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研究成果の概要（和文）：地球内部における岩石の化学的変化をよりよく理解するためには、鉱物の変質反応速
度を精緻に理解することが重要である。本研究では、かんらん石の変質反応（蛇紋岩化）反応について、変質反
応速度を明らかにするための実験を行った。実験では、２６０－３００度の熱水をかんらん石の粉末にかけ流し
（流通式水熱反応実験）、変質反応の時間変化を観察した。反応後、走査型電子顕微鏡を用いてかんらん石の粉
末の表面を観察したところ、蛇紋石が析出していた。実験結果と変質反応の理論モデルを比較した結果、かんら
ん石の溶解速度と蛇紋石の析出反応速度の比が温度・時間によって変化することがわかった。

研究成果の概要（英文）：To better understand the chemical changes of rocks in the Earth's interior, 
it is important to clarify the alteration reaction rates of minerals. In this study, experiments 
were conducted to clarify the alteration reaction rate of olivine (serpentinization) reactions. In 
the experiment, hot water at 260-300°C was poured over the olivine powder (circulation-type 
hydrothermal reaction experiment), and changes in the alteration reaction were observed over time. 
After the reaction, the surface of the olivine powder was observed with a scanning electron 
microscope, and serpentinite was found to be precipitated. Comparison of the experimental results 
with a theoretical model of the alteration reaction showed that the ratio of the rate of olivine 
dissolution to the rate of serpentinite precipitation reaction varied with temperature and time.

研究分野： 岩石・鉱物学

キーワード： 蛇紋岩化反応　水熱実験　流通式水熱実験　反応経路モデル　反応速度

  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
かんらん石の熱水変質に関する実験を行い、反応メカニズムや反応速度を明らかにした。この成果は、固体地球
の理解や工学的利用のための基礎データとなることが期待される。

※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。



１. 研究開始当初の背景 
海洋底における蛇紋岩化反応は海洋リソスフェアの物理的・化学的性質を大きく変化 

させ、沈み込み帯へ持ち込む水のフラックスを決定するプロセスである。これまで、海洋 
底における蛇紋岩化反応の進行プロセスを理解するために、反応速度が実験的に見積もら
れてきた。これらの研究によると、蛇紋岩化の速度は 250~300°C で最大になること
(Martin & Fyfe 1970)、250~300°C の蛇紋岩化反応における律速過程は、かんらん石の溶解で
あることが示唆されている(Malvoisin et al. 2012)。しかし、これまで 150°C 以上でのかんら
ん石の溶解速度は測定されたことがないため(Rimstidt et al. 2012)、蛇紋岩化反応速度とかん
らん石の溶解速度の直接的な比較はなされてこなかった。また、温度によって律速過程が
どのように変化するかも不明であった。 
 
２. 研究の目的 
(1) 蛇紋岩化反応の水熱実験を行い、かんらん石の溶解速度と蛇紋石の析出速度の両方を

明らかにする。 
(2) 蛇紋岩化反応の水熱実験を行い、かんらん石の溶解と蛇紋石の析出について、反応速

度定数の比率や律速過程が温度によって変化するか明らかにする。 
(3) 蛇紋岩化反応の水熱実験の結果から、かんらん石の溶解速度と蛇紋石の析出速度の式

を推定し、反応の支配要因をデータから明らかにすることができるデータ駆動型解析
手法を提案する。 

 
３. 研究の方法 
本研究では、260～300℃、50MPa の条件下で、蛇紋岩化反応の反応輸送過程を調査するた
めに水熱流通蛇紋岩化実験を行った。シリンジポンプで反応溶液 (0.5 mol NaCl/kg water)を
定流量(2.0 ml/min)で流し、 反応後の溶液を適宜回収する。その後、ICP 発光分析による
溶液化学組成を測定し、溶液化学組成の時間変化データから反応速度を求める。反応溶液
の温度を変化させた実験を複数行い、それぞれの化学制約条件における溶解速度を求め
る。 
 
４. 研究成果 
(1) 実験中の溶液化学と質量バランス計算に基づいて、蛇紋石の析出速度とかんらん石の

溶解速度を推定した。速度の時間的進化は、かんらん石溶解速度と蛇紋石沈殿速度が
時間とともに減少することを示していた（図１a, b）。しかし、蛇紋石の析出速度とか
んらん石の溶解速度の比率は比較的一定であることがわかった（図１b）。 

(2) 反応の支配要因を明らかにするために、ラッソ回帰を行った。ラッソ回帰はスパース
モデリングにより変数選択を行うことができる手法である。鉱物の不均一反応式の対
数をとることで、ラッソ回帰を行うことができるように式変形をすることができる
（図２a, b）。ラッソ回帰を行った結果、スパース性調整パラメータを増やすと、はじ
めに反応の熱力学的駆動力に関する項の係数がゼロになることがわかった（図２b）。
これは、平衡状態から遠い場合、熱力学的駆動力に関する項が１と近似され、反応中
にほとんど変化しなかったためだと考えられる。スパース性調整パラメータをさらに
増やすと、pH の項に対する係数がゼロになることがわかった（図２b）。pH は鉱物の



反応速度を大きく変化させる要因で
あることが知られている。得られた
ラッソ回帰の結果は、実験中の pH
変化が少ないことに起因すると考え
られる。残ったパラメータは、温度
依存に関する項と反応速度定数に関
する項であった。このことは、平衡
から大きく離れた鉱物の反応の経験
則と一致している。以上の結果か
ら、ラッソ回帰を行うことで、鉱物
の不均一反応式を客観的に推定する
ことができることがわかった。 

(3) 鉱物―水間の反応は表面反応である
ために、反応速度は表面積に大きく
影響を受ける。これを評価するため
に、鉱物 i の実効反応速度 k’i を、鉱
物に固有の反応速度 k と表面積 Ai の
積として定義した(k’I = kiAi)。そこ
で、かんらん石の有効溶解速度 k’Ol

と蛇紋石の有効析出速度の k’Srp の比
率による変質反応の変化を検討する
ために、速度論を考慮した鉱物－水
間の反応理論モデル Kinetic reaction 
path modeling を行った。さまざまな
温度におけるモデル計算の結果、
k’Srp/k’Ol の比によって溶液化学組成の
時間変化が変わることがわかった
（図３）。かんらん石の有効溶解速
度に対して蛇紋石の有効析出速度が
１０倍速い場合(k’Srp/k’Ol = 10)、まず
溶液中のマグネシウムイオンの活動
度と水素イオンの活動度の比率が減
少する。その後、マグネシウムイオ
ンの活動度と水素イオンの活動度の
比率が上昇するとともにシリカの活
動度の両方が減少し、蛇紋石と溶液
の安定領域の境界を沿うように溶液
化学組成が変化する。一方、かんら
ん石の有効溶解速度に対して蛇紋石
の有効析出速度が１０倍遅い場合
(k’Srp/k’Ol = 0.1)、溶液中のマグネシウ
ムイオンの活動度と水素イオンの活
動度の比率が上昇したのち、その後、マグネシウムイオンの活動度と水素イオンの活
動度の比率が上昇するとともにシリカの活動度の両方が減少し、蛇紋石と溶液の安定
領域の境界から離れるように変化することがわかった。 

(4) 実験で観察された溶液化学組成と Kinetic reaction path modeling の結果を比較した。そ
の結果、170 度における蛇紋岩化反応における溶液化学組成の時間変化は k’Srp/k’Ol=0.1
の計算結果によりよく説明できることがわかった（図３）。これまでの実験的研究か
ら、250-300 度における蛇紋岩反応は k’Srp/k’Ol>1 であることが示唆されている(Malvoisin 
et al., 2012; Oyanagi et al. 2020)。このことから、かんらん石の有効溶解速度と蛇紋石の有
効析出速度は反応温度によって大きく変化することがわかった。鉱物－水間の反応理
論モデルである Reaction path modeling においては、初生鉱物の溶解が反応を律速して



いると暗に仮定している場合が多い(Helgeson et al.)。そのため、蛇紋岩化反応のモデル
計算を行う場合、速度論を考慮しなければ良い予測モデルを得ることができないこと
を示唆している。 
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