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研究成果の概要（和文）：地球内部の揮発性成分の挙動を理解するために、マントル由来の火山岩に含まれる鉱
物斑晶のメルト包有物の化学分析を行った。５０～１００ミクロンといった微小なメルト包有物の化学分析を行
うために、各種の局所分析手法を組み合わせる方法を確立した。火山岩に応用した結果、下部マントルに由来す
る海洋島玄武岩のメルト包有物に過剰の塩素を検出した。これは海水由来の塩素が沈み込むスラブにより下部マ
ントルに運ばれ、マントル深部が塩素の貯蔵庫になっており、塩素が地球規模で循環していることを示してい
る。

研究成果の概要（英文）：The aim of this project is to understand geochemical cycles of volatiles in 
the Earth from the studies of mineral-hosted melt inclusions in volcanic rocks derived from the 
mantle. We established a method to combine several in-situ analytical techniques to measure chemical
 composition of melt inclusions with the size of 50-100 microns. This method was applied to 
olivine-hosted melt inclusions in ocean island basalts that are sourced from deep-rooted mantle 
plumes. We found that those melt inclusions are enriched in Cl in correlation with Pb isotope 
ratios, suggesting that seawater-derived Cl was transported to the lower mantle by subducted slabs, 
and thereby the lower mantle involves a mantle domain that preserve significant amount of Cl 
originated from the Earth’s surface. This is a firm evidence that Cl is cycled between the Earth’s
 surface and the deep mantle.

研究分野：マントル地球科学

キーワード： 揮発性元素　マントル　物質循環　メルト包有物　局所分析

  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
揮発性成分は地球表層に存在し、生命が育まれるなど地球の進化に重要な役割を果たしている。今回の成果か
ら、地球表層とマントル深部のあいだで塩素が大循環していることが示された。これは水や二酸化炭素など他の
揮発性成分も大循環していることを示唆するものであり、固体地球と地球表層の共進化を紐解く今後の研究につ
ながる。また、今回確立した分析手法は火山学にも応用でき、マグマ噴出における揮発性成分の役割を理解する
研究にも発展できる。

※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、研究者個人に帰属されます。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９（共通） 
１．研究開始当初の背景 
 
マントルの物質循環過程と化学的進化の解明は、マントルダイナミクスを理解する上で重要

な鍵となる。研究代表者らは、マントルプルームにより運ばれた下部マントル物質由来の海洋島
玄武岩の岩石学・地球化学的研究を通じ、地球内部物質は地殻－マントル間を大規模に循環し、
沈み込んだスラブ由来の成分が下部マントルに貯蔵されている証拠(Hanyu and Kaneoka, 
Nature 1997)、スラブ成分が沈み込む際の化学的分別(Hanyu et al., EPSL 2011; Hanyu et al., 
G-cubed 2011; Kawabata et al., J. Pet. 2011)、スラブ成分のマントルでの滞留時間（Hanyu 
et al., GCA 2014）等について知見を得てきた。それでは、スラブの沈み込みにより水や二酸化
炭素といった揮発性元素も表層－地殻－マントル間で大規模に循環しているのであろうか？か
つては、スラブに取り込まれた揮発性元素のほとんどは沈み込み帯での脱水や融解によって地
球表層に戻されてしまうと考えられてきた。それに対して最近の高温高圧実験研究からは下部
マントル条件下でも水や炭素を含む鉱物相が発見され、地球表層由来の揮発性元素の一部は下
部マントルまで持ち込まれる可能性が指摘されている。また研究代表者らの最新の研究成果と
して、マントル深部由来の海洋島玄武岩のマグマ源に炭酸塩が寄与した痕跡を発見し、その炭酸
塩はスラブの沈み込みによってもたらされたとするモデルを提唱した（Weiss et al., Nature 
2016; Wang et al., PNAS 2018）。このように地球化学的側面からも揮発性元素のマントル大循
環の可能性が示唆されているが、実はこのような議論のほとんどは、水や炭素と挙動を共にする
微量元素や希土類元素などの固体元素を利用した間接的な証拠に頼っていた。 

揮発性元素のマントル大循環の直接的証拠を得るためには、これまで使われてきた固体元素
と組み合わせて、揮発性元素自体を分析する必要がある。揮発性元素はマグマの上昇噴出時に脱
ガスを起こすため、揮発性元素を保持する試料としては海底噴出急冷ガラスか斑晶鉱物のメル
ト包有物に限られる。上部マントルに存在する揮発性元素については、大洋中央海嶺において採
取された急冷ガラス試料を用いた研究が盛んに行われてきた。一方、下部マントルに存在する揮
発性元素については、下部マントル由来である海洋島玄武岩の急冷ガラス試料が希少なため、研
究が進んでいなかった。そこで、本研究では海洋島玄武岩に多く含まれているオリビン斑晶に内
包されるメルト包有物に着目し、脱ガス前のマグマの揮発性元素を分析することにした。 
 
２．研究の目的 
 
地球表層の揮発性元素は沈み込むスラブによりマントル深部まで運ばれるのか、そしてマン

トル深部は揮発性元素の貯蔵庫になっているのか？これを解明するため、本研究では下部マン
トル由来の海洋島玄武岩に含まれるオリビン斑晶のメルト包有物に対し、現在の技術で測定可
能なあらゆる揮発性元素と固体元素を同一のメルト包有物に対して分析する。この一連の分析
ルーチンを確立するのが目的の一つである。 
研究には、沈み込んだスラブ成分の影響を強く受けているとされる南太平洋のフレンチポリ

ネシア諸島やピトケアン島の海洋島玄武岩を用いる。これらの海洋島玄武岩はこれまでの固体
元素やその同位体を用いた研究から、沈み込み成分がマグマ源に寄与していることが明らかに
なっている。このような海洋島玄武岩が持つ揮発性元素の特徴を明らかにするため、オリビン斑
晶のメルト包有物の揮発性元素のデータセットを構築する。そして、各海洋島玄武岩の揮発性元
素と固体元素組成の比較から、海洋島玄武岩のマグマ源である深部マントル物質にスラブによ
って運ばれた揮発性元素が存在するかを検証し、そのようにしてマントルを循環する揮発性元
素の存在量を推定するのが最終的な研究目的である。 
 
３．研究の方法 
 
（１）試料 
 研究には沈み込んだスラブ成分の影響を強く受けているとされる南太平洋のフレンチポリネ
シア諸島やピトケアン島の玄武岩を用いた。これらの試料は、研究代表者らの過去の研究におい
て採取済みであり、全岩試料の化学組成や各種同位体比がすでに測定されているものである。こ
れらの海洋島玄武岩から新鮮なオリビン斑晶を分離し、オリビンに内包されるメルト包有物の
組成分析を行った。以下に記すような種々の局所分析を行うので、メルト包有物は径 50 ミクロ
ンより大きいものを選別した。 
 
（２）分析前準備 
 海洋島玄武岩試料の多くは陸上噴出したものであり、そのような試料のメルト包有物は徐冷
したために微細な結晶の集合体になっている（図１）。局所分析をする際にこのような不均質な
メルト包有物は適していないので、一旦メルト包有物を溶融し、その後急冷することでガラス質
の均質なメルト包有物を作成した。この作業には、本研究で導入した顕微鏡と加熱ステージを使
用した。メルト包有物が露出しないようにオリビンを両面研磨したものを準備、顕微鏡で観察し
ながら加熱ステージを昇温し、溶融を確認した時点で急冷させた。 
  
 



（３）非破壊分析 
 メルト包有物の分析は破壊度の小さいものから順に行った。顕微ラマン分光分析法とマイク
ロＸ線ＣＴ技術を組み合わせ、メルト包有物中の気泡の CO2 量を正確に測定した。（２）の作業
を行った後の均質化したメルト包有物にも、冷却時にメルトの体積が収縮することにより発生
する気泡が存在する（図１）。この気泡には、メルトに対する溶解度の低い CO2 が多く分配され
るので、通常行われているようなメルト部分の分析だけでは真の CO2濃度を決定できない。そこ
で、メルト包有物を露出させる前の段階で気泡の CO2の定量を行った。この分析は北海道大学総
合博物館の顕微ラマン分光分析装置を用いて行った。 
気泡の CO2密度を元来メルトに溶け込んでいたときの CO2濃度に変換するためには、気泡とメ

ルト包有物本体の体積比を求める必
要がある。本研究では海洋研究開発
機構のマイクロＸ線ＣＴスキャン装
置を用いた形状解析法を新たに導入
し、気泡とメルト包有物本体の正確
な体積を決定した。 
以上の分析値から、気泡中の CO2が

メルトに溶けていた時の CO2 濃度に
換算した。この値と、次に二次イオン
質量分析計（SIMS）で測定されるメル
ト部分の CO2 濃度を合算することに
より、メルト包有物に含まれる CO2全
濃度を求めた。 

 
（４）破壊分析 
 オリビンを再研磨しメルト包有物を露出させ、
海洋研究開発機構高知コア研究所の SIMS を用い
てメルト部分の H2O, CO2, F, Cl, S 及び P の濃度
を測定した（図１）。SIMS による局所分析のスポ
ットは 10 ミクロン程度であり、その後の分析の
ための分析領域も温存するよう測定を行うこと
が可能である（図２）。 
 次に、海洋研究開発機構（横須賀本部）の電子
線プローブ（EPMA）を用いて主成分元素と Cl, S
の測定を行った。EPMA は非破壊分析であるが、
EPMA 分析時に必要な炭素薄膜蒸着が SIMS による
CO2 分析時のコンタミネーションになることを防
ぐため、SIMS より後に行った。 

その後、同機構のレーザーアブレーション誘導プラズマ質量分析計（LA-ICP-MS）を用いて主
成分と微量成分元素を同時に測定した（図１）。アブレーションのスポット径は 20～30 ミクロン
である（図２）。最後にマルチコレクターLA-ICP-MSで Pb 同位体比を測定する。この測定にはさ
らにスポット径 30 ミクロンでレーザーを当てる領域が必要なので、サイズが十分大きいメルト
包有物のみを対象とした。 
 

４．研究成果 
 
（１）メルト包有物分析手法の確立 
 上記のような試料準備、非破壊分析、破壊分析
といった一連の分析をルーチン化し、50 ミクロ
ン以上のサイズのメルト包有物から二酸化炭素
を含む揮発性元素、主成分元素、微量成分元素、
Pb 同位体比を高精度に測定する手法を確立した
（Hanyu et al., 査読中）。 

従来の手法で特に問題だったのは、気泡のあ
るメルト包有物の CO2濃度を求める方法である。
ほとんどのメルト包有物には気泡が存在し、メ
ルトへの溶解度の低い CO2 は大半が気泡に存在
していると考えられる。気泡中の CO2密度はラマ
ン分光法により測定できるものの、メルト（ガラ
ス）に溶け込んでいる CO2と合算する際に、ガラ
ス部分と気泡の体積比を測定する必要がある。
先行研究では顕微鏡下でメルト包有物と気泡の
大きさを測定し、体積比を計算していた。しか
し、メルト包有物を楕円体と仮定し、また顕微鏡

 
図１：メルト包有物の分析手法。 

 
図２：メルト包有物の分析痕。 

 
図３：マイクロ X 線 CT で得られたメル
ト包有物の画像。（左上）研磨されたオリ
ビンの光学顕微鏡像。（右上）マイクロ X
線 CT 像。（左下）破線で囲われたところ
にあるメルト包有物の３次元像。（右下）
その断面。球形の気泡が中に見える。 



視野に対して深さ方向の長さを水平方向の長さと同じと仮定するなど、不確定性の大きい方法
で求めざるを得なかった。本研究ではマイクロＸ線ＣＴスキャン装置を用いた形状解析法を導
入し、気泡とメルト包有物本体の正確な体積を決定した。これにより、メルト包有物とその中の
気泡の 3 次元像が 1 ミクロン程度の空間分解能で取得でき、10 ミクロン以上ある気泡の体積を
高い精度で測定することが可能となった（図３）。 
実際、従来法と本研究手法による結果を比較すると、従来法では多くの場合メルト包有物の

CO2 濃度が過少評価される傾向があることが分かった。火山学ではマグマ中の CO2 濃度を用いて
マグマだまりの深度の推定が行われている。メルト包有物を用いてこのような研究を行う際に
は、従来法で求めたマグマだまり深度は再考の必要がある可能性が指摘できる。ここで提案する
新しい分析手法を採用することで、正確なマグマだまり深度や詳細な脱ガス過程を求めること
ができるようになり、火山の噴火プロセスの理解を進展させることが期待できる。 
 
（２）塩素のマントル大循環の解明 
本研究では、南太平洋オーストラル諸島の海洋島

火山から採取した玄武岩のオリビン斑晶に内包さ
れるメルト包有物の塩素の分析を行い、マグマが持
つ塩素は、沈み込む海洋地殻によってマントルへ運
ばれた海水に由来することを突き止めた（Hanyu et 
al., Nature Communications 2019）。 

オーストラル諸島の海洋島火山は、深さ約 2900km
に及ぶマントルの最下層から上昇してきたマント
ルプルームに由来するものであり、従ってその玄武
岩は下部マントルの化学組成を反映している。これ
までの固体元素を用いた研究から、オーストラル諸
島の火山のマグマ源には、およそ 20 億年前に地表
から下部マントルへ沈み込んだ海洋地殻が含まれ
ていることが分かっていた。そこで、沈み込んだ海
洋地殻に伴って揮発性元素が下部マントルまで運
搬されたかを検証するため、この玄武岩に含まれる
揮発性元素を分析した。 
本研究で開発した手法を、オーストラル諸島のラ

イババエ島の玄武岩のオリビン斑晶に含まれるメ
ルト包有物に応用した。ライババエ島には化学組成
の異なる二種類の玄武岩が産出しており、その化学
組成の差、特に鉛同位体比（207Pb/206Pb）の差はマグ
マ源に含まれる熱水変質した海洋地殻量の違いを
反映している。メルト包有物の 207Pb/206Pb の値は広
い範囲を示し、ライババエ島のマグマ源には様々な
割合で沈み込んだ過去の海洋地殻が寄与している
ことが分かった。そして、207Pb/206Pb と塩素量の指
標である Cl/K 比や Cl/Nb 比の間に相関があること
を発見した（図 4）。207Pb/206Pb が低くなるほど Cl/K
や Cl/Nb が上昇することは、マグマ源における海洋
地殻成分が増えるほど相対的に塩素に富んでいることを示している。このことは、熱水変質で海
水を取り込むことにより塩素に富んだ海洋地殻が作られ、その海洋地殻が沈み込むことでマン
トル最下層に塩素を運搬・貯蔵していたことを意味する（図 5）。その後マントルプルームによ
り上昇しライババエ島のマグマを作るといった、塩素の大循環が起きていたことが明らかにな
った。 
 ライババエ島のマグマ

源となった下部マントル物
質の Cl/Nb 比は少なくとも
15 以上であることが言え
る（図 4）。沈み込む海洋地
殻の Nb 濃度は変質の有無
にかかわらず 2～4 ppm の
範囲にあるので、Cl 濃度は
30～60 ppm 以上となる。こ
のような塩素濃度を持つ海
洋地殻が毎年海水からマン
トルに運ぶ塩素量は、火山
活動によりマントルから毎
年脱ガスされる塩素量に匹
敵する。また、塩素を含む

 
図４：ライババエ島のメルト包有物の
Cl/K, Cl/Nb 比と鉛同位体比の関係。
鉛同位体比が低いほど沈み込んだ海
洋地殻成分が多いことを示す。鉛同位
体比に相関して Cl/K や Cl/Nb が増加
することが明らかになった。 

 
図５：本研究より得られた塩素のマントル循環モデル。 



海洋地殻の沈み込みが 40 億年間継続して起きていたとすると、その総量は上部マントルの塩素
量に匹敵し、現在の海水に含まれる塩素の少なくとも 20～40％に相当する（図 5）。このことは、
沈み込んだ海洋地殻が地球の主要な塩素貯蔵庫であることを示すとともに、地球表層環境の塩
素量を抑制していたことを示唆する。固体地球のダイナミクスが、塩素の挙動を通じて、地球表
層における生命進化にも影響を及ぼしていた可能性が指摘された。 
 
（３）地球内部における揮発性元素の挙動 
 上記（２）の成果も加味し、これまでに分析されてきたマントル由来の火山岩の揮発性元素の
データをまとめ、沈み込む海洋地殻が地球表層からマントルへ運ばれた揮発性元素についての
考察を総論としてまとめた（Hanyu and Chen, AGU book, 印刷中）。 
 地球表層（大気、海洋）を占める揮発性元素は、もともとは固体地球に存在したものが火山活
動などに伴う脱ガスにより供給されたものである。一方、地球表層に存在する揮発性元素は、熱
水変質作用により海洋地殻に取り込まれる。それが沈み込むことにより揮発性元素もマントル
へ還流するが、大部分の揮発性元素は沈み込み帯において絞り出されマントル深部までは持ち
込まれないと従来考えられていた。しかし、最近の高温高圧実験研究から、沈み込み帯下でも安
定に存在しうる揮発性元素を含む鉱物が報告され、一部の揮発性元素は地球表層からマントル
深部へ運搬される可能性も指摘されている。これを検証するには、マントル深部由来の火山岩の
揮発性元素量を調べることが必須である。 
 上記（２）のように、塩素は地球表層からマントル深部へ運搬され、塩素に富んだマントル成
分が存在することが明らかとなった。そこで、その他の揮発性元素についても同様のことが起き
ているかどうかを調べるため、マントル深部由来の海洋島玄武岩に対して各種揮発性元素のデ
ータを収集した。揮発性元素に富んでいるかどうかを判別するために、部分融解や結晶分化作用
においてそれぞれの揮発性元素と同様の挙動を取る固体元素との比を求めた。その結果、H2O/Ce
比については代表的な海洋島玄武岩に共通して、上部マントル由来の大洋中央海嶺玄武岩（MORB）
に比較して低い値を示すことが分かった。このことは、沈み込む海洋地殻が沈みこみ帯における
脱水反応により水に乏しくなっていることを示唆する。一方、F/Nd と Cl/Nb については、海洋
島玄武岩のタイプに応じて異なる傾向を示す。上記（２）でも研究した HIMU と呼ばれるタイプ
の海洋島玄武岩では F/Nd, Cl/Nb とも MORB より高い値を示す。一方、EM と呼ばれるタイプの海
洋島玄武岩では F/Nd, Cl/Nb とも MORB より低い値を示す。この結果から、どのような海洋地殻
（玄武岩、堆積物、かんらん岩）が沈み込むかによって、運搬される揮発性元素の挙動が異なる
可能性が示唆された。しかし、このようなデータがまだ限られていることも明らかとなり、固体
地球と地球表層環境の共進化を理解する上でも、火山岩の揮発性元素の研究を促進する必要が
ある。 
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