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研究成果の概要（和文）：岩石を構成する鉱物の中には水やガスが流体包有物として捕獲されている．この流体
包有物の密度は，変成岩が上昇してくる過程で晒される高温高圧の環境により，焼き鈍しを受けて低密度化する
という考えがある．この低密度化の過程は被熱時間により進行度合いが決まるため，時間の関数として用いるこ
とが出来る．本研究では流体包有物の密度変化の過程を詳細に研究するために，密度を決定する重要要素の一つ
である化学組成に注目し，個々の微小包有物（＜10μｍ）の化学組成を決定する手法の開発を行った．特に近年
岩石学の分野で普及しつつある集束イオンビーム（FIB）を活用した．

研究成果の概要（英文）：Fluid inclusion in metamorphic rocks indicate the physicochemical properties
 under which they formed. Among the expected physicochemical properties, bulk density of the fluid 
inclusions are known to be modified during their exhumation to the earth surface, i.e. they can be 
used as the tool for tracking exhumation history. In this study, we focused on the chemistry of 
fluid, which is a critical property to determine bulk density. We took special care on the 
relationship between the occurrence of individual inclusion and deformation history of the host 
mineral. By using a focused ion beam system that becomes common tool in petrology, individual 
inclusions can be analyzed "individually".

研究分野： 岩石学
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  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
岩石を構成する鉱物の中には水やガスが流体包有物として捕獲されている．この流体包有物には，沈み込み帯地
下深部での流体活動が記録されている．地下深部流体は，日本列島地下などで起きているプレート境界地震や火
山活動のトリガーになると言われており，深部で発生する流体の量や化学組成を調べることは，日本のようなプ
レート境界にある国に住む我々にとって重要である．
本研究では，岩石を1ミクロンよりも細かな精度で加工できる集束イオンビーム装置（FIB）と，近年ノーベル化
学賞でも取り上げられたクライオ電子顕微鏡を活用し，流体包有物の化学組成を精密に決定する技術を開発し
た．

※科研費による研究は、研究者の自覚と責任において実施するものです。そのため、研究の実施や研究成果の公表等に
ついては、国の要請等に基づくものではなく、その研究成果に関する見解や責任は、研究者個人に帰属されます。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９（共通） 
１．研究開始当初の背景 
固相（例えば天然に産する鉱物）の中に水やガスなどの揮発性成分がトラップされているものを
流体包有物と呼ぶ．鉱物中に含まれる流体包有物は，その化学的な組成や物理的な性質が形成環
境を反映していると考えられており，変成作用や交代作用，鉱床形成などのプロセスに関与して
いる流体活動を調べるうえで重要なツールであるとされている．変成岩中の鉱物には普遍的に
流体包有物が含まれており，これらの化学組成を調べることで固相と共存する流体が地下深部
で果たす役割，例えば鉱物の反応性や溶解度に与える影響などの情報を読み解く事が可能とな
る．しかしながら，これらの流体包有物の化学組成を調べる上で大きな壁となっていたのが，そ
の小ささ（＜10μm）と，鉱物の多様な成長ステージに対応する包有物の個別分析の困難さであ
った．申請者は，本研究開始までに，変成岩の岩石学的記載に基づき単一起源の流体包有物を主
とする試料を選別し，粉砕抽出を行うことで「小さな流体包有物を集積して分析する」というア
プローチで解決してきた（Yoshida et al., 2011; 
2015）． 
 一方で，流体包有物の密度に注目すると，従来
の鉱物化学組成を用いた温度圧力推定とは全く独
立した圧力計を構築できることが 90 年代から提
案されていたが，CO2 包有物など極めて単純な化
学組成の包有物でのみ実用化されており
（Yamamoto & Kagi, 2008 など），変成岩の流体包
有物に対して適用可能な汎用性の高い手法ではな
かった．また，変成岩中の流体包有物は，その長
い上昇過程（～数百万年）のなかで被る高温環境
の中で，減圧に伴って包有物の密度が鉱物の流動
性による「焼鈍し」を受けて低密度化していると
いうことも指摘されている（図 1：Küster & 
Stöckhert, 1997）．このことを利用することで，変成
岩中に産する多様な化学組成の流体包有物の密度
を精密に推定することで，変成岩帯の上昇過程の情報を読み取ることが出来る「上昇期の温度圧
力計」を構築できると考えた． 
 微小な流体包有物の密度を 1 つ 1 つ別個に決定するためには，それぞれの化学組成を正確に
決定することが必要である．研究代表者は，これまでに Yoshida et al. (2016 EJM) などで，近年
岩石学の分野に急速に普及しつつある集束イオンビーム装置（FIB）を用いて流体包有物の形態
情報などを精密に決定する手法の構築を行っており，今回密度測定の精密化を行う上でも，FIB
が一つのキーテクノロジーとなると考えた． 
 
２．研究の目的 
本研究の目的は，流体包有物の密度を精密に推定するための情報を徹底的に読み出す枠組みの
開発である．流体包有物の密度情報は，従来マイクロサーモメトリーと呼ばれる流体の融点およ
び均質化温度（定積下での温度上昇により気相と液相が混和する温度）の測定により，流体の状
態方程式を計算して決定されていた．この流体の化学組成は，一般的には NaCl を含む水流体
（H2O-NaCl 流体）が仮定されているが，天然に産する流体包有物は，液相中にも NaCl 以外の
種々の溶質が溶け込んでいるとともに，気相には COH 流体のガス成分を含むことが多い．これ
らの情報を正確に組み込まないと流体包有物の密度推定は不正確になる（Yoshida et al., 2016 
EJM）． 
 本研究では，この問題を解決するための手法として，①ラマン分光法によるガス成分の分析 
②マイクロサーモメトリーによる融点情報の読み出
し ③これら二つの情報を解釈するうえで最も重要
となる液相組成の化学組成分析 を行う． 
 流体包有物の精密な密度情報を読み取る手法を確
率するとともに，岩体の上昇中の密度保存過程のモデ
ル化も行う（図 2）． 
 更に，流体包有物の密度や化学組成を読み取ること
で，沈み込み帯や大陸衝突帯で形成された変成岩が
「地表へと上昇してくる」過程で被った流体活動を読
み解き，地下深部で起きている流体活動の実態に迫
る． 
 
３．研究の方法 
流体包有物の化学組成を正確に測定するために，液相
の組成を直接測定する手法を開発する．このために活
用できるのが，近年岩石学の分野で急速に普及しつつある集束イオンビーム装置（FIB）である．
FIB を用いることで，＜10μm の包有物を個別に「小さな箱（ハウス）」として切り出して，種々
の分析と組み合わせることが可能である（Yoshida et al., 2016 EJM）．また，岩石学の分野ではい

図 1 密度の閉鎖温度の概念図 

図 2：流体包有物の減圧のモデル化

(後ろの線は流体の等密度線) 



まだ活用事例が少ないが，FIB は装置内に低温状態を作る cryo-stage を備えているものがあり，
cryo-FIB として運用することで，流体包有物を凍らせた状態で切断し，表面に氷として露出させ
た包有物の液相（水）を直接化学組成分析することが可能である．本研究では，ハウス状の切り
出し（マイクロサンプリング法）と，cryo-FIB での凍結直接分析を組み合わせて，微小流体包有
物の個別組成分析手法を構築する． 
 分析手法構築に当たって，氷の化学組成を正確に決定するための標準試料も作成する．これに
は，人工流体包有物の作成実験を日ごろから行っている東北大学岡本研究室の協力を仰ぐ．ヒビ
を入れた石英試料を，化学組成をコントロールした溶液中で熱することで，組成をコントロール
した流体包有物を人工的に作成する．この包有物を標準試料とすることで，cryo-FIB での化学組
成測定の正確性を担保することが出来る． 
 流体包有物の密度保存のモデル化については，先行研究で得られている世界の流体包有物報
告のコンパイルなどから，密度が保存されている包有物と，明らかに焼鈍しを受けている包有物
を調べ，それぞれの減圧パスや時間スケールを比較することで，岩体上昇期の流体包有物の振る
舞いの描像を得る． 
 
４．研究成果 
最終目的は流体包有物のマイクロサンプリングと凍結分析を組み合わせた個別分析手法の開発
だが，本研究はまず第一段階として定性的な凍結分析を変成岩に含まれる微小流体包有物に対
して適用した．その結果の総合的な図を以下に示す（Yoshida et al., 2018 EJM）． 

この図の（a）が，本研究で実施した cryo-FIB 分析による流体包有物直接分析の装置内概略図で
ある．Ga+イオンビームを用いて試料にくさび状の穴を開け，壁面に露出した「氷」（図の b お
よび c）をエネルギー分散型 X 線分析装置（EDS）で直接測定することで，d に見られるような
化学組成のスペクトルを得られる．今回特に注目すべきなのは，Ca や K のピークが観察された
点である．本研究に用いた試料はキルギスの天山山脈から採取した超高圧変成岩の試料である
が，地下 100 ㎞より深いところから上昇してくる過程で，本研究で調べたような Ca-K を含む非
常に濃度の高い流体活動の影響を受けているということが，今回 cryo-FIB-EDS による直接分析
で初めて明らかになった．特に K の報告は，世界の流体包有物研究でもあまり例がなく，これ
まで研究されてきた様々な地域の水流体の組成が，実際に測定してみると K を普遍的に含む可
能性を指摘している意味でも，重要である．一方で，今回の測定結果では EDS スペクトル中に
Ga のピークが強く見えている．これは，くさび状の穴をあける際に使用した Ga ビームが，サン
プルの随所に打ち込まれたものを測定してしまっている影響であり，このままでは定量的な分
析を実施するさいに障りがある．この結果を踏まえて，研究代表者は，マイクロサンプリング法



と cryo-FIB 法を組み合わせる必要性を再確認した．この cryo-FIB-EDS によるキルギスの試料の
分析結果については，Geochemical Journal 誌にて査読付き英語論文として公表し，その一年の中
で同誌に掲載された論文のうちもっとも優れたものに贈られる賞である Geochemical Journal 
Award 2019 に表彰された． 
 東北大学での標準試料作成実験は，環境科学科岡本敦准教授（当時）の協力のもと実施され，
流体組成をコントロールした 8 種類の包有物を作成することが出来た． 

 その一例の包有物写真を上に示す．右側が実際に合成した流体包有物を含む石英の試料であ
る．左図のように，最大で 10μm を超えるような比較的大きな包有物も合成することが出来，標
準試料として用いるには十分なものが得られた．これらの流体包有物の化学組成がコントロー
ルしたものをきちんと保持できているかは，マイクロサーモメトリーによる融点測定で確認を
行った．包有物は意図した化学組成を保存した形で合成されており，標準試料として用いる上で
申し分ない． 
 合成包有物を，FIB でマイクロサンプリングし，凍結分析を実施した結果，＜10μm の流体包
有物溶存元素の構成比を EDS 分析から再現できることがわかり，流体包有物の化学組成の精密
測定が可能だということが分かった．本結果に関して，マイクロサンプリング手法の枠組み提案
は国際学会（Yoshida & Miyake 2019 Int’l Eclogite Conf.）などで発表しており，標準試料も含めた
分析全体の枠組みは現在論文として投稿準備中である． 
 本研究で構築した新しい流体包有物の化学組成分析手法は，従来無視されがちだった微小流
体包有物の化学組成を正確に決定し，新しい知見を得ることが出来るツールである．得られたデ
ータを既存の岩石学的手法（熱力学計算など）と組み合わせることで，地下深部で岩石が経験し
ている温度―圧力―流体履歴を読み解き，また，流体包有物から温度圧力情報を逆に解読するこ
とが出来るようになる第一歩であると言える．今後世界各地の様々な変成岩へと適用していく
ことで，鉱物の組成累帯構造との関係性も踏まえた総合的な研究を展開していくことが可能と
なるだろう． 
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