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研究成果の概要（和文）：地球内部での物質循環やマグマの生成を理解するため，高温高圧下で

マグマやフルイドの化学組成を直接決定するための新しい方法の開発を試みた．化学組成の決

定には，レーザー誘起ブレークダウン分光装置を用いた．分析装置の改良を繰り返し，ガラス

容器内の水溶液中の元素からのプラズマ信号を得ることに成功した．引き続き，ダイヤモンド

アンビルセル内の高温高圧状態のサンプルからの信号を得るための研究が進行中である． 
 
研究成果の概要（英文）：New method for determining the chemical composition of fluid and 
melt under high pressure and high temperature conditions has been developed using laser 
induced breakdown spectroscopy. Also, the second critical endpoints in the systems 
peridotite-H2O (±CO2) and basalt-H2O have been investigated using high pressure and 
high temperature x-ray radiography. 
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１．研究開始当初の背景 
地球内部の高温高圧下では，水はケイ酸塩成
分を溶解した超臨界流体として存在し，この
様な地球内部の超臨界流体は一般にフルイ
ドと呼ばれる．日本列島の様な海洋プレート
が大陸プレートの下に沈み込む地域では，含
水鉱物の脱水分解反応により生成したフル
イドがこの地域でのマグマの生成に重要な
役割を果たしていると考えられている．そこ
で，高温高圧下でのフルイドの物理化学的性

質を理解することが，地球内部での物質循環
や沈み込み帯のマグマ生成を解明する上で
重要となる． 
一般に，圧力の増加に伴いマグマ中への水の
溶解度は増加し，同時にフルイド中へのケイ
酸塩成分の溶解度も急増し，両者の性質は似
てくる．そしてある温度圧力条件（第 2 臨界
終端点）以上になるとついには含水マグマと
フルイドの区別が無くなり，完全に混和した
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した方法により，地球内部物質についてのこ
の臨界条件が徐々に明らかになりつつある
状況にあったが，高温高圧下のマグマやフル
イドの化学組成については未だ不明な点が
多かった． 
研究開始当初の時点においてフルイドの化
学組成を決める場合，主に高温高圧実験によ
り合成した試料を常温常圧に急冷回収して
組成分析が行われていた．しかし，高温高圧
下で様々な成分を溶解するフルイドは，急冷
時に「アルカリ成分を含んだ液体の水＋ガラ
ス＋急冷結晶」といった複数の相に分離し，
高温高圧状態での真のフルイドの化学組成
を決めることは容易ではない．最近では，外
熱式ダイヤモンドアンビル装置内の高温高
圧下のサンプルの化学組成を，シンクロトロ
ン放射光を用いた蛍光 X 線分析（S-XRF）や
粒子励起 X 線分析（PIXE）を用いて，急冷
せずに直接測定することも試みられていた．
しかし，S-XRF や PIXE を行うには大きな加
速器施設が必要であり，各ユーザーのビーム
ラインの使用時間も限られるために十分な
研究は進んでおらず，急冷実験の結果との間
には大きな矛盾が見られる．そこで，実験室
レベルで行える方法による高温高圧状態の
サンプルの化学組成の直接決定が可能な新
しい分析手法の開発が望まれていた． 
 
２．研究の目的 
本研究の目的は，レーザー誘起ブレークダウ
ン分光法（LIBS）という分析方法を使用し，
ダイヤモンドアンビルセル内の高温高圧下
のマグマやフルイドの化学組成の直接決定
を試みることである．同時に，ペリドタイト
+H2O(+-CO2)や玄武岩+H2O 系等における地
球内部の主要な岩石プラス揮発性物質とい
う系において，第 2 臨界終端点の温度圧力条
件の決定を行う．それらの実験結果をふまえ
て，地球内部でのマグマの生成や物質循環を
理解することを目的とする． 
 
３．研究の方法 
ダイヤモンドアンビルセル内の高温高圧状
態のサンプルにパルスレーザーを照射し，サ
ンプルの一部をプラズマ化する．そのプラズ
マ光のスペクトルを観測することにより，サ
ンプルの高温高圧状態のサンプルの化学組
成を決定する．第 2 臨界終端点を決定する実
験では，西播磨の大型放射光施設（スプリン
グエイト）での高温高圧ラジオグラフィー法
を用いた． 
フルイドの化学組成決定に使用する LIBS 装
置は，ダブルのパルスレーザー，分光器，ゲ
ート機能付きのイメージインテンシファイ
ヤ CCD検出器及び，光学系から成る．パルス
レーザーをサンプルに照射するとサンプル
の微小領域がプラズマ化されて発光し，その

発光スペクトルにはサンプル中の元素固有
の波長の光が放出される．この時，元素固有
の光と同時に，周囲の高温サンプルからの黒
体放射等により連続波長成分であるバック
グラウンド光が伴う．パルスレーザー照射直
後に光を観測すると，バックグラウンドとし
ての放射が強く，目的の元素からの信号が埋
もれてしまう．一方，パルスレーザー照射後
ある程度時間が経った後に観測するとバッ
クグラウンドは低下するが，目的の元素固有
の光の強度は高いままとなる．そこで，パル
スレーザーの照射と CCD検出器は動作の時間
同期を厳密に制御して，目的の信号を観測す
るのにベストな条件を探していく必要があ
る． 
 
４．研究成果 
第 2臨界終端点の決定は，西播磨の大型放射
光施設（スプリングエイト）を用いて行われ
た．高温高圧 X線ラジオグラフィー法をによ
り含水メルトとフルイドの安定領域を調べ，
玄武岩＋水系における第 2臨界終端点を決定
することに成功した．また，急冷回収したサ
ンプル中の含水メルトとフルイドの主成分
化学組成を電子線マイクロプローブにより
決定し，含水メルトは玄武岩的化学組成であ
り，それと共存するフルイドの化学組成は高
マグネシアデイサイト的であることを発見
した．これらの結果は沈み込み帯のスラブか
らの脱水やスラブ溶融，マントルウェッジで
のマグマの生成等を議論する上で重要であ
り，成果はアメリカ科学アカデミー紀要に発
表された． 
レーザー誘起ブレークダウン分光法（LIBS）
に関する研究では，まず始めに必要なスペッ
クの装置を用意し，固体の岩石サンプルから
のプラズマ信号を得ることを試みた．レーザ
ーと CCD の時間制御を試行錯誤の上に適切
な条件を探した．その結果，それぞれの主要
元素からのプラズマ信号は容易に得られ，装
置のセッティングはうまくいった．しかし，
当初の装置のままでは，得られる信号の強度
の再現性があまり良く無かった．そこでレー
ザーの光路に時間（タイミング）制御可能な
シャッターを取り付け，入射レーザー光を安
定させることによりサンプルからのプラズ
マ信号の再現性を改善することに成功した． 
固体サンプル次に，本来の目的である液体サ
ンプルからのプラズマ信号の取得に挑戦し
た．液体サンプルは固体サンプルと比較して
サンプルをプラズマ化させるのが難しいこ
とが知られている．これは入射レーザーをシ
ングルではなく，ダブルレーザーで短時間の
間に 2発のパルスレーザーを打ち込むことで
液体をプラズマ化しやすいことが過去の研
究で報告されているため，本研究でもダブル
レーザーを用いた．最終的には高温高圧状態



 

 

の液体サンプルからのプラズマ信号を得る
ことが目標であるが，まずは常温常圧のガラ
ス容器内に封入した溶液サンプルにパルス
レーザーを照射し，ここでも固体サンプルの
時と同様に，レーザー照射と CCDの観測タイ
ミングの時間制御について試行錯誤を繰り
返した結果，溶液中の元素からのプラズマ信
号を得ることに成功した． 
そして現在，ダイヤモンドアンビルセル内の
高温高圧状態のサンプルからの信号を得る
ための最終目標を目指した研究が進行中で
ある．このためにはまず，ダイヤモンドアン
ビルセルをレーザー誘起ブレークダウン分
光装置に応用するための改良が必要である．
セルの改良はほぼ終え，実際にダイヤモンド
アンビルセル内に溶液サンプルを入れ，サン
プルからのプラズマ信号を取得するための
研究が続けられている． 
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