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研究成果の概要（和文）：鉱物中の流体包有物は，その鉱物が晶出時の母液を取り込んだもので地下深部流体を直接分
析できる貴重なサンプルである．流体には水素，酸素，炭素，窒素等の元素が含まれておりその同位体組成は流体の起
源を探る鍵として使われている．本研究では，流体包有物を凍結して，研磨を行い，流体を表面に露出させた後，二次
イオン質量分析法で流体構成元素の同位体分析を行う試料作成法を開発した．

研究成果の概要（英文）：Fluid inclusions in minerals represent host fluid when the mineral has been grown 
in planet interior and in the past. The fluid consists of hydrogen, oxygen, carbon and nitrogen and their 
isotopic compositions are useful to study origin of the fluid. In this study, we developed a novel 
analytical method for isotopic analysis of fluid inclusions applying secondary ion mass spectrometry with 
cryogenic freezing of samples. We also developed grinding and polishing techniques to expose fluid 
inclusions on the sample surface under cryogenic conditions.

研究分野：宇宙地球化学
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１．研究開始当初の背景 
 鉱物形成場の化学システムの理解とその
形成場の成因を研究することは地球化学研
究の基本的な研究テーマの一つである．流体
包有物は鉱物が晶出したときの周囲の母液
がトラップされたものであり，地下流体の直
接のサンプリング試料である． 
 一方，流体の構成元素である水素，酸素，
炭素，窒素，硫黄等の同位体比は流体の成因
を解明するための非常に有用なデータであ
ることが知られている．流体中のこれらの元
素の同位体比を測定するためには mm サイ
ズ以上の大きな流体包有物が必要であった．
鉱物中に多量に存在する流体包有物は µmサ
イズであるので，従来の方法では個々の流体
包有物を測定することが不可能であった．も
し，この普通の流体包有物の構成元素の同位
体比をその場分析できれば，その鉱物の生成
場の化学システムを知るのみならず，結晶成
長につれて，化学システムがどのように変遷
していったかも知ることができる． 
 本研究は，これまで極めて困難で一部の特
殊な例においてでしか実現されていなかっ
た鉱物中の流体包有物の流体構成元素の同
位体その場分析を可能とする分析方法を開
発に挑戦するものである． 
  申請者はこれまで二次イオン質量分析
法(SIMS)の開発を研究の一つとして行って
きた．SIMSの特徴は，固体試料中の µmサ
イズの微小領域の同位体分析ができること
である．これまで，鉱物の微小領域の水素，
酸素，炭素，窒素，硫黄の同位体測定を 1~10‰
の精度で分析する方法を開発してきた．もし
流体包有物を固体にしてSIMSのサンプルチ
ャンバーに入れることができたなら，同程度
の精度で流体包有物のその場分析が可能で
あることが期待できる． 
 
２．研究の目的 
 本研究の目的は，鉱物中の流体包有物の
流体のその場同位体分析法を開発すること
である．流体包有物はその鉱物が晶出時の
母液を取り込んだもので地下深部流体を直
接分析できる貴重なサンプルである．流体
には水素，酸素，炭素，窒素等の元素が含
まれておりその同位体組成は流体の起源を
探る鍵として使われている．本研究では，
流体包有物を凍結して，研磨を行い，流体
を表面に露出させた後，二次イオン質量分
析法で流体構成元素の同位体分析を行う試
料作成法を開発する．この試料作成法が完
成すれば，µm サイズの流体包有物から水
素，酸素，炭素，窒素の同位体比がその場
分析可能になる．鉱物成長の化学システム
を決定することは地球化学研究の基礎であ
るため，本研究は地球化学研究全分野に役
立ち実用的にも応用可能な研究課題と考え
られる． 
 

３．研究の方法 
 本研究期間内に実施した研究は，流体包有
物の流体を鉱物表面に露出させ，研磨し，
SIMS により流体の二次イオンを検出するま
での試料作成方法の確立である． 
 流体包有物を凍結研磨し測定という基本
的な考え方はオーソドックスなので斬新性
はない．しかし，オーソドックスな考え方で
できるはずであるのに，本研究以前に流体包
有物のその場分析が実用化されず普及して
いない状況を鑑みると本研究のチャレンジ
性は大きい．チャレンジしなければならない
点は， 
(1) 流体包有物の流体は塩濃度が高いので，
試料温度は，食塩と水の共晶点温度
(-21.3°C)より低温，より安全性を考え
-30°C 以下の温度で測定が終わるまで
のすべての実験が行われること． 
(2) 流体凍結研磨により凍った流体を試料
表面に露出させること． 
(3) 結霜防止のため水蒸気フリーの雰囲気
で研磨すること． 
(4) 測定時のチャージアップ防止のため，凍
結流体上に金属薄膜コーティングをす
ること． 
(5) 凍結流体が表面暴露時から SIMS 測定終
了まで蒸発・融解しないこと． 
であった． 
 本研究では，SIMS による同位体分析に適合
するように研究計画を企画した．SIMS では試
料の平滑表面に流体包有物を露出させる必
要があり，研磨のために流体を凍結状態に保
つ必要がある．サンプルチャンバーは超高真
空であるため，流体は凍結させる必要がある．
また，SIMS 分析時のチャージアップ除去法を
考慮する必要がある．このうち，分析時の試
料冷却ステージの準備は別予算で既に開発
している．１年目には，試料の凍結研磨法，
2 年目にはチャージアップ除去法の研究開発
計画を予定した． 
上記(1)の条件をクリアするため，試料研磨
盤に液体窒素プールを作成し，-100°C 程度
まで冷却可能な研磨機を設計し北大電子科
学研究所技術部機械工作室において製作し
た．このとき，研磨盤と駆動部との間の断熱
性を十分とることが必要であった．この研磨
盤の上にベアリング機構を持つスライド式
試料研磨機構を設計製作した．また，研磨盤
への液体窒素自動補給装置を設計製作した． 
 次に，窒素雰囲気コントロールできるグロ
ーブボックスを製作し，研磨装置全体をその
中に設置した．この機構により，上記(2)の
条件をクリアした． 
 次に，冷凍ステージ（新規製作）を装備し
た反射顕微鏡をグローブボックスに設置し
た．この顕微鏡による試料表面観察を行い，
上記(3)の条件をクリアした．この試料に対
し，試料表面に露出した凍結流体包有物を速
やかに観察できるようにし，研磨による露出
程度を迅速に検定し SIMS 最適試料の製作を



できる様にした． 
 2 年度は表面に暴露した凍結流体上に金の
薄膜コーティングを行う装置開発を行った．
この装置は既存の金薄膜イオンコーターの
試料台を試料冷却台に改良し，極低温化で金
薄膜をスパッタ蒸着することにより，金蒸着
中の凍結流体の蒸発と融解を防止した．そし
て，上記(4)の条件をクリアした．また，こ
の段階で重要なことは，霜がつかない清浄な
凍結流体表面をずっと維持することである．
そのためイオンコーターもグローブボック
ス内に設置した． 
 表面に金蒸着を施した試料は冷却ステー
ジを装備した SIMS のサンプルチャンバーに
移送される．グローブボックスと SIMS サン
プルチャンバーは室内中の移動が伴うため，
この間の移送期間中に試料が空気に触れな
いような不活性ガス環境試料冷却機構付き
トランスポーター装置が必要になる．この装
置を設計製作した． 
 最後の条件は上記(5)である．このため， 
SIMS 装置のサンプルチャンバーに冷却ステ
ージを装着した．この冷却ステージは液体窒
素により約-190°C の一定温度に測定中の試
料を保つことができる．この温度の時の氷の
蒸気圧は 10-19 Pa なので測定中の凍結流体の
蒸発は無視できると考えられる． 

 
図１ 凍結研磨システム． 

 

図２ 表面に露出した食塩結晶中の流体包
有物． 
 以上の実験操作をスムーズに繰り返しで
きるように，調整改良加工を繰り返し，SIMS
分析可能な凍結流体包有物試料作成方法，チ
ャージアップ防止方法を最適化し，最終的に
すべての実験操作がスムーズに繰り返しで
きるように各段階の実験装置と操作を調整

し流体包有物のその場同位体分析法を完成
させた． 
 
４．研究成果 
 本研究で開発した凍結研磨システムの写
真を図１に示す．液体窒素による凍結研磨装
置，表面観察用光学顕微鏡，金コーティング
装置が窒素雰囲気グローブボックス内に配
置されている．本研磨装置を用いて作成した
凍結流体包有物の表面露出研磨片を図２に
示す．図３は冷却ステージを装備した SIMS
により流体包有物の同位体分析を測定中の
写真である． 
 図２のサンプルに金蒸着を施し，流体が凍
結状態のまま SIMS 分析を行った結果が図４
と図５である．図４には 17O（左）と 16OH（右）
のフラットピークが得られている．氷からの
二次イオン強度は 16OH 強度が 17O 強度より
5000 倍大きい．そのため，16OH 強度の影響を
1‰以下にするには，超高質量分解能モード
が必要である． 

 
図３ 冷却ステージを装備した SIMS． 

 
図４ 流体包有物の質量数17のスペクトル． 
 本研究で行われた３酸素同位体分析結果
と従来の方法(Yurimoto et al. 2014)との比
較を図５に示す．従来の方法では，試料表面



の静電的チャージアップが不可避であり，そ
のため，分析結果は図上の傾き 1/2 の直線に
そった見かけの質量分別効果を除去できな
かった．しかしながら，本課題で開発した分
析法では見かけの質量分別による分析結果
の分散が起こらず，数‰の再現性で安定した
分析が行われていることがわかる． 

 
図５ 本分析法による酸素同位体分析の誤
差の向上． 
 以上の研究成果は，今後，次のような研究
に直接応用され，役立つと考えられる． 
(1) 地殻流体や地球深部流体の直接分析：地
殻流体のその場サンプリングは困難で
あるが，流体包有物は地下深部における
鉱物生成場の流体をトラップしたもの
である． 
(2) 地球外流体の直接分析：地球外流体のサ
ンプリングはされていないが，コンドラ
イト中の鉱物には流体包有物が存在し
ていることが知られている． 
(3) 堆積作用，続成作用，変成作用における
流体の科学 
(4) 金属鉱床における鉱化作用 
(5) 石油探鉱 
 したがって，地球化学，宇宙化学，岩石学，
体積学，地質学，資源地質学，環境科学等多
くの分野に貢献できると考えられる． 
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