有用な高圧物質であり，ダイアモソドと1爾

様に触媒の共存下でほぽ同じ圧力，概度条件で含

成される．

　多くの変換触媒が鞭告されているが，変換機構

についてはほとんどわかっていない．こ二の解閉

に，X線その場観察は有力な方法と言える。

　rMAX80」では粉末バタソしか得られないか

ら，変換後のcBN結晶は10μm以下の結総である

方が都合が災い．最近当研究所で，少最のMg宮N・

を含浸させたフ㌣方晶窒化ホウ素（hBN）から透光

性のcBN焼結体を作製する方法を闘発した．こ

の場含生成するcBN粒予は数μmなので粉末パタ

ソを取ることができる，この理1斗1で，まずこの系

のX線研究を行うことにした．

　市販のhBN焼結体（デソカN－1）を1．51孤m径x

lmm厚の門板に加二1二し徴鐙のMg田N。を含浸させ

て出発試料とし，図55に示す試料構成物を作る．

尚Mg畠N宣ぽ含漫処理でhBNと反応しMg誼N筥とな

る一X線突讐芋ま，4一王と岡様に行った．

　関56に，5．8GPa一定条件で加熱したときのX

線バタソの変化を示す．室温下ではほとんどhBN

欄であるが，これはMg丑BN。の含漫鐙が数モル

％程度で，これからの甲折線が非常に弱い為であ

る（A）、1至75．Cになると，2．12Aと1－50Aのd一

値をもう二つの新しいピークが細現したが，hBN

の強度そのものは減少しなかった（B）．1365℃に

第2搬

　　　　　　　　　　　　　　土

1ヌ155CBN変換反応鰯察用試料稚成

　　　1：パイ1コフ4ライト，2：4／1ボロソ／エポキシ
　　　繊脂，3：6／1ポロソ■エポキシ繊脂，4：金徴，

　　　5＝鋼板，6：黒鉛ヒーター，7：パイロフィライ
　　　ト，8：試料，10：アルミナ徽，1王：
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U
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詔
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　　　　　ENERGY（KeV〕

hBN→CBN変換突験に一おけるX線パタンの変
化、（圧力：58GP纈一定）

A：660．C，B1玉17ポC，C－36ポC，
D：玉490凸C，E：Dの条件下5分後

なると，cBNピークが現われ，同時にhBNのピ

ークは減衰した（C）．

　これから，hBN→cBN変換反応は非常に速く

遼行すること，完全な粉末パタソが得られるこ1と
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無機材質研究所研究報告1欝

から，の異常粒成長はほとんどないことがわかる．

117ヂCで現われた新しいピークを’X梱’，とLた

が，これが闘現してもhBNに変化が見られないこ

とから，多分加熱中に触媒が変化したことによる

ものと考えられる．

　今同行った6回の炎験結果を図57にまとめた．

一点鎖線は，Satoら＊によるMg葛N。触媒系のcBN

合成域を示す．彼らの結果はより低圧・低温域に

山
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図57　X線観察から得られたMgヨN呈含浸BN系のP－丁図

lllwP・㈹・舵ph皿昌・

　　　剃4号

広がっているが，こ二れは多分触媒の量的な差から

来るものと考えられる．また同図でcBN→hBN

逆変換を行った結果も示した、

＊T－Sato　et　aL　J．Mat．Sci．三6　王892　（1981）

　4－3　平均偲数（IV）族の温度一圧カ相図

　図58に示した周期律表で第IV周期を中心とし

て対称的に元素を組合せた平均価数が4であるIV

族元素（C，Si，Ge），至I－VI，II至一V化合物（GaAs，

InSb，ZnTe・・）は常圧で4繭体酉己位をとる共有

結含型構造（ダイヤモソド型，ZnS型又はウルツ

鉱型構造）を持つ物質群である、この結晶構造と

その局所配置のイオソ性と圧力についての傾向を

図59に示す，高圧下ではイオソ性が小さいかたい

とまだ共有性の残っているβ一Sn型になり，イオソ

鯛8　W族を中心とする剛靭律表
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関59　＜IV＞族物質の低圧及び高圧相の原子配置
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表6 〈I　X〉族物質の転移圧及び機造
1　■　　　　　■　　　■　一　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　…

tranSitiOl〕 hlg　hpressur
materia1 St工uCture 〕］＝eSSure StruCture

（GPa）
」　⊥　　　　…　　　…　川　…　　…　　　　　　皿

Si diamOnd 12 β一Sn

Ge diamOnd 1C β一Sn

AlP zinc　b1end 17 ？

AISb zinc　b1end 12 β一Sn

GaP ZiOC　bIend 24 orthorhonユbjc

GaAs ZinC　b1end 18 β一Sn

GaS1〕 z三nc　blend 9 NaCi

InP zinc　b1end 10 NaC1

InAs zinc　blend 8 β一Sn（high　T）

InSb zinc　blend 3 orthorhom1〕ic

… 一　□　u　…　…　…　…一　■　u　■　■　　　『

性が増えるとNaα型になる．その中問として斜

方晶相になる事・もある、これらは高圧下で6配位

のβ一Sn型（金属）ないしNaC哩（イオソ性により

金属ないし半導体）に転移する．この転移は典型

的な圧力誘起梱転移系列の一つであり，今までに

この転移系列についての多くの実験が行われてき

た．表6に今までに測定された転移圧と高圧相の

構造を示した．熱力学的に重要な相図についても

ピストソシリソダを用いたDTAによる爽験，ベ

ルト型装置を用いた電気抵抗法による実験などに

よりその一都が明かにされている．又，擬ポテソ

シャルを使った理論的な棉図も計算されている．

　我々はMAX80とS　Rの組合せにより，平均伽

数（IV）族の相図を明かにするこ二とを試み，重ず

Geを選んだ．Geの相図については低圧相（I）一液

相（L）については6GPa重でDTA法により調べら

れている．又，電気抵抗法により低圧相（I）一高

圧欄（亘I）一液体相（L）の境界が測定されているが，

その圧力値は室温での較正値が使われている．液

体Geは常圧で金属でありその構造はβ一Sn型に近

いとされている．今回の実験ではβ一Sn型高圧液

体が高圧下でどのように観測されるかをも圓的の

一つとした．

　先端角4m㎜のアソビルを使用し，試料構成は

図王7に示すものである．P　Fの偏向磁石からのX

線の線源プロファイルは試料による吸収を考慮す

るとは約20keVに極大を持つ．こ1のエネルギーで

のGeの最適厚みは約0．1mmなので，BNないし

NaFで希釈して1．5Iα㎜φx1．0m㎜の混合試料を

作った．液体Geの観測の場合には強い回折線が

出ない非晶質ボロソと混合した．Geの液体及び

高圧相は金属恋ので，グラファイトのヒータや熱

電対との接触を避けるためにBNのヵプセルの中

に入れた、測温は0．2mmφのクロメルーアルメル

線を用い圧力補正は行っていない．測圧は熱電対

に対して」ニニ下対称に置いたNaαマーカによった、

2，5GeV，平均100mAの運転条件で討数率は数百

cps，測定1時間は約5分であった．但し，液体状

態の観測には！時閥程度の露幽を行った．

　醐Oに低圧相（ダイヤそソド型），高圧相（β一Sn

型）及び液棉の回折バターソを示す．液体状態で

は一部酸化してGeOになっていることがあった

（図60（c）中で▽印で示す）．固桐一液相については

一定荷重の下で温度を除々に上げていって，個相

のピークが弱くたり液体がらのブ四一ギな回折線

が見えてくる温度を転移温度とした．スーパーヒ

ートはないのでこの温度は容易に決められた．冷

却過程での液体一固体の転移には100℃近くのヒ

ステレシスがあった．固欄一固相については双方

向にヒステレシスがあるので次のようにして禍一平

衡線を決めた．Geの半導体一金属転移の境界は

どちらかと言うと温度軸にそっているので，まず

一定温度で高圧梱が舳てくるまで加圧する、2相

共存状態になったら高圧禍のピークが弱くなるま

で圧力を下げる．この時、1煮からゆっくりと圧力を

」二げながら回折バターソを観測し，高圧梢が成

長してきた圧力を高圧棉安定域とした．2相共存

状態で圧力ないし温度を変えた時の様子を図6至に

示す．図62に相境界付近での構造をプロットした．

転移が300℃以下では緩鰻になるので測定を行わ

なかった．実線はこれらのデータ点から得られた

禰境界である．DTAの結果（………）と電気低抗

の結果（一・一）も合せて記入した（後者につい

ては新しい圧カスケールに変換した）．低圧禍一

液相境界はDTAの緕果になめらかにつたがって

いる．今回の実験で得られた3重点は7．5GPa，

585℃であり，3重点近傍での勾配はd7’ノdP）I一。I

＝＿290℃ノGPa，dT／dP）i－L＝4駅CC／GPa，dT／

dP）iエーF王00℃ノGPaである．互I－Lの勾配は電気

抵抗の結果やGaSb，InSbの場合とほぽ同じであ

る．計算／3μこよると，I－IIの勾配は三璽点近傍で

正で室温付近では負にたると予測されているが実

験的にはInSbと岡じくほとんど垂直ではあるが負

の値を持っている．I－II境界に添っての体横変化

は2相が共存している場禽について調べると16±

0．5％であった．
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趨磁圧力披術に闘する研究　第2報

　4－4　高圧下のEXAFS

　2－2で述べたように高圧下でのEXAFSは非晶質

や液体の構造を調べたり高圧未知構造を解く場倉

の補助季段になる有効な手段であると期待されて

いる．又，吸収端のごく近傍のスペクトルは電子

構造を反映Lており，高圧相の状態について貴重

な情報を出Lてくれるはずである．

　我々はダイヤモソドアソビルセルを使ってGa－

Asの高圧棉のEXAFSを測定したが，EXAFS信

号にアンビル材としての蝉緒晶ダイヤモソドのラ

ウエ反射が見かけ上大きな吸収として粟るために

一般的には解析が非常に困難である事が分った．

一方，B．Cをアソビル材とした高圧下のEXAFS

の実験例もあり，この場合にはアソビル材は粉末

成型体なのでラウエ反射の問題はなくきれいなパ

ターソが得られている．MAX80でもX線が通過

する圧媒体は粉末なのでパターソとしてはB．Cと

同じくきれいなものが期待され，試料空問が大き

いので圧力分布がよくかつ試料而積も大きいので

よりS／Nのよいデータが期待される．

　高圧下での実験に先立ってEXAFSでどこまで

最近接原子聞距離が精度よく測れるかについての

案験をスタソフォード大学放射光施設（SSRL）で

行った．試料としては3種のGeの多形を用いた．

一つは通常のグイヤモソド型でもう一つはST－12

と名付げられているもの，さらにアモルファスで

ある．ST－12はダイヤモソド型を高圧下でβ一Sn型

に転移させた後減圧して取り出した時に得られる

準安定な相でダイヤモソド型と同じ4面体酉己位を

少し崩した構造をしており，緒含距離は2．唾9Aと

ダイヤモソド型の2．45Aよりやや一長い．この3種

についてのEXAFSの解析を行う時に通常の方法

以外に，この3種は原子種が同じでかつ電子状態、

も類似している、点に着目し，ダイヤモソド型を標

準とし，他の二つについてはそれからのずれとL

て求める薙を試みた．これは高圧下でのデータ解

析において常圧での値を標準にする欝がよくある

蕪を念頭に置いたものである、

　緒合距離については位欄差法を粥発した、ま

ず，吸収スペクトルから単調減少の非振動部分を

取り1除き，いわゆるEXAFS信号といわれる振動

都分のみを取りだし，フーリエ変換をして実空間

での動径分布関数を求める、原理的にはこれで解

析が済んだ事になるが，もう少しこまかく調べる

方法としてフーリエフィルタ法がある．今間魑に

しているのは最近原予だけなので，実空間でのス

ベクトルの第一ピークだけが残るように適当なフ

4ルタ関数をかけて再一びフーリエ変換しk空間に

涙す，これにより単一の周期を持つサイソ関数の

スペクトルが得られるがこれは最近接原予からだ

けの寄与によるEXAFS信号である．位相蓬法で

はこのスペクトルの振幅が一定に成る様に規格化

する．これにより儲号は単純なサイソ関数になる

ので，たとえぽダイヤモソド型に対して他の相の

位相がどれだけずれているかがすぐわかり，それ

から距離の養が求められる．

　酉己位数についてはEXAFS原理的にはEXAFS

振動の振幅から解けるはずであるが実際にはあま

り良い結果が得られていない藷が多い．LかL，

この3種の場合一つの試料（たとえぱダイヤモソ

ド型）でのEXAFS振動の振幅と吸収端前後での

吸収係数の比の割合を基準として他の試料の物を

比べれぱ欄対1約な配位数を求める事が出来る．こ

のような手順で得られた結合距離と配位数を表6

に示す、欄対的に求めた方法と通常の方法で求め

た彼の一致は極めて良く，X線回折からの緒果と

も全く一致している．特に，配位数については通

常の方法では求めにくいだけに，相対法は大変有

効である．

　高圧下でのEXAFSの測定試料としてGeを選ん

EXAFSより求めたダイヤモン1“型，ST－12型及びアモルファスGeの緒含距離及び配位数
…　■　　■　■　■　…　…　」　1　■■■■…　■■■ 一1一■」』…」■■」■一■…一1　　■■■」」■1一■■■■一1■■■■■■」」一　■■」…

FoUrier　transfor㎜ Curve肚ing Phase　difference D岨raction　data
■」　…　…　■■一　u　■ 」　…　…　　　　…　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　…　　　　　一　　■　　　一　…　　一

D1amond　type 2．45士O．O王A 2．45土O．O玉A 2．45A・ 2．45A

c．n．仁4．0＃ c．1ユ．oi．0

ST＿！2 2．49±o．o1A 2．49±o．㎝A 2．49土O．01A 2一岨9士o．03Aす

c．蘭．＝4．Cま0．2 c．n．竺遂．0

Anユ0fphou昌 NAま NA‡ 2．47±O．C王A 2．46＋lo．03A§

；
c．］］．＝3，8ニヒ0，2 c－n。ユ3．85±0一ユ§
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だ．理由の一つは盗一3で述べた平均棚数（IV）族物

質の高圧下での挙動を色々な方向から調べる事で

ある、Geは10GPaで金属化し，かつその構造は

β一Sn型であり，配位数は4＋2の擬似6配位であ

る泰が分っている．従って，逆にEXAFSの解析

からどの程度の精度でこの構造に対する値が得ら

れるかで，高圧下でのEXAFS爽験の評価が行え

るであろうというのがもう一つの理由である．

　適切なEXAFS信号を得るには吸収端前後での

　　　　　　　　／　　ニニ…一「蚕r
　に三1三……“・一　・一一・…一・一⊥

　　　　　　　　　　　摘曲塊光モノク咀メ■ク蝿念蜘

　　　　図63　竃幽集光モノクロメータ概念鰯

　　　　N＾〔1肺士士1I’
　　　　　　　　　彗i川o．；一〇．唖一皿ヨーlo．ヨーo．剖

　　　　　　　一冊冊吐■甜一’抽舵

　　　　　　　　　　　　　　　　　」

　図64　角度分敵法で測ったNaClの固折パターン

吸収の比が3程度が良いといわれている．Geの

場合，試料厚みは約30，〃である．接着材付のマイラ

ーテープの上に粉末のGeを落して一様な厚みの

膜を作り，何枚か璽ねて吸収端でのコソトラスト

を調整した．モノクロメータは図63に示すような

湾繭モノクロメータで約10階の集光度があるとさ

れている．X線の強度測定には入射，透過共にイ

オソチェソバーを用いた．最初は透過強度が弱い

事を想定し，SSDを使った、然し予想に反して透過

強度が強かったので吸収板を入れて係数率を調整

したが，信号に雑音が多く入ったのでイオソチェ

ソバーこ変えた所S／Nの良いデータが得られた．

　圧力測定は角度分散法により求めたNaC王の格

予定数から計算した．図6雀に圧媒体中でのNaα

の回折バターソを示す．スリット系は入射側が

0．3mm，受光側はコリメータが0．3m㎜，スリッ

　トも0．3mmである、回折線は大変鋭くバックグ

ラウソヂはほとんどない．然し係数率が低く一点

の測定に30秒必要であり一つのピークあたり10～

15分かかった．高圧になるとガスケットが伸びる

こととアソビルギャップが狭くなるためにさらに

一桁近く係数率が下がった、

　EXAFSの測定は一気圧，9GPa，12GPa，13G

Paで行った．転移直前の9GPaと転移が完了した

13GPaでの吸奴スベクトルを図65に示す．測定ス

テップは吸収前で7eV，吸収端±20eVで1eV，吸

収端から300eVまでは4e▽，そこから先は6eVで，

測定時間は各ステップ共5秒である．この図から

z

（．；巴

1工3GP齪，β一Sn　ly］〕e

　　　lmet齪1〕

18GPa，di齪mond士ype
　　　1舵m1・㎝d・・tO・〕

H

1〕

11－C　　　　　　　　ユ1．5　　　　　　　　ユ2．O

　　　　　　　　　　Pboton　Enorgy（keV〕

図65Ge低圧絹及び高圧稲のK吸収端近傍の吸収スベクトル

　　　　　　　　　　　　ー108一



趨高圧カ技術に関する研究　第2轍

EXAFS振動を取りだしてフーリエ変換した後，

フーリエフ4ルタにより最近接原予間距離以外を

マスクして再びフーリエ変換したものが図66であ

る．二つの振動を比べると高圧相の方が周期が短

く，結合距離が伸びていることが判る．

　9GPaのデータから得られる緒合距離は2，38A

で圃折実験からの値（2．39A）と良く一致する、

一方，高圧相のデータからは結含服離は2．60Aと

なる、実際には2，56Aと2．69Aの2種類あるので

逆に2．60Aだけの場含と2．56Aと2．09Aの2種類

ある場合とについてシミュレーショソをして最小

自乗法で繁験データに合せると2種類の方が良く

　　　L0　　　！、0　　3－o　　　1ヨ．0　　　5，o　　拮．0　　7．証　　岩、o

　　　　　　　　　　K｛＾．U．〕

図66　フーリエフィルター後の第1近傍のみのEXAFS

岨咀・一」　　舳・・　　　トー一1　　固：1・一一　←！・1；ll。」

1睦ψ

合う．

　一方，EXAFS振幅の比から配位数が求められ

るが，このパターンから見て明かに高圧相の方が

振1礪が小さく，一見配位数が減っているように見

える・最近接原子間距離が2種類ある場合に・はそ

れぞれの繕含距離による振動の位相がずれるので

相殺する傾向にあり，振幅が小さくなることがシ

ミュレーショソで分ったが，案験を再現できるほ

ど小さくは出来なかった．

　このように，高圧下のEXAFSがきれいに取れ

る窮がわかった．構造が複雑になるとEXAFSか

らだけで解析を行うのは困難になるが，いくつか

あるモデルからどれが最も良いかという選択は充

分舶来る．

　XANESの構造欄転移による変化を調べたとこ

ろ，吸収端エネルギーはわずかに低エネルギー側

にシフトしている事が認められた（図67）．しか

し，スベクトルの形はほとんど変化していなかっ
た．

’／り

、ツ

灘67　吸収端エネルギーの圧力依存佳

5．今後の閤題

　MAX80は設鰻以来2年閥積極的に佼われてき

た結果，2－2で述べた設計当初の機能をほぽ満た

していることがわかった．SRを使った高圧下の

データは予想よりはるかに良質であり，まさに，

高圧爽験にとって理想的な線源だと言える．特に

ウィグラーの威力はすぱらしいの一言につきる、

　これ童での経験で圧縮率の精密測定や禍平衡図

の作成などはかなり定常的に行えるようになって

きた．それと共に幾つかの閲題点が明かにされて

きた．温度の精密測定がその一例である．回折パ

ターソが良くなったので圧力の決定精度が高くな

ったので温度測定もそれに見合うだけ精度を上げ

る必要がある．そのためには熱電対を直接外部に

切断しないように取りだす技術を確立しなけれぼ

ならない．更に，X線に照射される面稜がO．2～

0．3mmと狭いので照射部分と熱電対部との温度

養がどれだけあるかを見稜ると同時に，温度・圧

力勾配の少ないセル構成を考える必要がある．

又，特に合成関係の案験ではB＋E圧媒体が高撮

で炭化することによる雰鵬気の変化が試料に及ぽ

す影響を真剣に考える必要があろう、

　これからさらにSRらしい特徴を生かすために

次の様な閲題に積極的に取り組んで行くべきであ

一王09一



無機材質研究所研究搬街幾　第44号

ろう．

　　時問分割測定のための圧力発生及び測定技術

　　の開発

　　梱転移の際の体積変化のために棉転移観測中

　　に圧力が変化することがあり，解析を困難に

　　している．又、秒以下の時間問隔に対しての

　　測定技術を備える必要がある、

　　粉末回折線の強度測定

　　今までのところはピーク位鐙のみを間魑にし

　　ていたが，則こ強度重で精密に測定し原子位

　　置の圧力変化をも追跡出来るようにする．

　　焼結グイヤモソドアソビルによる高圧発生の

　　確認

　　商潴．下での圧力定点の確立

　　相平衡図の精密測定により可能になる．

　　商温高圧下での粘性の蕊接測定のような今ま

　　で考えられなかったような斬新なアイデア

　さらに将来的には100keVのX線が佼えるウィ

グラービームライソに専用のハッチを確傑し，焼

結ダイヤモソド衡ソビルによるメガバール・2000

Cの実験が行える装置（MAX85ないしMAXgO）

を開発する様に努力すべきである．

412X線導管を利用したX線計測法の開発

　1．　はじめに

　光およびX線に比較的透明なダイアモソドを，

アソビル材とLて用い，それを通して，加圧下の

物質の状態をin－Siωに襯測する手法は近年，と

くに普及して来た．本ステーショソでも中心課魑’

の一つとして，ダイアモソドアソビルの塔載可能

な回折計と，高輝度X線源を用いたX線回折シス

テムを開発して来た（超高圧力技術に関する研究，

第I法）．前節に記載したシソクロトロソ放射光

を利用した計測システム，MAX－80の完成により

その威力は相蒋的に多少低減したが，通常の爽験

室規模の実験系としては最大級の一つであり，有

力な観測手段の一つである．

　ダイアモソドアソビルでの観測対象は官その高

圧発生の機構上150μφ程度の微孔刺こ，圧力媒体

と共に封じられ，高々100μφ程度の微晶でしかあ

り得ない．より高圧を指向すれぱする程，より微

晶であることを要求される．一方，周得べきレソ

ズ系のないX線は，その発生．源から四散し，従っ

て，試料が小さい1まど，あるいはX線発生源から

の距離が長いほど，利用効率が減小する　貝11ち，

試料に到達するX線最は，試料径および発生源r

試料削巨離の二乗に逆比例して減少する．保守の

やつかいな大型回転対陰極発生装置を以ってして

も，エネルギー分敵型X線1亘1折系で，粉末X線1固

折図形を得るのに，約10時閥を要す．より実用性

の高い高圧下i乃一Sitl1観測系の開発のために，この

X線源の徴弱性，あるいは，利用効率の僅少性

に，何等かの工夫が必要であろう．煎者の一つの

方向がシソクロトロソ放射光を周いた回折系の開

発（前節記述）であり、後老がここに述べるX線

導管の開発である．

　2．X線導管の現実性の検討

　一」般の結晶のプラッグ反射は，そのそザイク性

のために，10…ヨラジァソ程度以上の拡がりを有す

るので（Renninger，1939；三宅，1969），構造解

析のための猛1折強度測定や格子定数の測定など極

く一般的なX線回折実験系のX線束の拡がりは，

それ以上に小さい必要はない．この禾＝蓬度の角度

は，卑近な金属やガラス表而のX線全反射臨界角

に相当し，従って適当な物質の中空細管が，X線

導管になり得ると考えられる．

　X線全反射臨界角（伽）は，反射材の密度（ρ）お

よびX線のエネルギー（κ）との問で以下の関係に

ある，ただし，ρ19／cm語，κ：keV，0c：ラジア

ソの単位である．

　　　伽二尾〉〃広　　冶＝2－0xlO『宣

臨界角が密度の平方根に比例するので，より重い

反射材を用いた方がより有効であるが，X線導管

として用いるためには，中空細管の内壁が滑らか

（定義や測定が困難であるが）でなけれぱならず，

研磨の難かLい金属管よりもガラス管，例えぼ実

験用のバイレックスガラス管の方が適当と考えら

れる．管内壁の鍍金や，材質の二］l1夫は，X線導管

の有効性が立証された上で，その改良として試み

られるべきであるので，ここではとりあえず市販

規格のガラス管を用いてみることにLた．しかし

理屈の上では可能であっても，あるいは，既に類

似の考が，X線小角敵乱禰徴小線東コリメーター

（Peiser，Rooksby　and　Wilson，1960）およびγ線

導管（yetter1ing　and　Poしmcl，1976）として実現

されているとはいえ，単なるガラス管の内壁が，

X線を反射するとは俄には信じ難い．そこで次

に，実駁的に，ガラス管内㍗のX線全反射を倹討

・・一一！10一
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する．

　3，　ガラス管内壁でのX線全反射

　市販のパイレツクスガラス細管（内径0．5mm，’

外径6mm，1500mm長）を適当な長さに切断し

て，以下の実験系を組んだ（図68）．X線窓にガラ

ス管の一端を固定し，同管の左右上下を制御する

四個のマイクロメーターヘッドニ組を用いた他は

特別な工夫（例えぱ空気散乱を防ぐとか）はして

いなし・．

　先ず，ガラス管内壁でのX線全反射現象を確認

するために200mm長に切断して，XGTとし，M1

のマイクロメーターを左右に送って，同XGTを

X－r齪y

SOurCと

叫

　　　　　g1齪昌・tul・・

　　　　　O．5而1皿φ

200皿・　　　300　　400
　　　　／　　／

500

85

90

105

565

図68　X線導管（XGT）強度利得実験系，図の縦軸の長さは横軸に比べて10倍拡大されている．

瓜　㍍

膨　○

い　　　懇

む・　む

① ◆

⑧・で　　籔麦

図69　ガラス細管XGTによるX線全反射，XGT長200mm（A）および400mm（B）の場合，それぞ
　　れ，先端を，O～O－4mm移動してガラス細管をX線の放射軸から傾けた場合の透過X線束の

　　　　　全反射X線はへの0．3一，0．牝閉1！㍗こ見える．フィルムー線源距燃は、715mmに圃定

　　されている．

　　　　　　　　　　　　　　　　　一／1／一一
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曲げ，通過Lて来るX線東の断面形状をフィルム

に記録した（図69（a））．図69の数値は，マイクロメ

ーター送りの読み（㎜㎜）で，O狐㎜はXGTの通過

X線強度最大の位置を示す．圃じ実験系で400m㎜

長のXGTを用いた場合のX線東の形状は，図69（b）

に示す．フィルム位置を固定（線源から715mm）

しているために，長いXGTの方が小さな径にな
つて㌧・る．

　ガラス管が，理想的門筒であった場含は，200

m1皿XGTで，最大2圓の反射であり，反射したX

線は，写真上で，幽げた量に比例した門弧として

観察される．ただ，この単純な実験系でも，X線

の軌跡を完全には辿れず，従って，ガラス管内壁

には，全反射を防げる徴細な凹凸ではなく，むし

ろ11動跡を複雑にするようた緩いうねりがあると解

釈される．400mm長のXGTを用いた場合は，通

過線束の断面の強度分布は，醐9（b）の如く均等化

されるので，反射阿数の増加と共に，不規則な緩

いうねりのために，X線の軌跡がより不規測化さ

れるものと解釈される．この緩いうねりの存在

は，熔融原料から線状にひいて作るガラス細管の

製造工程から，充分理解できる．

　この予傭爽験でX線の軌跡が複雑で完全には辿

れないとしても，ガラス管内壁でのX線全反射現

象は目月らかで，XGTとしての利用が可能である

と期待できる、

　4．　ガラスX線導管の禾■j得

　ガラス管内壁での全反射が確認されたので，然

らぼ，XGTとして用いた場・含の利得・があるかど

うかが次の間題になる．

　ガラス管内壁での緩いうねりの存在は，徴視的

には，反射角が局部的に変化することを意味し，

従って，X線のエネルギーに依存した全反射臨界

角のためにXGTの利得，員1］ち，XGTを用いない

場合に比べて単位爾積あたりのX線量の比，には

エネルギー依存性があるはずである．そこで以下

に，連続X線を用いて，XGTの利得（Go）および

そのエネルギー依存性を定量的に測定した．

30

O
＜

鮨　20
〆
←

あ
乞
｝
←

z

ユo一

ノ／A
’＼／B

／C

＼

、、

1㌔

　　　　　　　　l　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　l
l0　　　　　　　　　　　　　　　　20　　　　　　　　　　　　　　　　30　　　　　　　　　　　　　　　　｛O

　　　　　　X－RAY　ENERGY（KeV〕

　図7C　X線導衡の強度刹得のX線波長依存性．
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XGTの利得の測定は比較的簡単である．第1図

の爽験系で，630mm長のガラス管を置いた場合

の通過X線鐙およびそのエネルギー依存性を，同

管の出口でSSDで測定し，次に，X線発生および

計測系の条件をそのまま保持して同管を取り除

き，出に1のあった位置（図68，線源から，715mm

の位置）にXGTと同径のピソホール（Pb板2mm

厚）を魔き，通過X線鐙を岡様に測定する．測定

された各エネルギーでのX線鐙の比は直接XGT

の利得（00）とそのエネルギー依存性を与える．

　実験上では爾者のX線盤が著しく異なるためピ

ソホールの径をXGTと等しくすると，X線発生

条件および計測系の諾条件を響しくはできない・

そこで測定に際しては，ピソホールの径を1．0mm

と大きくし，他を岡一条件で測定後，而稜比の補

正を行ってXGTの利得，G。を求めた．G。を第70

1望i一繭線Aに示す、岡図，幽線Bは，後述のXGT

の理想利得，G｛（計算値）である．たお，幽線C

は，ピソホールで得られた銅対陰極からのX線強

度エネルギー依存性を，参考のため任意スケール

で挿入してある．0⑪の値で明らかなように，市飯

のガラス細管でもXGTとして有効で，Cu－K皿程

度以下の低エネルギーX線の場合はXGTを用い

ない場合に比べて，利得は30～40倍に達する．

　XGTに期待される“理想利得”G｛は，反射率を

1．0と仮定すると，単純に幾可学酌条件から以下

のように定義できる：

　　G｛＝（／1＋Z呈）望μI2

　倶し，一点X線源がXGTの中心轍」二にあり，岡

線源からXGTの入1コの見込角が，0。の2倍以下

になるX線（即ち，入口に達したX線は全反射1臨

界角を満す）について取り扱うとする．0。が見込

角の1／2以下の，より高エネルギーX線について

は後述する．ここで，41はX線源からXGTの入

口までの距離，Z呈はXGTの長さとする．本実験

系の場合は，10keV以下のX線（2≧王、15A）につい

て，Gド（85＋630）2／85㌧71となり，実測のG。㌃

30～40という値は，G｛が極度に理想化された条件

での値であることを考慮するとよい一致といえよ
う．

　椀述のように，全反射臨界角はX線エネルギー

の関数で，高エネルギーX線ほど臨界角は小さ

E・肥・纈ydi彗t桃・t1onofX・・砧y彗thm・g≡H・・冊d

・1リ・H1岬ofO．5m・・1・di肚・舳・齪・d630mmi・1㎝gth．

　　　　　　彗tm1gl・t

・∴三　　　　　　2．08xlO・・コmdl1mm目t1180mm〕

　　　　　　4，17x1O’茗r齪d12mm齪t蝸Omm〕

　　　　　　6，25×10・・3閉d｛3mm≡一t4…lOmm〕

8．33x1O」ヨ閉d＝4mm拙480mm〕

1．04×10I2r品d｛5mm品い180mm〕

　　　10

鮒工（a）

　　　　　　l　　　　　　　　　　　　1
　　　　　　20　　　　　　　　　　　30　　　　　　　　　　　40KeV

X線導管を舳げた場含の透遇X線強度の波長依存性

　　　　　　一王13一
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　　　　　　　　　　　関7ユ（b）　X線導管を用いない場合のX線強度の波長依存性

い．従って，同一の実験系でXGTの内径も一定　　けがXGTの舳コまで導かれるものと理想化して

とすると，高エネルギーX線であるほど，線源か　　いるのに比して，実際には，管内壁の緩いうねり

ら遠い位置で全反射臨界角を満し，XGTの利得　　のために，より手前で管壁に当ったX線のうち臨

は少なくなる．即ち，特定のエネルギーのX線に　　界角を満たして出［1］まで導かれるX線の存在も充

ついて，線源から全反射を生ずる位置までの距離　　分考えられること，あるいは，臨界角の小さい高

11／，XGTをの内径を♂とすると，　　　　　　　　　エネルギーX線ほど小さい視射角のため凹凸や，

　　GF（／・ノ十Zl）筥μ！2　　　　　　　　　　　　　　うねりの影響を受け難く，反射率が高いという解

　　／1ノ＝（1／2）‘〃θ。　　　　　　　　　　　釈（VetteringandPomd，1975）もあるので，

で，理想利得は求められる、本実験系の場合（zF　　　G。／G也の逆転もあながち不思議ではない．しかし

85，8ド630，♂＝O．5mm）の各エネルギーのX線　　極度に理想化された条件のG｛と，極く単純な実験

について，G｛を求め，第70図曲線Bに示した．　　値であるので（例えぼ，X線源は有限の大きさ，

G也とG。の一致はよいといえよう、若し，♂＝0．3　　0．1XO．1mm2を有し点光源ではないとか，あるい

m㎜程度のXGTを用いることができれば，M。一K皿　　はラその巾での強度分布等は考慮されていない

程度のX線でも，XGTの入口で，θ。を満たすの　　等），細部にわたるG。とG｛の比較解釈は避ける

で，G仁70となり，従ってGρ30倍程度の利得　　ぺきと考えられる．

は充分期特できる．　　　　　　　　　　　　　　　　以上のG｛の考察とG。の測定から，XGTの有効

　G｛とαの比較で興味ある点は，約20ke▽以上　　性は明らかであろう．実験に用いた系は，その有

の高エネルギーX線について，両老の大小関係が　　効性を強調するために，長いX線源一検出器距離

わずかではあるが逆転する点にある、G｛の計算　　を選んでいるが，例えぽ大きなXサークルの4軸

に際して／！より線源から遠くで反射したX線だ　　同折言1’とか，仏商温父験では，この1呈度の拠雛を

一！王唾一
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とらざるを得ない場合もあり，童た逆に，測定I試

料が小さい場合，欄応の纐いXGTを用いると有

効性が発揮できる場含もあり，臭体的な実験上の

要諦に応じて、様々な工夫が珂能であると考えら

れる．現在普及しているゴニオメーター半径で

も，用いる結晶試料の大きさと，XGTの内径の

兼ね合いで，利用効果はあるものと鰯特される．

　5．　X線光路を曲げる効果

　X線の発散を多少とも防いで，X線源の徴弱性

を補うという主旨からは逸脱するが，“ライトガ

イド”との類似性で，X線光賂を幽げる昌的に佼

えるのではないかという輿味も当然あり得る．第

7！図（a）は，」二記実験系で630mm長のXGTを用い，

入口から4751苅mの部分をマイクロメーターヘッ

ド（第68図M2）で，0．1mmづつ抑し，幽った

XGTを通過して来たX線鐙のエネルギー依存性

および鮒げ最依存性を示す（A：0，B：O．！，C1

0．2，D：0，3mm）．比較のため第7亙図（b）に，ピソ

ホールを用いた場合（即ち，全反射の影響のない）

のX線鐙のエネルギー依存性を示す（A：50kV，B

　40kV，C：30kV）．

　ガラス製のXGTの一端だけを固定し，管長の
3μの部分を押し虹壬1げているので，管の’曲線の正

確な形状は判らないが，疵1］げ鐙の増加と共に，商

いエネルギー貝1がより早く減衰すること，および

低エネルギーX線（≦！0keV）では，本実験程度

1独げても，1／8程度の強度減で済むことは読みと

れる、これらは，0。がX線エネルギーに依存して

いることに起閃し，当然予測される’ことではあ

る．煎者の特徴は，XGTが低エネルギーX線透

過フ4ルターとして用いられ得ることを意味し，

後者はC、一K血程度の波長のX線であれぱ，強度減

を伴うとはいえ光路を1独げる園的にも使用し得る

ことを示Lている、

　これらのX線光路を搬1げることによる効果は，

しかし，XGTの1拘率，あるいは反射爾の平滑度

を定最的に評価していないので，正確には判断し

難い．特に管内壁の平滑度の簡便な測定法のない

現在，個々の実験要講に基づいて，個々のXGT

の管内壁の平滑度を評価しつつ，その利用を考え

る必要があろう．

6．X線導管（XGT）の応用

　XGTを利周することの利について実験的な検

証をこれまで述べて来たが，以下に，その応用を

考えるためにこ二こで，もう一度簡単にまとめる．

図72は，XGTの強度利得の所以を示す断面図で

ある．XGTの出11］（石端）と同径の試料に対し

て，XGTの有無によるX線の照射鑑の比は大1略，

破線と実線の描く門の而積の比に等しい．線源か

らXGTの入口までの距離を／1，XGTの長さをZ。と

した時，強度利得GはG＝（ム十／筥）2μ㍉で与えられ

る．試料に入射するX線の角度広がりは，X線の

全反射臨界角を0。とするとく20。で与えられる．

　X線源が、点光源として近似出来ない程大きい場

含には試料に照射されるX線量は，XGTを周い

ない場合の方が多くたり得る．入射X線に平行性

を要求したい実験系例えぼ，X線燃射損傷実験の

X線源　　　　　　　　　　’

XGT（X線導後：〕

．謝斗または

図72

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　検出號｛立i’置

X線導管（XGT）の強度利得の所以を示す原理劇．図の右端の試料，またはX線検出器の位擬

で，XGTの有無によるX線照射鐙の比は，大脇，破線と実線の撒く円の而稜の比に等しい．

似L，XGT入射端の口径は，X線金反射臨界角を満すものとする．
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ような場合にはXGTの利得はない．しかし，鳳

予線を金属対陰極に衝突させるX線の発生機構の

場合，電子の運動エネルギーのほとんどは熱とな

り，その熱による対陰極の融解が，X線発生量の

上眼を決めている．従って，電子線東の径を小さ

くして，微焦点のX線源とした方が，より高輝度

のX線源が得られる．対象とする試料が小さい場

含には，この高輝度X線源からのX線をXG？で

導びいた方が享強いX線が得られ，装置が小型化

される副次的な利得もある．

　徴小試料を取扱う場合の強度利得，あるいは，

X線源と試料との矩離を大きくとらねぼならない

条件での強度利得等に加えて，XGTには，X線

光路を噛げることが出来る点，あるいは，曲げた

XGTでは，高エネルギーのX線ほど透過率が小

さく，高ニネルギー側のX線を除去する，低エネ

ルギー透過フィルター臣こなり得る点など有意な特

徴を有する、重たXGTをX線の試料への入射お

よび，検出器まで導びく光路に用いた場合，他の

余分た散乱X線を除去することが出来て，絃果と

して，S／Nの良いデータが得られる等の副次的有

効性もある．これらの性質を利用して，超高圧力

技術としての範囲は多少逸脱するが，他の分野に

影響すると考えられる二，三の新しい装鷺を考案

したので，以下に記載する．

　顕微X線解析装置

　属体の物質は，その化学組成と繍晶構造の両老

を調らべることにより，侭であるか同定される．

従って，60μm以上の単結晶の場含は，X線回折

単結晶法により，そのX線回折図形より構造を識

別する方法がとられ，粉末状の試料の場含は，X

線凹折粉末法が適要される、前者は，比較的複雑

な専門的技術を要するので，圃体を取扱う諸科学

・技術の分野で，むしろ後者が広く普及している．

しかL両者とも，それぞれ特定の制約条件を有し

ていて，どちらかの方法を周いれぼ，全ての物質

の同定に答えられるものではない．例えぱ，前者

の方法のためには，与えられた試料中から適当な

大きさの単結晶部分（＞250μφ）を単独に摘鎚し

なけれぱならないこと，装鐙の使用およびデータ

の解析には，高度な結晶学的知識を要すること等

の制約がつく．後老のX線粉末法では，試料を200

メッシユ穆度の微粉に粉砕しなけれぼならず非破

壊的ではないこと，あるいは，測定の信頼性のた

めに比較的多量の試料を要する等の難点がある．

　従って例えぼ，普通に手に取って見る程度の大
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超高圧力技術に関する研究　第2報

きさで複数の園体の集合体である試料中の，数！0

μφの部位の固体の非破壌嗣定，あるいは，光学

顕徴鏡で容易に観察し得る薄片状■研磨片状の試

料申の5～50μφ穫度の部位の局所的同定は，現在

普及しているX線・電子線回折法等，いづれの手

法を用いても，実際上は木可能である．にも拘ら

ず，光学顕徴鏡用岩石薄片中の任意の鉱物粒子の

鑑定，あるいは，ファイソセラミクス製品中の徴

粒折出物の同定等，その要講は極めて高い、

　この要講に答えるために，XGT用いられ得る

ことを述べるのが，本節の目的である．XGT以

外は，特殊なX線発生装置を必要とせず，微細な

一粒，薄片試料上の局都の粉末囚折像が得られ，

必要な場合には，X線単結晶法の一つである振動

法にも用いられ得る装置とした．更に，付属装置

を加えることにより，その微小部分の化学組成

も，X線螢光分析法により決定し得ると考える．

　顕微X線解析装置の概要

　本装置の一部切断平蘭関（図73），側繭図（図74）

試料支持都の断繭図（図75）および，螢光X線分析

用X線導管部（図76）を，図に示す．図中①は装置

塔載周定盤，②装置基盤，③入射X線導管保持治

具，④ω軸を回転し叉サークルが水平になった時

のz軸回転モーターおよびウォームギやハウジ

ソグ，⑥は同上が重直になった場合，⑥は入射X

線導管，⑦は④と同じ，⑧はX線写真用フィルム

カセット，⑨はフ4ルムカセットおよび顕徴鏡の

脱着アリミゾ，⑩はフィルムカセットに付属する

透過X線ストッパー，⑪は装置位糧調整用マイク

ロメーターヘッド，⑫は同中心突起，⑬は入射X

線導管位置調整用マイクロメーターヘッド，⑭は

ω軸回転基盤，⑮は回転都支持柱，⑯はω軸回転

用モーター及びウォームギヤハウジソグ，⑫はx

サークル，⑯は薄片状試料，⑲は試料保持板，⑳

は試料X方向移動ステージ，⑳は試料Y方向移動

ステージ，㊧は試料Z方向移動ステージ，⑳は試

料傾斜調整用ゴニオメーター，⑳は光学（偏光）顕

徴鏡，⑳は同支持柱，㊧は同位置調整用XYステ

ージ，⑳は同脱着用基盤，⑱は同光源用ライトガ

イギ，⑳は同下部偏光板，⑳は螢光X線用X線遵

管を示す．

　本装衡の第1の要一煮は入射X線導管⑥の構成に
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ある、

　従来の各種腫1折計では，X線入射部はスリット

またはコリメーターと称する多段の細間隙または

細孔によりX線発生源より発して直進するX線の

うち，試料以外に照射される都分を極力遮ぎるよ

うに構成されている．従って測定したい微小部分

がX線源から離れれぽ離れるほど，距離の二乗に

反比例して入射X線強度が減衰する．

　そのためX線導管⑥として，巾空細管を使周

し，該申空細管の内壁は平行且つ鏡酒1iとなし，好

ましくは内壁をメッキLたものとする．その導管

材質としては金属，ガラス等X線を全反射するも

のを使用する．

　この申空細管の内口径を，測定したい試料重た

は試料部分の大きさと等しいものを選んで使周す

る．通常のX線発生管（あるいは発生機）はX線発

生源とベリリウム製のX線射1」1憾との問隔が数十

ミリ（〉40～50nユm）あるため同窓に導管を接触

させると該導管の入1」で一1気光源からのX線の拡が

りは1．7×10』品ラジアソ程度である、従って細管

内壁に対するX線の全反射臨界角以下となる．則

ち，該導管⑥に一入射されたX線はX線の全反射に

よりすべて他端の試料位置に導かれるので，X線

発生管のベリリウム窓に直接試料を接して置いた

のとX線強度の上では同じ効果となる．従ってこ

のようなX線入射導管を使用することによって徴

小あるいは微小頒域のX線回折測定が河能とな
る．

　本装置の第2の要一1煮は，ω車1胴転基盤⑭とZサ

ークル⑫で示す二軸の回転機構とその駆動法にあ

る．z軸は二重円の構造からなり，外側の門をω

靹に羅ヨ定して内側の円の内了胴で1亘1転する．従って
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円の巾心にある試料部⑱（第7駆惨照）はωとZの

榊拘ilを巾心に回転する．この固転に際してω刺］と

の「蔓晦比を適当にとれぼ、「亘1転の中心を原一1叙とし

て，試料に付属する空問の任意の一点（後述の逆

格予点）は球而を繍くことが出来る．

　1鶯1折結品学の示すところによると結晶内の原予

網爾に垂直な方向の同網耐澗隔の逆数の点を逆格

子一点と称し，その逆格子一1気とエワルドの反射球

（1亘1折を生ずるX線あるいは電予線の波長の逆数

を半径とする球）と交わる時に反射を生ずるI通

常の粉末法の場含は無限個の結晶粒があるために

上記逆格予一1叙の方位が無眼に異なり，逆格子、1叙は

球面を構成する．この球繭と上記エワルドの反射

球とは1二r形の交線を有し，その交線上で反射が生

ずる、いわゆる粉末X線圃折が成立する．

　しかし，この粉末法において粉末の緒1＝馳粒の粒

子数が少ない場含は，逆格子、1気は球面を構成Lな

い．従って特定の方1禽1への反射しか生ぜず粉來法

は成立しなくなる．

　本装灘におけるゆ1転機構とその駆動本法による

と，雌…個の逝格予、；l1ミでも球獅を構成するので粉

來法が成立する．従って微小あるいは微小頒域の

X線剛／〒による岡定が可能である．

　本装置の第3の要点は螢光X線分析用X線導管

⑳。にある（第76図参照）．第1劇のX線導管⑥で導

かれたX線はZサークル⑫の巾心にある試料⑱に

入射され螢光X線を発する．この螢光X線のスペ

クトル分析を行えぱX線照射部の化学組成を決定

することがでぎる．該X線導管⑳は入射X線にお

けるX線導管⑥と同じ構成よりなるその作用効果

’！㌔30
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を同様に利用したもので，微小な試料部で発した

螢光X線を距離の二乗に反比例したX線の減褒を

防いで，X線導管の他端に國体検出播（SSDある

いは半導体検辻階とも呼ぼれている）を装着する

と徴小た試料部の化学組成を分析することができ

る．（圏体検出器部分は公知のものであるから図

示を省絡した）

　本装置は以上の3要点から構成されているた

め，徴細な一粒，薄片試料の局部あるいは単結晶

であっても，粉末X線回折像が得られ，必要に応

じては幾緕晶法の一つである振動法もでき，また

付属装置を炊1えれぼその徴小部分の化学組成もX

線螢光分析法によって分析し得られる優れた効果

を有する．

　なお，図面における入射X線導管傑持部③とX

線導管位置調整周マイクロメーターヘッド⑬によ

り，X線導管⑥の徴細な中心禽せをなし得られ

る・⑱は粉末法の測定以外に単結晶法のうちの振

動法において使用するための角度修正機構であ

る、⑳は偏光顕微鏡を用いる時のライトガイドを

用いた光源⑳，及び偏光板⑳を脱着する脱着機構

である・また，X線粉末法のためのフ4ルムカセ

ット支持機構⑧には余計な敬乱を防ぐために通遁

した線のストッバー⑩をカセットの外側に保持す

るように構成している．

　雀，　図面の簡単な説明

　図面は，顕徴X線解析装置の実施態様を示す図

で，第73図はその一部切断側面図，第74図は側繭

図，第75図は試料支持部の断廼図，第76図は螢光

X線分析用X線導管部を示す．

3：入射X線導管保持部

6：入射X線導管

8：X線写真用フィルムカセット

9：フィルムカセット及び顕徴鏡の脱着アリミゾ

10：フィルムカセットに一付属する透過X線ストッ

！雀：ω軸回転基盤

15：固転部支持柱

171えサークル
18：薄片状試料

19：試料保持板

20：試料X方向移動ステージ

21：試料Y方向移動ステージ

22：試料Z方向移動ステージ

24：光学顕微鏡

281光源周ライトガイド

29：下部偏光板

30：螢光X線用X線導管

　顕徴X線解析装置の改良

　X線導管の利得の所以を一言で表現すれぼ，同

管の入射口部分で，X線全反射臨界角を満たすす

べてのX線が出射口まで導びかれ得ることにあ

り，従って，X線発生源から一定の距離を隔てざ

るを得ない実験系において，同管を周いることに

より，試料をX線源に近接して置いたに等しい効

果があることによる．上述の顕徴X線解析装置は

この原理を応用している、但し，本装置は通常の

X線発生装置の仕様は変更しないことを前提にし

ているので，若し，X線発生装置と一緒に設計製

作すれぼより高いX線利用効率が得られ，より微

小領域のX線解析も可能になるであろう．また，

本装置では単純門筒状のX線導管を周いて，X線

を遠距離に導びくことのみを考慮Lたが，形状を

工夫設計すれぱ，X線を一点に奴束させることも

可能であり，より微小部分の解析のためには，更

に開発研究を要する．四軸回折計型の本装置の試

料保持機構は，測定したい試料の大きさ以下の回

転機構の精度が要求され製作には，相応の技術を

要するであろう．

　単色X線またはγ線束発金装置

　X線またはγ線線東は各種理科学実験用計測

器，カメラおよび照射装置に広く利用されている

が，従来の蝦色X線またはア線線東発生装置にお

いては，真空中で所定の電圧で加遼した電子を金

属製の対陰極に衝突させて，その際生ずる制動輻

射および特性X線をベリリウム窓から大気申に取

出す方式になっている．

　このような電子線照射を用いたX線発生装置で

は，大掛りな高電圧発生装置を必要とする上，X

線発生部もX線の発生と同時に発生する多量の熱

を取除くための冷却機構を必要とする、そのた

め，装置全体が複雑且つ大型となり，また，これ

を利用する計測器，カメラ，照射装置等の設計の

自由度を著しく低減させると共にその保守も煩雑

となる欠点があった．また，この装置で得られる

X線は，比較的単色な特性X線に，制動輻射によ

る広い波長範魑の自色X線が重畳している．その

ため，X線を単色化するためには，単色化機構，
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例えぼβ一フ4ルターあるいは結晶単色器等を設け

ることが必要であり，特により高い娘色化度を要

求される計測器においては，多重の単色化機構を

必要とし，その単色化機構によりX線強度は減ぜ

られるぼかりでなく，装置全体も複雑となる欠点

がある．

　本装置は，従来のX線またはγ線発生装置と

は，全く異った原理により，本質舳こ巣色のX線

またはγ線線束を発生することを目的としてい

る、

　本装置のX線またはγ線（以下X線と略記する）

線束発生装置の繁施態様を図酬こ基いて以下説明

する．

　図77は本発明X線線東発生装置の断繭図であ

る．図中，1は保護さや頭部のネジ，2は本発明

のX線線束発生装・置を他の装磁1に取付けるための

アダプター，3，4はボルト，5はX線発生源，

6は傑護さや，7はX線導管，8はシャッターを
示す．

　放射性同位元索のうち100keV以下のエネルギ

ーを有するX線またはγ線を放射する核種を，X

線発生源5として使用し，これをX線導管7内の

一端に固定する．X線発生源5の形状は図面にお

いて示した釘状のほか，針状童たは薄い中空駒状

のものが使用される．この形状がよい理由は以下

に述べる．

　このX線発生源5の内部で放射崩壊により発生

したX線は，その表面から放射される以前に，内

都で自己吸収を生じ，その強度を減ずる．従っ

て，等最の放射性同位元索を使用する場合，その

材料の強度の許す限り，表面横が大きい像ど有効

で薄い中空円筒状であれぼ薄い程言釘状または針

状であれぼ細い程好ましい．ただし，表面積を大

きくとるために，X線東の標的側から見てX線発

生源が大きくなることは平行線束として用いるた

めに有効ではない．X線発生源が釘一針・または

中空門筒状であれぱ剛こ示す如く，X線全反射に

より，X線源の各部（図中，a，b，c点）から

発したX線はすべて同様に射蝪されるので，表面

穣を大きくし，かつ，標的側から見てX線源を巨

大化しないで済む．釘，針および中空門筒状の好

ましい所以である．X線導管7は，X線発生源5

から発生したX線をその内壁で全反射させるもの

であり，その内側断面はF『形，楕門ヲ彦または多角

形である申空細管で，その内壁は鏡繭に仕上げて

あることが必要である．そしてその材質は，全反

射臨界角0。がX線の波長とX線導管の内壁の表面

の密度の平方根に比例するので，密度の大きいも

の程有効である．例えぼ金メッキしたパイレック

スガラスが使用される．

　該X線導管7の全長を＾mm，その内径をφmm，

全反射臨界角を0。ラジアソ，X線発生源の釘，針

または薄い門筒の長さを1畠としたとき，X線発生

源が一釘または針の場合は，

屯t

a
b

／

1
7

5 6

2

図77

／8

　　　　　　　　　　　　　　3
単色X線またはγ線束発生装髄断繭図，図は釘状のコバルト線源を例示しているが，中空

円筒状にしてXGTの内壁に装着する方武の方カ液利であろう．
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　　に主彗十φμ。

X線発生源が薄い門筒の場合は，

　　にz宮十φ〃。

の関係にあるときが最も効率がよい．なぜなら，

X線の全反射における反射率は，原理．的に100％

ではないので，反射の1亘1数毎にX線の強度を減

じ，従って，反射の同数は少たい方がよい．X線

源の各部（関中a，b，cで例示）から発したX

線が全反射を利周Lて，射出口に導かれ，かつ，

最小の反射阿数である条件は，X線源の先端（1ヌ1

申の）から発したX線カミ1阿反射を生ずる条件即

ち上記2武で示される長さと管径と全反射臨界鈎

の関係が最も好ましい．従って必要なX線強度

は∫宮の長短で調節され，長いほど腐強度とな
る．

　X線発生源5の図のa，b，cの各、点から放射

される全てのX線のうち，X線が密度のより高い

媒体に進入する時，X線の波長，媒体の密度で定

められる臨界角0。より小さい角度で入射されたX

線は，その表繭で図の軌跡細線で示すように全反

射されるので，X線はX線導管7の内壁で反射さ

れるか，あるいは直接X線導管の他端から，これ

が重儲して射出される．しかも，これらのX線は

0。（…般に1xlO■2～1×ユ0■記ラジアソ）程度しか広

がらず，ほぼ平行なX線束として得られる．すな

わち，X線発生源の全表爾から0。放射する0。の角

度範脳のX線が，実際上はX線導管の断而稜から

放射されると響しくなる．

　本装置においては，放射性岡位元素の同一核種

から同時に放射される他のエネルギーのX線また

はγ線がある場合，また，X線発生源より放射し

たX線で，全反射臨界角より高い角度でX線導管

に入射すると，X線導管の管壁内部に侵入し，そ

の一部は透遜するので，これらの放射線を防ぐた

めに，保護さや6を，X線導管7の外周に設け

る．その保護さやの厚さは，十分X線等を吸収し

遮蔽する厚さであり，その材質も選定することが

必要である．一般に高エネルギーのX線ほど吸収

され難く，また原予番号の大きな物質ほど吸収能

は高い．鉛の金属を使周するのが効果的である

が，個々の場合については，椀記のことを考慮し

て決定すれぱよい．

　本単色X線または7線線束発生装置によると，

従来のX線発生装置におけるような大掛りな高電

圧発生装置，冷却装置ならびにX線単色化装置を

必要としないので，装置が小型化，簡易となり，

また他の計測辮，カメラ，照射装置への取付けも

容易となる等，従来のX線発生装罎における欠点

を癬消し得られる．更に，X線発生源を釘状，針

状または中空筒状としたため，少最の核種で多鐙

のX線を放射し得られ，その全放射されたX線を

内側断繭が円形一楕門形または多角形のX線中空

導管の内壁鏡繭により全反射させて平行収束する

ため，微小X線発生源から強度の大きいX線が得

られる優れた効果を有する．

　4．　図蘭の簡．単な説明

　1ヌ晒は本装置の一実施態様であるX線線東発生

装置の断繭図である．

　王：保護さや頭部のネジ

　2：他の装艦への敢付周アダプター

　3および4：ボルト

　5：X線発生源

　6：保護さや

　7：X線導管

　8：シャッター

7．X線導管を利用したX線計測法の今

　　　後の研究方向

　極微小領域X線解析への応周一シソクロトロソ

放射光との組合せ一

　ダイアモソドアソピル中の微細な試料のX線回

折測定を出来るだけ短時問に測定する方法を工夫

する中で，X線導管の発想とその用途拡大が試み

られた．実験室規模のX線発生装置が，現在．の大

’型亘1’転対陰極型X線発生装置で，材料的な極隈に

達しているこ1とから，発生装置自体の大型化を企

図したかったことに起困している、その後シソク

ロトロソ放射光が実現し，X綴発生源の強力化は

各段の進歩を兇た．第3輩のMAX－80の設計，製

作佼用は，この強力な放射光の有効利用の一例で

ある．しかし一方，シソクロトロソ放射光自体

も，極微小と称される工0μφ以下の試料について

は，かならずしも，回折強度測定に充分な強度を

有していない．即ち，X線源の輝度としては高く

なく，重た，X線の発生個所であるベソデイソ

グマグネットから，ユーザーが，測定器機を■置

く実験ステーショソまでの距離が，10m以上離れ

ており，放射光の平行性が高いとは言え，10■4（垂
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葱方向）および10…詔（水平）ラジアソ程度に広がる

ので，1mm2で発生したX線も，20mm里以上に広

がる、そこで，微小試料（例えぼ0．01mmφ）を用

いると，ほとんどのX線を無駄に捨てざるを得ず

一般には徴小試料X線剛1〒は難かしい、現在は挑

戦的た測定として，繭独のシソクロトロソ施設で，

6μφのLiFの1亘断強度測定に成功したとの報沓

があるのみである．今後の徴小緒晶，微小領域構

造解析の必要性を考えると，X線導管によるX線

の無減褒輪送は，有力な技法になり得ると考えら

れる．また，X線導管の形状を二［1夫することによ

り，X線を集光することも可能であるので，命後

の放射光を用いた極徴小結一縞あるいは極微小頒域

X線解析のために，X線導管の開発利用が望重れ
る．

　概徴小頒域X線解析法への応用一趨商輝度X線

発生装置との組合わせ一

　加速電子の制動輻射，あるいは，対陰概金鰯の

特性励起によって発生するX線を用いる遜常の古

実験室規模のX線発生装置の場合，電予の運■動エ

ネルギーのほとんどは熱となり，電流競を璃す

と，対陰極の金j．墾を融解してしまう．現狛三は，対

陰極を1亘1転し，かつ，水冷する方法で，大型の装

澄が爽現している．同方式で，60kVの加速電圧

で，1500mAがとれる装擬が，最大であろう、こ二

の装灘でのX線発生蘭積は，1x10mm2で輝度に

直すと苛gkw／mm筥である．X線の発｛；三櫛稜（電予

線の焦点サイズ），1×10mm2は解析しようとする

徴小結晶，微小頒域（ユ0μφ）に比べて如何にも大

きい．X線を取り出す方向は，焦一点繭を約6。の方

陶から見るので，X線源としての爽効サイズは

王×1mm2になるが，それでも，王04も大きい．XGT

の利用を考慮Lたい段階では，試料に照射するX

線強度を増すためには，装置を大型化し，冷却効

率を上げて，X線源の強力化を計る必要があっ

た．装鷲の大型化に伴い，X線源と試料の間の距

離も大きくなるので，！×1mm2程度の焦点サイ

ズでも，入射X線の平行性を大巾には炎せず，試

料上でのX線強度利得があったわけである．しか

し，同じ装轡で，高輝度仕様にすると，電子線の

管電流は，約60mAになるが，焦点サイズがO．1

xlm1皿2（X線の取り醐し角を考慮するとX線源
のサイズとしては実効一ヒニ0．1×O．1、：ニパ）であるた

め糠度は35kw／mm皇得られる．同程度の輝度は，

凹転対陰概の大型裟置を用いずとも，焦点繭稜を

少し小きくしただけで得られる．焦点が微細であ

れぱあるほど発生する熱の拡散が容易で高い輝度

が得られる理である．しかし，微細なX線源の場

含，全X線二騒は少なく（例えぼ前述の大型固転対

陰極X線発生装澄の場含，90kwと3．5kwの養が

ある）かつ，凝点光源からX線が発散し，試料ま

での距離の二策に比例して減褒するわけであるか

ら，試料をX線濾の近傍に鰹かない隈り，試料の

受ける全X線鐙（X線強度）としては，高輝度化

する利、1与はない．その難一1無を角雫決するのがXGT

である．その効果については既に述べた．

　例えぼ通常の蝋結1茎苓1X線阿折装灘での入射X線

の平行性は，1～3×10川ヨラジアソ程度である（封

入式微焦、1黒X線管を用いると0，4x0．8mm聖のX

線源を，約350mm雛れた緒晶の位置から見るこ

とになる）．従ってこの平行性を傑つとして0．4φ

以川ヒの線源サイズの場合は，線源一試料間の距離

を大きくするか，コリメーターで線源の一部を遮

蔽することになり，どちらにしても，線源サイズ

を大きくした線濾の強力化は無意味となる．むし

ろ，焦点サイズを小さくして高輝度化し，線源と

試料1筒の距灘を短かくする方法を考えるべきであ

るが，4車1胴折計のように，複雑な1亘1転機構の場

合は，二1二夫の余地があるにしても仲々難かしい．

そこで，将来の徴小結晶，微小領域X線解析のた

めには，より微小高輝度X線源とXGTおよび1垣］

転軸の交叉精度の蔦い1昼1折計の組合わせによる新

しいX線固折システムを開発設亭1・する必要があろ

う．XGTはその意味で，微小領域X線回折の手

法の一つの鍵でありその性能の陶上（現在は完全

プよ乎造り）は極めて重要である．重た上述の如く，

X線源は，大型強力化よりもむしろ，高輝度化が要

求され，電子レソズを用いた電子ビームの収束あ

るいは，バルス化等，これまでの技術開発とは異

った方舳こ発腿されるであろう．大型阿転対陰極

X線発生装澄の有する基本1杓弱点である同転軸部

分の奥空シールおよび，微小頒域（10μφ程度を惣

定）の解析のための鰯点である同装澄の発生する

振動の除去等の間魑は，電子レソズによる収束，

パルス化により解決されるはずであるので，XGT

の実用化は将来の徴小領域線解析の手法開発の方

向を大きくノ1三右するものと考えられ今後の」：り精
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度の高い実験が要求される1

　補注，X線異常分散効果を周いた結晶構造中の

原予番号近接原子の識別（Fe／V，Fe／Ni）に関す

る研究，あるいは，放射光を用いたダイアモソド

のセクショソトポグラフに関する研究等は，本

報告警の主旨から逸脱するので，この報皆から割

愛した．若し，それ等に関する情報が必要な場合

は公表論文（別途記載）を参照されたい．

　　　　　　　文　　　　　献

王）三宅静雄：X線の回折，PP．89■ユ90，2互7凹22玉・東

　　京，朝倉書店（王965）一

2）H．S．Peiser，H．P．Rooksby　and　A．J．C．Wi1・

　　sPn：X一γ妙D倣舳工｛伽伽pψcγ州α〃加〃肋一
　　バ〃∫，pp．285＿291，London，玉nstitute　of　Physics

　　（三960）．

3）　M．Renninger：Zeit．Kエist．89，3韮4（三934）．

4）W．T．Vetter1ing　and　R．V．Poun（1：J－Opt．
　　Soc．Am－66，王048（1976）．

5）　H．Nakazawa：J．App三．Cエyst－16，23C（1983）
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5．今後の問題点及び将来の課題

　趨高圧カステーショソ（HPS）は研究グループ

と異なり，5年毎に解散再編成を行うことが義務

づけられていない．しかし，研究の節々で成果を

まとめて，それをふまえて新しい展開をはかるこ

とは発足当初から考えられてきた．開発的研究が

一応牽とまる周途として当初約3年を設定し，昭

和52年5月発是後丁度3年経過した目召和55年に研

究報告蕃第！号をまとめた．同じピッチであれぼ

昭和58年に第2号ということになるが現爽には5

年後の昭和60年にその時期が来た．その理癒の最

大なものは，昭和55年度から5ケ年特別研究調整

費及び科学技術振興調整費による“大型静的超高

圧力発生装置の開発”をHPSが担当し，装擬の

建設に多大の時闘，努力をさいたことによる．ま

たこの闘放射光源を利用した高温商圧X線装灘の

建設にも全国の中心的役割をはたし，装置の完成，

立ち上げに多大の努力を払った．またこの閲にX

線導管法の如き独自技術をも育成した、

　振りかえってみるとこの5年問は全員が駆け廻

っていたような状況であったが幸いいずれの開発

課題も予想以上の成果が得られたことは，山畷，

下村，申沢各主任研究官の精力的作業の結果であ

って，全体をアレソジする立場の筆者（福長）が

あえてこの労を多とすべく書きとめておきたい．

　今後の間題点を考えるにあたり，これまでの経

過を見ると，発足当時研究の柱としてすえた大容

量趨高圧装置及び超高圧下のその場観測システム

の開発は頗調に進み，今後は材料研究の種々のフ

ェイズで処理すべき技術的課題の比重が増加する

であろう．例えぱ，大容量装置における種々のパ

ラメーターのより厳密な制御が，結晶育成技術と

の関遠で重要になってくる．趨高圧を利用した材

料研究の段階が進むにつれて，趨高圧技術の側蘭

のみならずその対応としての材料の閲題を考慮す

る必要がある．グループ研究課題が材料に対する

問題意識をかかげ，趨高圧技術と強鰯な結合を傑

つことが理想的である．超高圧がとりあげるべき

材料のうちでも最も重要と考えられる“ダイヤモ

ソド”については幸いこのような理想に近い形で

研究が進行したし，今後もさらに発展が期待され

る、“ダイヤモソド”のみならず他に期待される

材料は少なくないがこれに直緒するグループ課魑

は現在のところ見出し難い、

　以上の現突を踏まえるならば，HPSの今後は趨

高圧技術の開発に有効でしかも材料科学的にも意

義のある材料を選択しながら展開をはかるべきで

あろう．すたわち，今後HPSでは研究課題の前

耐こ刎土けか否かは別にして研究対象材質の選定

が研究進行上閥題になってくるであろう．ただし

この対象材質はグループ研究で行うほど総播的で

はあり得ず，趨高圧技術の発展が依然本来の冒的

であることに変りはない．

　このような観点から超高圧技術と材料の関係を

みるとき，まず重要な闇題は／1）趨高圧下の単結

晶育成技術の確立／対象材質；CBN，8P，GaN

響，（2〕大型焼結体作成技術の確立／対象材質；

ダィヤモソド，CBN，〕3P，B．C響，（3）超高圧高

温下のX線によるその場解折手法の確立／対象材

質；Ge，Siなど基本物質の液相を含む状態図，ダ

イヤモソド，CBNなどの合成機構，基本物質の

圧縮率，急冷困難な商圧相の同定等，非常に多岐

にわた’る．これら全てが短時削こ隈られた人員で

着手できるわげではないが，今後HPSにおいて

独帥こ取組むべき対象材質の選択カ；必要となるで

あろう．

　材料合成の立場から見たとき，10～20GPa領

域における系統的な物質探索も近い将来とりあげ

るべき重要諜題である．ごく微小空閲では10～20

GPaが実現しているとはいえ，材料研究に十分な

試料が得られる経常的装置については依然開発が

進んでいない、しかしながら，大容最趨高装蟹の

開発過穫において，アソピル，シリソダーガスケ

ットなどの基本機成分の応力解析や耐圧限界に関

する基礎的な知見が得られたこと，今後アソピル

材に焼結ダイヤモソドが使用可能になると予想さ

れることを合せて考慮すれぱ，！0～20GPa領域

の開発と新物質の探索もHPSの重要研究課題と

なるであろう．
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