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1．背景と研究目的 

 遷移金属と半金属からなる金属間化合物のうち，半金属の含有量が多い化合物は半金属に由来する共

有結合性が増加し特徴的な結晶構造や電気的性質を示す．特にケイ化物は熱電変換材料などの機能性材

料への応用が期待されている[1][2]．また遷移金属ケイ化物では Cr-Si 系や Fe-Si 系など，同じ 14 族元素で

ある Ge を含む遷移金属ゲルマニウム化物では Cr-Ge 系や Mn-Ge 系などの系で，常圧では合成されない

より 14 族元素に富んだ化合物の合成が報告されている[3][4]．本研究の対象となる Mn-Si 系では Mn11Si19

が常圧下で最も Si を含む化合物として知られているが，高圧下でより Si に富んだ化合物の合成が期待

される．今回は 20 GPa までの圧力領域における Mn-Si 系の超高圧合成について BL2S1 での測定で得ら

れた結果を報告する． 

 

2．実験内容 

 高圧合成実験のための出発試料として Mn 塊（99.9 %）と Si 塊（99.999 %）をモル比が 1:2 となるよ

う秤量し，アーク溶解法により合金にした後，単ロール液体急冷法により厚さ約 20 μm のリボン状試料

を作製した．リボン状試料は XRD 測定と SEM-EDX 測定を行い，状態図と一致した化合物であり，か

つ Mn と Si が十分均一に分布していることを確認した．高圧発生装置としてダイアモンドアンビルセル

（DAC）を用いた．ガスケット（SUS304）に予備加圧を行い（厚さ約 80 μm），加工用レーザーにより

試料室を作製した後，リボン状試料をデザインナイフで切り（約 80×80×20 μm3），圧力媒体（NaCl）で

挟んで試料室に充填した．目標圧力まで常温で加圧した後，試料にファイバーレーザーを照射して加熱

することで高温高圧合成を行った．高圧合成実験を行った試料を常圧に回収し，ポリイミドキャピラリ

ーの先端に固定した試料については，BL2S1 にて XRD 測定を行った．また DAC で圧力を保持したまま

XRD 測定を行う高圧その場測定も行った． 

 

3．結果および考察 

 右図は出発試料の常圧 XRD パターン，および約 20 GPa で合成した試料の

加熱前後での高圧その場 XRD パターンを示す．加熱前の試料は出発試料と同

じ相で説明することができた．一方加熱後の試料のパターンは既知の Mn-Si

系化合物では説明することができなかった．以上より，約 20 GPa 高温下で新

規マンガンケイ化物が合成されることがわかった．その後減圧過程における高

圧その場 XRD パターンを測定し，準安定性を調べた．現在，新規相の結晶構

造について解析中である． 
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