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研究成果の概要（和文）：申請者は低変成度堆積岩から高変成度堆積岩に適用できる炭質物の結晶性に基づく新
しいタイプの地質温度圧力速度計の開発のために装置開発と高温高圧実験を実施した．装置開発では，低温領域
で確立されている温度指標であるビトリナイト反射率測定と顕微ラマン分光装置による炭質物分析が同時に測定
できるシステムを構築した．そして高圧高圧実験により高圧条件下での石墨化に必要な活性化体積を実験的に決
定した．この2つの成果から低温領域まで温度計を外挿しより利便性の高い炭質物温度計の構築が可能となっ
た．

研究成果の概要（英文）：We constructed a new hybrid system with Vitrinite reflectance measurement 
and micro-Raman spectrometry. In addition, the activation volume of graphitization under 
high-pressure conditions (0.5~8.0 GPa) was experimentally determined. Our two results in this grant 
have made it possible to develop a more reliable geothermobarometry of carbonaceous material for 
low- to high-grade metamorphic rocks. 

研究分野： 固体地球科学

キーワード： 炭質物　グラファイト　顕微ラマン分光法　高温高圧実験

  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
岩石被熱温度が現在より正確に測定できれば，変成岩地域の高精度な地質情報を社会に提供できるようになる．
現在我々が作成している地質図は，建築物施工や防災計画の観点から広く利用されており，この研究の発展によ
り一段の利活用が期待される．さらに我々の作成している地質温度計は，これまで研究が困難であるにも関わら
ず日本に広く分布する低変成岩石に焦点を当てている．そのため炭質物を利用した高精度な変成作用の解析から
日本の新しい地質構造発達史の構築が可能となる．

※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、研究者個人に帰属します。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９（共通） 
 
１．研究開始当初の背景 
 
岩石中に普遍的に含まれる有機物は，地下の熱や圧力などの影響によって「炭質物」そして「グ
ラファイト」へ結晶構造を連続的に変化させる．この一連の結晶構造進化は，地球表層・地球内
部・地球外物質の温度圧力・時間スケールを知る上で重要な「地質学的指標」として広く利用さ
れている(例えば Buseck and Beyssac 2014, Elements)．このプロセスは全岩化学組成や後退変
成作用の影響を受けない「独立した指標」である．そのため沈み込み帯や衝突帯テクトニクスを
議論する上で，有効な温度指標として様々な岩石(堆積岩・変成岩・断層岩)で広く利用されてい
る．一方でこれまでに世界各地の変成帯で構築されてきた炭質物温度指標は，既存の変成鉱物を
用いた地質温度計や熱モデリングの温度条件から推定された経験的な温度計である．つまり現
在の炭質物温度計は従来の地質温度計で求めた変成温度を間接的に代用しているにすぎない．
これでは「独立した指標」としての価値は低く，代用した温度計や熱モデリング・変成地域ごと
の誤差が大きく反映される可能性があり，別手法から直接温度―圧力を定量する手法開発が強
く求められてきた． 
 このような研究背景から，我々は実験的に炭質物からグラファイトへ結晶構造進化に関わる
反応速度定数の決定を行ってきた．これまでにグラファイト合成に必要な活性化エネルギーは 1
気圧で～1000kJ/mol と決定されている．この活性化エネルギーは想定より非常に大きく，大気
圧でグラファイトを形成しようとすると，数時間で~3000 K にも及ぶ高温が必要なことを示唆し
ている．つまり天然プロセスでは何らかの外的要因によって活性化エネルギーが大幅に低下し，
効率的にグラファイトが形成していることが予測されている．そこで我々は，1GPa の高圧下で
天然炭質物を用いたグラファイトの合成を実施した．するとグラファイト形成にかかる見かけ
の活性化エネルギーは ~300 kJ/mol まで低下することを発見し，非常に強い負の活性化体積を
有していることを発見した(Nakamura et al. 2017, American Mineralogist). つまり圧力依存
性を考慮し炭質物の結晶構造進化を反応速度論的に解釈することで，地質学に適用できる高精
度な地質温度圧力計を構築できる可能性を示した． 
 
２．研究の目的 
 
そこで本研究では Nakamura et al. (2017)の研究成果を基に，炭質物の結晶構造進化のさらな
る利便性の発展と地質温度圧力速度計の開発を目標に若手研究を実施した．そして低変成岩～
付加体地域の岩石で反応速度実験に基づく温度圧力推定から，野外データへの応用を目指し研
究を実施した．具体的な研究計画は以下の(1)~(3)の通りである． 
 
(1) 炭質物温度計の低温領域への応用 
従来の炭質物の地質温度計は約 150～650℃まで適用可能と提唱されている．下限は，有機物の
蛍光によってラマンバンドが識別できなくなる問題によって定義されている．しかし石油地質
学や堆積学分野ではより低温領域(50~150℃)での分析手法の確立が求められている．そこでこ
の蛍光に注目した新しい指標を構築する．蛍光は，有機物中の CH 結合などに起因して緑～赤色
(520nm~650 nm)の蛍光を強く発する．熟成温度に依存した系統的な蛍光強度の低下を測定する
ことで，定量化が可能である．ただし堆積岩中の有機物は極少量で微小(<10μm)であるため顕微
領域での蛍光分光装置を作成する必要がある．本研究では，レーザー励起蛍光分光装置を顕微鏡
に新たに設置し(図 1a)，堆積岩中の微小な有機物を分析可能にする．そして反応速度実験と組
み合わせて，蛍光強度を利用した新しい指標の構築と素過程の解明を目指す． 
 
(2) 活性化体積の決定と新しいアプローチからのその場反応速度実験  
1GPa での活性化エネルギーが大幅に低下した事実は，負の活性化体積を有することを示唆して
いる．そこで高温高圧実験により活性化体積見積もりと沈み込み帯でのモデル化を実施した．さ
らにその場顕微ラマン分光分析の実施によってより高精度な反応速度定数の決定を目指し研究
を実施した． 
 
(3) 低変成地域への地質温度計の適用 
現在調査中である長野県大鹿村地域の弱変成岩～付加体岩石において実験に基づく地質温度圧
力速度計から広範囲の温度構造の推定を行った．すでに 300 試料以上の変成岩の観察を行って
おり，これらの泥質岩の温度圧力を既存の地質式温度圧力速度計を利用して推定する．さらに実
験で得られた反応速度定数・活性化体積を利用してより高精度な温度推定を目指し研究を実施
した． 
 
３．研究の方法 
 
(1) レーザー励起蛍光分光装置の開発・実用化 



(2) SAC 及び高温高圧装置を用いた炭質物の活性化体積の決定 
(3) 長野県大鹿村地域の弱変成岩類への炭質物ラマン地質温度計の応用 
 
４．研究成果 
 
[レーザー励起蛍光分光装置の開発・実用化] 
当初の予定では，小型分光器を利用し堆積物中の有機物から発生する微弱な蛍光スペクトルを
取得できる装置の開発を目指し研究を実施する予定であった．しかし科研費取得後に新しい顕
微ラマン分光装置の導入という大きな計画変更があった．この所内競争資金の獲得により，炭質
物分析用のラマン用顕微鏡と 50cm 分光器及び検出器を導入することができ，当初予定していた
小型分光器を購入する必要がなくなった．さらにラマン分光装置用の 532nm レーザーを利用す
ることで，有機物から発生する蛍光を高感度に同定できるようになり，本装置の開発及び実用化
は成功した．そこでレーザー励起蛍光分析とビトリナイト反射率の同時測定が可能な分光ユニ
ットの作成を実施した．すでに顕微ビトリナイト反射率測定装置に関しては，坂口ほか(2012)で
詳しく解説されており，ラマン散乱光―蛍光―ビトリナイト反射率の 3 つの情報を同時に取得
できれば，これまで分析が困難であった低結晶度の有機物試料解析につながると考えた． 
 そこでまずビトリナイト反射率測定装置を顕微ラマン分光装置に導入した．試作したビトリ
ナイト反射率測定装置の詳細は図 1の通りである．主な仕様は① 分光器(Andor Shamrock 500i)
②sCMOS 検出器(Andor zyla 4.2PLUS)+高感度 CCD 検出器(Andor Newton 920P)，③532nm DPSS 
laser, ④シャッター制御装置, ⑤ラマン光学系, ⑥ラマン用顕微鏡(Nikon LV100POL), ⑦観察
用カメラ, ⑧Y 分岐ファイバーバンドルφ200μm, ⑨バンドパスフィルター内蔵安定化タング
ステン光源, ⑩USB 接続光検出器． 

Thorlabs 製 Y 分岐ファイバーバンドルを利用することで，先行研究よりも安価に偏光顕微鏡に
反射率測定用の単色光(546±10nm)を導入することができるようになった．顕微鏡カメラと検出
器は 50:50 のビームスプリッターで反射光を分岐し同焦点距離に調整している．そのためビト
リナイト反射率測定点をモニターしながら微小部の選定ができるようになった．しかしラマン
分光用のレーザースポットは，異なるビームスプリッターで光軸を調整しているためビトリナ
イト用のスポットとレーザー位置を一致させることができない．将来的には，2つの光軸を一致
させるための追加パーツを購入する予定である． 
 今回作成した微小部ビトリナイト反射率測定装置は，ファイバーバンドルのコア径と顕微鏡
の対物レンズによって最大スポットサイズが左右される．実際に各対物レンズで反射スポット
径を測定すると，X20, X50, X100 ごとに，11μm, ~4μm, ~2μmのスポット径を達成できた (図



1b-1d)．100 倍対物レンズを使用することで 200μmファイバーバンドルでも最小 2μmまで光を
絞って微小部からの反射率を測定できるようなった．将来的に更に小さなコア径(50~100μm)の
ファイバーバンドルを使用することでより微小な領域からの顕微反射率測定を目指す． 
 一方で低変成度のビトリナイトは，先行研究通り蛍光が強くラマン散乱光が小さいため解析
に耐えうるラマンスペクトルを取得することが困難であった．特にレーザー強度が強い(1~5 mW)
と容易に変質・非晶質化する(Nakamura et al. 2019)ことが判明し，従来の可視光を利用した顕
微ラマン分光で変成指標を作成するのは困難であることがわかった．このような背景から新し
い研究計画を立ち上げ，2021 年度から「深紫外レーザーが拓くラマン分光岩石学の新展開」に
てこの問題に挑む．これまで地質分野ではほとんど研究例がない深紫外レーザーを利用して自
家蛍光に左右されないラマン散乱光を取得することで，新しい変成指標の作成を目指す． 
 なおこのような研究計画の変更があったため，若手研究最終年度を辞退しており，完成した顕
微ラマンービトリナイト反射率測定装置による本格運用を延期している．2021 年度に深紫外レ
ーザーと高感度検出器を再度導入後に再調整を行い，本格運用を目指す．ビトリナイト反射率測
定装置はすでに完成しているため，スムーズに導入できると考えている． 
 
[SAC 及び高温高圧装置を用いた炭質物の活性化体積の決定] 
SAC(サファイアアンビルセル)を用いた炭質物のその場顕微ラマン分光分析には，様々な分析ハ
ードルがあることが，若手研究での研究実施で明らかになった．1つ目に，現在の sCMOS 検出器
では測定に十分な強度のラマン散乱光を得ることができなかった．特にサファイアから発生す
る自家蛍光によってバックグラウンドが上昇するため，微弱なラマン信号を NA 値の低い超長作
動対物レンズで検出できないことがわかった．この状態で温度を上昇させると近赤外側に更に
熱輻射ピークが重なるため完全にピークが隠れてしまった．このような問題を解決するため，よ
り NA 値の高い超長作動対物レンズの使用と高感度な検出器の導入が必須である．またサファイ
アアンビルからの蛍光を避けるため，650nm 付近のショートパスエッジフィルターを購入し，不
要な蛍光ピークをカットする必要がある．すでに高感度検出器に関しては，深紫外～可視領域ま
で感度の高い検出器を選定しており，新しい検出器を導入する．2021 年度はすでに若手研究を
辞退しているため，基盤 Bの研究計画にてこの問題を解決する計画である． 
 一方で炭質物の活性化体積の決定に関して，通常の高温高圧装置を用いた実験にて活性化体
積の決定に成功した (Nakamura et al. 2020, Contribution to Mineralogy and Petrology). 
我々が決定した負の活性化体積を利用し，沈み込み帯で観測されている温度圧力条件で沈み込
みが起きた場合の有機物の再結晶化過程をモデル化した (図 2 参照)．我々の実験から~40km 付
近までは再結晶化はゆっくり進行し，65~80km までで完全なグラファイトへ変化する．つまりこ
の領域で再結晶化に伴う COH 流体発生や物性の変化が起きている可能性を示した． 

 



[長野県大鹿村地域への応用] 
大鹿村地域に産する泥質岩を利用してこれまで 100 試料以上の顕微ラマン分光分析を実施して
きた．この温度データに広域的な地質図情報を組み合わせることで，従来の野外調査ではわかり
得なかった大規模な地質構造の解釈ができるようになった (図 3参照). 大鹿村地域では，伊豆
弧衝突に関連した大規模なねじ曲がりによって高角度な地質構造と温度構造が示唆されてきた 
(森ほか,2021: 地学雑誌). しかし本研究で広域的な 3 次元温度構造と地質図を作成すること
で，低角度な地質構造と調和的に温度構造が変化していることを初めて明らかにした．特にねじ
曲がりの根拠とされる小渋川沿いの断層は地質調査及び温度構造ギャップどちら観点からも存
在を確認できなった．つまり大構造地質モデルが先行し，モデルに合わせて先行研究では地質図
が作成されていたことが示唆される．更に弱変成岩にジルコン U-Pb 年代測定を組み合わせるこ
とで，弱変成した四万十帯がフェンスター(地窓)として標高の低い部分に露出している構造を
明らかにした．つまり本質的な地質構造は，紀伊半島や四国と同じ低角度な地質構造が支配する
ことが，炭質物を利用した広域的な温度構造解析から明らかにした．今後実験で得られた反応速
度式も利用してさらなる解析を実施する． 
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