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研究成果の概要（和文）： 
海洋地殻がコース石安定温度圧力領域に達して出来た超高圧変成岩中の硫化鉱物を調べること

により、高圧下では鉄・銅・ニッケル・コバルトが一緒に挙動していたが、減圧に伴い銅を含

む硫化鉱物が独自の挙動を開始し、さらなる減圧で、コバルトやニッケルを含む硫化鉱物も独

自の挙動をはじめたことを示唆する組織を見いだした。以上の観察は、硫化鉱物とその中に含

まれる元素の挙動が、温度だけでなく圧力にも支配されていたことを示唆する。 
 
研究成果の概要（英文）： 
Microtextures and mode of occurrence of sulfides in coesite-grade ultrahigh-pressure metamorphic 
rocks imply that Fe, Cu, Ni and Co coexisted in the single sulfide phase in high pressure condition 
whereas decompression firstly caused Cu- and Fe-bearing sulfide to behave independently and secondly 
caused independent behavior of Co-, Ni- and Fe-bearing sulfides by further decompression. This 
observation implies that the behavior of sulfides and the elements therein are controlled not by 
temperature change alone but by pressure change as well.  
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１．研究開始当初の背景 

硫化鉱物の研究は 1960－80 年代に盛んに
行われ、特に常圧での実験は様々な系で大変
充実している（e.g. Toulmin & Barton, 1964; 

Geochim. Cosmochim. Acta）。天然岩石中の
硫化鉱物の記載的研究も盛んに行われたが、
これらは主として、鉱床学的な目的によると
ころが大きく、現在でも、鉱床学的立場から
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の研究は続けられている。一方で、変成岩中
の硫化鉱物の研究は、1970－80 年代にかけ
てさかんに行われ、岩石のマトリクスにおけ
る硫化鉱物の記載が進んだ。その主な成果は
磁硫鉄鉱アイソグラッドの発見  (e.g. 
Carpenter, 1974, GSA Bulletin; Tracy & 
Robinson, 1988, Am. J. Sci.)、変成度上昇に
伴う脱硫黄現象の発見(e.g. Ferry, 1981, Am. 
Min.)、硫化鉱物に富む変成岩中の他のマフ
ィック鉱物がMgに富む組成になるのはFe2+

が硫化鉱物に選択的に取り込まれるためで
あることの発見 (e.g. Tracy & Robinson, 
1988)、などである。また、Fe-Ti 酸化鉱物と
の共生を用いて、酸素フュガシティーf(O2)
をはじめとする共存流体の組成が求められ
た（e.g. Itaya et al., 1985, CMP）。しかし、
硫化鉱物は珪酸塩鉱物に比べ、反応が速く、
低温でも反応する  (Barton, 1970, Rev. 
Min.)ため、変成ピーク時の情報などは一切
残し得ないと一般的に考えられるようにな
った（e.g. Ague et al., 2001, J. Petrology）。 
しかし、これまで行われてきた膨大な記載

はほぼ全て岩石のマトリクスに限られてい
る。現在では、岩石のたどった変成履歴は斑
状変晶の組成累帯構造や、それに包有される
レリック変成鉱物を用いて編まれるのが常
識となっている。端的な例は、超高圧変成岩
の超高圧の証拠であるダイアモンドやコー
ス石の産状である。これらはザクロ石やジル
コンに包有されて見つかり、母岩は強く後退
変成を受け、超高圧の証拠は残していないこ
とが多い。硫化鉱物が珪酸塩鉱物に比べ、反
応が速く、低温でも反応することを考え合わ
せると、マトリクスを記載しただけのこれま
での硫化鉱物研究の大部分は、後退変成期の
影響を受けた結果を観察しており、ピーク変
成期以前の情報を取り出せていない可能性
が高い。  

Kawakami et al. (2006, Lithos)は、東南極
リュツォ・ホルム岩体に産する高温・超高温
変成岩サンプルを用い、マトリクスに産する
硫化鉱物と、高温・超高温変成作用時に安定
であった鉱物中の包有物として産する硫化
鉱物の種類・組成を比較・検討した。その結
果、マトリクスの硫化鉱物は包有物の硫化鉱
物とは種類も組成も異なり、後退変成作用の
影響を強く受けていることがわかった。その
一方で、（クラックを通じてマトリクスに繋
がっていない本当の）包有物として産する硫
化鉱物は、ホスト鉱物によってマトリクスの
鉱物や流体との反応から守られた結果、高
温・超高温時の情報を固溶体組成として記録
していることが初めてわかった。すなわち、
硫化鉱物包有物は現在、ラメラ組織などを有
しており、低温で安定な硫化鉱物数種(磁硫鉄
鉱, 黄銅鉱, ペントランド鉱)の集合体になっ
ているが、これを一相時の組成に復元してや

ると、一般の高温変成岩よりも超高温変成岩
の硫化鉱物包有物の方が広い固溶体組成領
域を持つことがわかったのである。J. Brown 
et al. (SGGMP Newsletter, 2006)は同様の
研究をニューカレドニアの藍閃石片岩やエ
クロジャイトを用いて行い、マトリクスと包
有物の硫化鉱物の違いを確認した。つまり、
斑状変晶などに包有されていて、クラックで
マトリクスと繋がっていないような、閉鎖系
の状況下におかれた硫化鉱物包有物であれ
ば、昇温変成期・ピーク変成時の情報を現在
まで保持しうるのである。 
通常の高圧変成岩については既に J. 

Brown et al. (2006)がニューカレドニアのサ
ンプルを体系的に観察・記載しており、高温
～超高温変成岩については Kawakami et al. 
(2006)で観察・記載されているが、超高圧変
成岩ではこうした先行研究がなく、新しい知
見が得られる可能性が高い。 

 
２．研究の目的 

 
硫化鉱物の安定性に関する実験研究はほ

とんど全てが常圧でおこなわれているため、
圧力が硫化鉱物の安定性や固溶体組成、相変
化に及ぼす影響はよくわかっていない。通常
の高圧変成岩との比較により、圧力依存性が
ある現象を検出できるかもしれない。 
変成ピーク時に安定であった鉱物に包有

される硫化鉱物・Fe-Ti 酸化鉱物の組み合わ
せを用いることにより、適切に f(O2)－f(S2)
履歴を解読し、既にほぼ構築されている温
度・圧力・時間履歴に組み込む。 
この際、ザクロ石など主要造岩鉱物中に見

られる微量元素の組成累帯構造と硫化鉱
物・Fe-Ti 酸化鉱物の消長の関係も詳細に観
察し、温度・圧力・時間履歴と f(O2)－f(S2)
履歴の結合のための当時面を表す時間パラ
メータとして用い、年代測定可能な鉱物の消
長と相関がないかを調べる。 

また、ザクロ石などに含まれる硫化鉱物中
の硫黄の起源について、同位対比を決定する
ことで考察する。 
 以上に加え、東南極リュツォ・ホルム岩体
産の高温～超高温変成岩についても既に記
載済の試料を中心に研究を行い、共存する酸
化鉱物や主要変成鉱物中の微量元素による
組成累帯構造などと絡めた議論を行う。 
極限変成作用の端成分である超高温変成

岩と超高圧変成岩で同じ手法の有用性が確
認されれば、「硫化鉱物がいつの時点の、ど
のような情報を記録しているのか」を、変成
岩一般で明らかにでき、プレート収束域での
流体やメルトが関係した深部プロセスの詳
細・厳密な理解に貢献できる。 
 
３．研究の方法 



 

 

用いるサンプルは以下の通りである。 
エクロジャイト：Zhang et al. (2009)によ

って岩石学的記載・温度圧力履歴の推定がな
され、650℃, 3.0GPa 程度の最高変成条件か
らの等温減圧過程が推定されている、中国北
ツァイダム（Qaidam）に産する超高圧変成
岩である。 

高温～超高温変成岩：申請者が第 44 次南
極地域観測隊で採取してきたリュツォ・ホル
ム岩体のものを用いる。同地域の一般的な岩
石学的研究は既に詳しくなされており、硫化
鉱物についても Kawakami et al. (2006)で詳
しい記載がされている。 

これらを、反射・偏光顕微鏡下で検鏡観察
し、硫化鉱物・酸化鉱物の産状を Kawakami et 
al. (2006)にならい、①包有物、②マトリク
ス、③クラックでマトリクスに繋がる包有物
(pseudo-inclusion)にわけて詳細に記載す
る。その後、これらを京都大学設置の電子線
マイクロプローブ JEOL8105 を用いて反射電
子線像による観察と定量分析を行い、特に包
有物のうちラメラなどで複数相に分かれて
いるものについては X線元素マッピングを併
用して包有時（一相時）の組成を復元する。
また、包有しているホスト鉱物の化学分析も
行う。 

特定の硫化鉱物・酸化鉱物に濃集する微量
元素を決定し、観察された硫化鉱物・酸化鉱
物の消長と、ザクロ石など主要変成鉱物中の
当該微量元素による組成累帯構造形成の因
果関係について調べ、スポット年代測定可能
な鉱物（ジルコン、モナズ石、燐灰石など）
が反応に関係していないか調べる。  

これらの作業から、変成作用のどの時期
（温度・圧力）に取り込まれた硫化鉱物がど
のような化学組成をしているのかについて
読み取っていく。 

硫化鉱物・酸化鉱物の組み合わせ及び組成
データを元に、観察事実を満たす酸素・硫黄
フュガシティー条件について、f(O2)- f(S2)
ダイアグラム上で考察する。また、硫化鉱物
の相変化や組成変化を引き起こす圧力依存
性のある反応がないかに注目して、組織の解
析を行う。 

十分大きな硫化鉱物包有物が得られた場
合は、SHRIMP で in situ 分析もしくは FIB な
どでサンプルを切り出したうえで硫黄同位
体比を測定し、硫黄の起源を考察する。 
 
４．研究成果 
（１）極限領域変成岩中の硫化鉱物が記録し

ている情報について 
 

北中国ツァイダム(Qaidam)に産するエク

ロジャイト中の硫化鉱物について、ピーク圧

力時に加え、次の 2 段階の減圧減温過程にお

ける硫化鉱物の挙動を読み取ることに成功

した。 
① ザクロ石中に包有される硫化鉱物は、現

在は複数相の集合体となっており、磁硫鉄鉱

＋コバルトを含むペントランド鉱+iss や磁

硫鉄鉱+コバルトを含むペントランド鉱の組

合せを示す。これらを一相に復元した組成が

超高圧変成時に安定だった硫化鉱物組成で

あると考えられる。従って、超高圧時（コー

ス石安定領域）には鉄・銅・ニッケル・コバ

ルトが一緒に挙動していたと推察される。 
② オンファス輝石中に包有される硫化鉱

物は時に輝石内で「爆発」していることがあ

り、銅を含む硫化鉱物が他の硫化鉱物の集合

体から外に「飛び散って」いる組織を見いだ

した。これは超高圧からの減圧時に硫化鉱物

のうち銅を含む相が分相ないしは溶融する

などして体積増加し、それがホスト鉱物であ

る輝石を破壊した組織であると解釈できる。

この組織は、減圧の過程で、銅が新鉄性から

親銅性の挙動に変化したことを示唆する。 
③ 岩石のマトリクス中では、後退変成期の

角閃石に取り囲まれた硫化鉄などが産する

が、その周囲には銅硫化物に加えコバルトや

ニッケル硫化物が分布しており、②の段階以

降にコバルトやニッケルも独自の挙動をは

じめたことを示唆する。以上の観察は、硫化

鉱物とその中に含まれる元素の挙動が従来

考えられた温度だけでなく、圧力にも支配さ

れている証拠であろう。 
 上述のように、マトリクスに産する硫化鉱

物でも後退変成の時期を特定できれば、変成

岩の形成過程の中で硫化鉱物がどのように

挙動を変化させたのかについて知見を与え、

非常に有用であることが分かった。すなわち、

硫化鉱物は、それを包有する主要な変成鉱物

の形成タイミングをしっかり抑え、現在は分

相している硫化鉱物の一相時の組成や分相

プロセスに注目することにより、「各変成ス

テージにおける硫化鉱物に濃集して含まれ

る微量元素（Cu,Ni,Co など）の、温度・圧

力依存による挙動の変化を記録している」と

言えそうである。特に、圧力依存性のある現

象を見いだしたことは、今後の高温高圧実験

での確認の必要性を提示できたと共に、変成

作用中の硫化鉱物の挙動に関して、新しい視

点を与えるものである。 
本研究で得られた硫化鉱物包有物は非常

に小さく、現在の技術では SHRIMP などに

よる同位対比の in situ 分析が困難であった。

そのため、硫黄の起源については今後の分析

技術開発を待たねばならない。 
 
（２）高温変成岩中のリンの不連続累帯構造



 

 

の成因について 
 
主として東南極リュツォ・ホルム岩体スカレ
ビークスハルセン産ザクロ石－珪線石片麻
岩（Kawakami & Motoyoshi, 2004）について、
リン酸塩鉱物の産状とザクロ石中の微量元
素であるリンによる組成累帯構造を検討し
た結果、以下のことが明らかとなった。 
まず、ザクロ石はリンによる不連続な組成

累帯構造により、リンに富むリム部とリンに
乏しいコア部に分けることが出来た。コア／
リム境界が不規則な形状をしており、かつコ
アとリムに包有されるアルミノ珪酸塩の違
い（コアで藍晶石、リムで珪線石）がコアと
リムの形成圧力の違いを示すことから、この
境界はザクロ石の融食・再成長境界であると
結論した。ザクロ石中のリン濃度の変化は、
包有されるリン酸塩鉱物組合せの変化を伴
っていた。すなわち、コアではモナズ石＋燐
灰石が包有される一方、リムではモナズ石の
みが包有された。異なるザクロ石粒を比較す
る際の等時間面としてリンによるコア／リ
ム境界を用いると、ザクロ石中のリンによる
不連続な組成累帯構造形成とリン酸塩鉱物
組合せの変化を P-Tパスとリンクして考える
ことができる。リンに乏しいザクロ石コア部
は主として昇温期に藍晶石から珪線石の安
定領域で成長し、その間おそらく燐灰石がザ
クロ石のリン濃度をバッファーしたであろ
う。一方リンに富むザクロ石リム部は降温期
に流体に飽和したソリダス付近でメルトか
ら直接晶出し、このとき燐灰石が存在せずモ
ナズ石のみが存在、ザクロ石中のリン濃度は
バッファーされなかっただろう。ザクロ石の
融食はこれらのザクロ石成長ステージ間の
減圧時に起きたと考えられる。 

より一般的にリン酸塩鉱物の消長と、ザク
ロ石中のリンによる組成累帯構造の関係を
理解するためには、温度圧力時間履歴のよく
制約されたサンプルを用いてさらなるケー
ススタディの蓄積が必要であるが、リュツ
ォ・ホルム岩体の他の露岩をはじめとして、
角閃岩相高温部～グラニュライト相の変成
作用を受けているタイや領家変成帯など世
界各地の試料でも同様のリンの累帯構造が
確認できることから、一般に、高温泥質変成
岩中では、ザクロ石内部に包有される硫化鉱
物－酸化鉱物組合せの変化を解析する上で
の等時面として、リンの累帯構造が有用であ
るといえることが分かった。 
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