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研究成果の概要（和文）：　地球内部における流体の元素運搬能力を明らかにするため、LA-ICP-MSを用いて鉱
物中の個々の流体包有物のin-situ分析を確立した。その分析法を沈み込み帯において岩石－流体反応で形成し
たヒスイ輝石石英岩に適用することで、岩石を形成した流体の元素運搬能力を検討した。その結果、流体はLILE
 (Large Ion Lithophile Element) , リチウム，ホウ素，ニオブに加え，クロムや銅等の遷移金属を含有するこ
とが明らかとなり、HFSE（High Field Strength Element）は複数のプロセスによって岩石中に蓄えられている
可能性が示唆された。

研究成果の概要（英文）：In-situ analysis of individual fluid inclusion by LA-ICP-MS has been 
established to understand the elemental mobility through fluid. This analytical method applied to 
the fluid inclusions in the jadeite-quartz rocks, which formed by fluid-rock interaction in a 
subduction zone. The results show that the fluid in the subduction zone is enriched in LILE (large 
ion lithophile elements), Li, B, and transition metals with relatively HFSE (high field strength 
elements) depleted characteristics. The HFSE accumulate into minerals through multi-stage processes 
of fluid-rock interactions at the different depths in the subduction zone.

研究分野：地球化学
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  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
本研究で確立したLA-ICP-MSによる個々の流体包有物の元素分析は、流体―岩石反応に関する研究や鉱物資源成
因研究、地熱帯の熱水組成の研究だけでなく、過去の海水組成の推定といった過去の地質環境を復元する研究や
生命の発生を知る手がかりを得るのに有効であるため、今後、幅広い研究分野での適用が期待される。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９、ＣＫ－１９（共通） 
１．研究開始当初の背景 
 地殻の進化とその動的過程を知るには、地殻内の変形、化学反応及び物質移動を促進させる
地殻内部の流体の挙動を知る必要がある。そのため、古くから天然の岩石中の流体包有物や高
温高圧実験により作成した流体包有物の化学組成を決定することで、流体の化学組成を明らか
にしようと研究が行われてきた。流体包有物は、鉱物が晶出時の母液を取り込んだもので、現
在の科学技術では直接観察することの出来ない地下深部の流体の化石である。流体包有物中の
塩濃度を決定するには、冷却加熱ステージを用いて流体包有物を冷却加熱することで、その凝
固点降下温度から塩濃度を推定する。塩濃度以外の流体包有物の化学組成を決めるには、二次
イオン質量分析や放射光蛍光 X線分析等が使用されてきたが、一度に測定可能な元素数が限定
され複雑な補正計算が必要であるため、多元素を同時に定量分析するには困難がある。また、
純水中で岩石の粉砕を行うことで、破断面から出てきた流体を純水に溶かし込むクラッシュリ
ーティングでは、異なるステージで取り込まれた流体包有物の平均値しか知ることができない。
近年、FIB 搭載 EPMA または SEM-EDS による流体包有物の元素分析も試みられているが、流体包
有物中の凍結させた液相中の元素濃度は低く，その多くが EDS 検出器では検出できないため，
通常は流体包有物中の固相の化学組成を決定するのに使用される。1995 年、初めてレーザーア
ブレーション(LA)と誘導結合プラズマ質量分析計（ICP-MS）を組み合わせた LA-ICP-MS 法によ
る流体包有物分析が報告された(Shepherd and Chenery, 1995)。その後、ICP-MS と LA システ
ムの性能は、それぞれ向上の一途をたどり、流体包有物分析において重要な課題であった（1）
測定可能な流体包有物の体積の微小化と（2）同時測定可能元素数の増加が可能となった。その
ため、流体包有物の分析技術の開発が盛んになっている。しかし、LA-ICP-MS 分析を用いた流
体包有物の測定は、標準試料調製法や分析条件設定等調整の困難さがあり、世界的に限られた
研究室でのみ実施可能という現状がある。 
 
２．研究の目的 
 LA-ICP-MS 分析によって容易に流体包有物の化学組成の決定が行えるようになれば、マント
ルゼノリスから火山岩中の流体包有物まで、多岐にわたる岩石中の流体包有物に適用が可能で
ある。そこで、LA-ICP-MS を用いて流体包有物の迅速多元素同時分析法を確立し、流体包有物
中の微量元素を含めた化学組成の定量分析を行う。その後、確立した分析法を、岩石—流体反応
によって形成した天然の流体包有物に適用することで、岩石形成に関与する流体の元素運搬能
力を解明することを目的とした。 
 
３．研究の方法 
 本研究では、エキシマレーザーシステム（ESI NWR193UC）と四重極型 ICP-MS(Agilent 7700x)
を組み合わせた LA-ICP-MS システムを利用し、流体包有物の迅速多元素同時分析法を確立する。
この際、研究代表者の考案した流体包有物分析のための標準試料調整法についても検討をする。
確立した分析法を天然の岩石中の流体包有物に適用をした。適用対象試料は、沈み込み帯深部
において岩石—流体反応により形成された高圧変成岩（ヒスイ輝石石英岩）中の流体包有物であ
り、その化学組成を決定することで，沈み込み帯深部の流体の特徴を検討した。 
 
４．研究成果 
 本研究において、LA-ICP-MS による流体包有物の定量分析法が確立された。研究代表者の考
案した標準試料調整法を検討したところ、ガラス標準試料に比べ定量下限が小さくなると期待
されるものの、利用可能な LA システムが限定されることやレーザー条件設定の困難さといった
幾つかの課題が明らかとなった。本研究で確立した分析法を用い、沈み込み帯において岩石—
流体反応によって形成した岩石（埼玉県寄居産のヒスイ輝石石英岩）を対象に流体包有物の元
素分析を実施した。その結果について、以下に示す。 
 寄居産ヒスイ輝石石英岩は、沈み込み帯においてアンチゴライトの安定領域で，原岩である
火成岩を交代して形成された岩石である(Fukuyama et al., 2013, Journal of Asian Earth 
Sciences; Yui & Fukuyama, 2015, Lithos)。そのため、岩石中の流体包有物は沈み込み帯の流
体が取り込まれたと考えられる。LA-ICP-MS による流体包有物分析を行った結果、この岩石中
の流体包有物は， LILE (Large ion lithophile element), リチウム，ホウ素，ニオブに加え，
クロムや銅、チタンといった遷移金属も含有することが明らかとなった。流体中のみかけの Ti
含有量は多いが，ラマン分光法によって流体包有物中には鋭錐石(TiO2)が確認されており，流
体包有物中の固相も共に測定した可能性がある。流体包有物中の固相の成因は二通りあり，結
晶を含んでいない流体が流体包有物として捕獲された後に温度圧力条件の変化に伴って溶存成
分が晶出，または流体中に浮遊する固相が捕獲される場合がある。鋭錐石の成因がどちらの場
合でも，チタンは原岩である火成岩から溶脱したと考えられる。 
 本研究対象のヒスイ輝石石英岩が形成される場より更に沈み込み帯の深部では，アンチゴラ
イト蛇紋岩は脱水反応を起こす。このときの流体の化学組成は，蛇紋岩の脱水によって形成し
たアルプス山脈に産する緑泥石ハルツバージャイトのカンラン石中の流体包有物から得られて
いる（Scambelluri et al., 2004）。蛇紋岩から放出された流体の化学組成は，ヒスイ輝石石英
岩の形成流体とは相対的な濃度は異なるものの，コンドライトで規格化したパターンはよく似
ており，相対的に LILE に富み，HFSE (High field strength element) に乏しい。アンチゴラ



イト蛇紋岩を脱水させ緑泥石を形成する超高圧実験（3.5 GPa, 700 ℃）においても，流体中に
は LILE に加え，イットリウム，ジルコニウム，鉛といった元素が分配され，天然の流体包有物
から得られた流体の化学的特徴と整合的である（Spandler et al., 2014, Chemical Geology）。
さらに，深部の 4 GPa, 900 ℃というザクロ石カンラン岩が形成される条件下の実験では，ザ
クロ石に HREE 及びイットリウム，ジルコニウムが取り込まれ，カンラン石にホウ素が取り込ま
れる。しかし，蛇紋岩からはほぼ全ての LILE とリチウムに加え，かなりの希土類元素，ウラン，
ストロンチウム，イットリウム，ジルコニウム，ホウ素，銀，金，鉛，トリウム，ウランとい
った元素が流体中に溶脱し，流体中のこれらの元素濃度は実験の出発物質である蛇紋岩自身の
元素濃度より高くなること分かっている。結果として，蛇紋岩の脱水によって生じた流体は相
対的に LILE/HREE に高くなる。このような流体が，LILE に富み HFSE に乏しい化学的特徴をも
つ島弧マグマを生じさせる可能性が示唆される。 
 一方、流体に分配されない HFSE はヒスイ輝石石英岩やザクロ石といった鉱物に取り込まれる
と考えられる。本研究のヒスイ輝石石英岩中の HFSE 含有量は高く、HFSE の貯蔵庫になってい
ることを示唆する。また、スペインの Almirez Massif の緑泥石ハルツバージャイト中のカンラ
ン岩中のカンラン石は高い HFSE 含有量を示し、イタリアの Voltri Massif の部分的に脱水し
た蛇紋岩中のカンラン石には高い TiO2値を有するものが報告されている（Garrido et al., 2005, 
Geochemistry Geophysics Geosystems, De Hoog, et al., 2014, Contribution to Mineralogy 
and Petrology）。これらのことからカンラン石もまた蛇紋岩の脱水で生じた HFSE の貯蔵庫にな
っていると考えられる。本研究と過去の研究から，沈み込み帯において HFSE は複数のプロセス
によって岩石に蓄えられている可能性が示唆された。LA-ICP-MS による流体包有物分析から、
流体の元素運搬能力がマグマの化学組成に重要な役割を果たしていることが明らかとなった。 
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