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研究成果の概要（和文）：

クロライト（緑泥石）は続成－変成作用あるいは熱水変質作用といった広範な地質学的環境
に出現する普遍的な造岩鉱物のひとつである。この鉱物は原岩組成や生成の物理化学条件に依
存して広い範囲の組成変化を呈する特徴をもつ。その特徴から、逆に生成条件に関する情報を
引き出すことができる。特に、化学組成から生成温度を読み取る「温度計」をクロライトの地
質温度計という。われわれは低温生成のクロライトに適用できる地質温度計を新たに開発し、
いくつかのフィールドに応用することによってその信頼性を検証した。

研究成果の概要（英文）：
Chlorite is a common rock-forming mineral that is found in a variety of geologic 

environments including diagenetic, low- to high-grade metamorphic, and hydrothermally 
altered rocks with different bulk rock compositions. It displays a wide range of 
non-stoichiometric compositional variations depending on bulk rock composition and 
physicochemical conditions prevailed at the formation. The variation of chemical 
composition in chlorite, therefore, is useful to take off the information on the 
physicochemical conditions of the formation; the use of chlorite composition for estimating 
the formation temperature is called chemical chlorite geothermometry. We developed a 
convenient geothermometer applicable to low-temperature chlorites and also verified the 
validity by applying it to several fields in the present study.
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１．研究開始当初の背景
私は、条件変化に対応した粘土鉱物の構

造・化学組成の変化機構を明らかにすること、

そしてその結果に基づいて地殻表層環境解
析の精密化を目指している。その一環として
本研究ではクロライト（緑泥石）の化学組成
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変化からその生成温度を推定する「地質温度
計」の開発と応用に焦点を当てた。
クロライトは、極めて広範囲の地質環境

（続成作用、低度－高度変成作用、熱水変質
作用）にみられる代表的な造岩鉱物のひとつ
である。その固溶体組成は、全岩組成のほか
に、温度、圧力、流体中の揮発性ガス成分（S2, 
O2, CO2）の活量、および溶存金属イオンの
活量などといった物理化学的条件に依存し
て広範囲の変化を示す特徴をもつ。このこと
は逆に、クロライトの化学組成や構造変化を
知ることによって生成の物理化学的条件に
関する情報を引き出すことができる可能性
を示唆している。高度変成岩中のクロライト
を用いた生成温度・圧力の推定に関しては、
固溶体熱力学の適用によってすでにある程
度の成功を収めているが、低温生成のクロラ
イトは高度変成岩のクロライトとは異なる
化学組成変化の特徴を示し、変成岩と同様の
手法による解析にはこれまで成功していな
かった。これまでに経験的な地質温度計はい
くつか提案されていたが、どの方法も常に合
理的な結果を与えるものでなく、信頼性に乏
しかった。そのため、続成作用、低度変成作
用、熱水変質作用といった低温低圧環境で起
こる鉱物生成過程に関するわれわれの知識
は極めてプリミティブなものである。

２．研究の目的
このような現状を鑑み、本研究の目的の第

一は、続成作用、低度変成作用、熱水変質作
用といった環境で生成するクロライトに適
用可能で、信頼性の高い、しかも簡便な地質
温度計を開発することである。温度・圧力の
正しい推定値が得られれば、その他の生成の
物理化学的条件も正しく推定できるように
なる。第二の目的は、クロライトの化学組成
や結晶構造が物理化学的条件変化に対して
どのように応答するのかということを明ら
かにするとともに、その結晶化学的意味を理
解することである。
第一の目的に対しては、Fe3+量を考慮した

固溶体熱力学に基づき、低温生成のクロライ
トへ適用できる地質温度計を開発し、各種の
地質環境解析に応用することである。地質温
度計の開発自体に意味があると考えられる
が、応用面においても、たとえば、鉱床や地
熱帯地域の試料、あるいは海洋底変成作用を
被った試料に適用することによって、鉱石鉱
物の沈殿・生成過程や水－岩石相互作用をこ
れまで以上に詳細に解析することが可能と
なり、その物理化学的過程を明確にすること
ができる。
第二の目的に対しては、本研究期間中では

完成を見なかった。今後はより適当な試料の
収集を行うとともに、共同研究者との連携を
図り将来の課題として取り組んでいく予定

である。

３．研究の方法
温度計の開発には、フランス人研究者らと

共同で、かれらのデータ（メスバウアー法で
Fe3+の定量を行った）を使って実施した。そ
の検証と応用の目的で、以下の研究を実施し
た。
（１）XPS による Fe3+の定量法の確立
鉱物の化学分析は現在 EPMA によるもの

が主体であり、その方法ではクロライト構造
中の Fe2+と Fe3+の区別は容易ではない。しか
し、温度推定には Fe3+の含有量が重要な量で
あるため、独立に Fe3+量を決定しなければな
らない。Fe3+の決定はメスバウアー法による
のが一般的であるが、その他の方法も開発す
る必要があった。そこで、本研究ではＸ線光
電子分光（XPS）法を用いた Fe3+定量法をル
ーティン化することに努めた。研究対象とし
た試料は北海道豊羽鉱床周辺の変質帯から
得られたコア試料と野外調査で採取した試
料である。同時に、各種の浅熱水性鉱床から
得られたクロライトについても XPS 法で
Fe3+定量を試みた。XPS による Fe3+の定量は、
装置を保有している国際農林水産業研究セ
ンター（つくば）の八田珠郎博士と共同で実
施した。
（２）北海道豊羽試料の薄片作製・観察およ
び EPMA 分析
得られた試料について、多数の薄片を作製

し、偏光顕微鏡観察を行うとともに EPMA
分析を実施した。これは学生との共同研究で
ある。
（３）流体包有物の均質化温度の測定と炭酸
塩鉱物の CO2同位体測定
上記の実験と平行して、推定した温度の信

頼性を確かめるために、流体包有物の充填温
度、共存する炭酸塩鉱物の CO2同位体組成の
測定を実施し、比較検討した。これは学生と
の共同研究である。

４． 研究成果
低温生成のクロライトにも適用できる地質

温度計は、これまでにもいくつか提案されて
いた。その一つは、クロライトの四面体シー
ト中の Al 含有量の変化から温度を推定する
方法。もう一つは、化学組成をクロライト固
溶体の端成分の活量で表現し、熱力学的な関
係から推定する方法である。前者の方法は簡
単ではあるが、必ずしも満足のいく結果を与
えなかった。後者においては、近年実験や天
然の岩石の解析から、クロライト端成分の熱
力学的データが完備されるようになってき
たため、それらに基づいて、われわれは半経
験的で実用的な温度計の開発に取り組んだ。
その結果得られた成果は以下のとおりであ
る。



（１）低温生成のクロライトは高度変成岩中
のものと比較して異なる Si に富み、空席に富
むといった組成的特徴をもつ。このような特
徴を持つクロライトにも適用できる温度計
で、しかも複雑な計算によらず簡単な方法に
よって温度の推定が可能な温度計を開発し
た。類似の地質温度計は Walshe (1986)や
Vidal (2001)によって提案されていた。われ
われの温度計は、低温生成クロライトの特徴
である Si＞３phfu の組成にも適用できるよ
うに、クロライト固溶体の端成分として既存
の研究とは異なる成分を選択した。その結果、
Vidal らのモデルよりも広い範囲の組成に適
用可能となった。Walshe のモデルとは異な
り、sudoite を空席の端成分として選択した。
この点は Vidal と同様である。一方で、Vidal
はクロライト構造中における陽イオンの占
有において、秩序構造を仮定して活量モデル
を構築した。しかし、低温生成のクロライト
の結晶構造は厳密には決定されていないの
で、われわれは陽イオンの占有に対して無秩
序分配を仮定した。以上のような、いくつか
の点で従来のモデルとは異なる過程に基づ
いて温度計を開発した。
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（２）上述のように、低温生成のクロライト
の生成温度の正確な温度推定は、いかに精度
よく構造中の空席の量（あるいは Fe3+量）を
見積もるかに依存している。鉱物中の Fe3+

量の定量法にはいくつかあるが、われわれは
Ｘ線光電子分光（XPS）法を適用し、Fe3+の
定量に成功した。Fe3+含有量はすべての試料
について、常に独立に決定できるわけではな
いので、今後は多くの試料について Fe3+含有
量と鉱物組み合わせの関係を明らかにし、
Fe3+が決定できない場合には、どの程度を仮
定すればよいかという指針を示したいと考
えている。

（３）開発したクロライト温度計を北海道豊
羽熱水系の変質帯生成に適用した。あわせて、
流体包有物の均質化温度の測定、炭酸塩鉱物

の炭素、酸素同位体組成を測定し、温度計の
信頼度を検証するとともに、豊羽熱水系の発
達史をより詳細に理解することに成功した。
この結果は豊羽鉱床（Pb-Zn-Mn を主体とす
る多金属鉱脈型鉱床）の成因の理解にも貢献
するものと信じている。

この科学研究費補助金で得られた成果は、
学術論文として 3 編を公表した（論文④から
⑥）。そのうち 1 編（Inoue et al., 2010、論
文⑤）は Resource Geology における 2010 年
度 Best Article Award に採択された。学会発
表としては 4 件行った。このうち、2 件の国
際学会での講演は本研究に関する招待講演
である。これらの研究の成果はすでに国内外
の研究者により利用され、いくつかの成果が
生み出されている。論文引用も次第に増えて
いるので今後さらなる発展が期待できる。
 この研究で得られた結果のうち、北海道豊
羽熱水系の発達史に関するレヴューを現在
投稿準備中である。また、種々の鉱床からの
クロライト Fe3+の決定と酸素分圧の推定に
関する研究については現在も継続中である。
 上記研究のほかに、期間内において 3 編の
研究論文（論文①から③）を公表した。これ
らの研究は次の新しいテーマである。
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