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研究成果の概要（和文）：　本研究は、点接触変形を受けた部分が超～亜臨界水中で、点接触変形を受けていない部分
と比べてどのくらい高速で溶解するのかを、石英を試料として検討した。点接触変形の荷重の対数を横軸に、溶解した
体積の対数を縦軸に取ったグラフで、明瞭に直線関係を示した。この関係の背景として、点接触変形で形成された圧痕
の深さと変形に要したエネルギーの関係に対して鉱物の結晶方位がどのように影響するのかを検討し、無関係である事
を多数の実験により確認した。

研究成果の概要（英文）：Indentation tests (point-contact deformation) were performed using a nano-indentat
ion tester with a load of 300 mN on a specimen of single crystal of quartz, and then the specimen was imme
rsed in the sub-critical H2O generated in a pressure vessel at high temperature and pressure (350 deg C, 2
0 MPa) for two hours. We observed the indentation area of the specimen after the removal from the sub-crit
ical H2O with a Laser microscope, and noticed that quartz in the indentation rapidly dissolved whereas int
act quartz far from the indentation did not appreciably dissolved. We measured the dissolved volume of qua
rtz and revealed a linear relationship between log(depth of indentation) and log(volume of resolved quartz
). We also examined the influence of crystallographic orientation of quartz on the relationship between th
e depth of indentation and the energy required to produce the indentation, and concluded that crystallogra
phic orientation has no influence on the relationship.
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１．研究開始当初の背景 
 研究開始当初には以下の４項目が明らか
になっていた。 
（１）常温下での石英の塑性変形 
 石英は点接触部では常温でも塑性流動す
ることがわかっていた（Masuda et al., 2000. 
Plastic deformation of quartz at room 
temperature: a Vickers nano-indentation 
test. Geophysical Research Letters, 27, 
2773-2776.）。 

 
 上の図はビッカース圧子（四角錐）を使っ
て９８ｍNで作った圧痕の最深部を超高感度
透過電子顕微鏡で観察したイメージ図であ
る。約 0.5 nm 間隔で石英の格子が規則的に
配列している部分の間に、格子が見えず、ぼ
やけた部分が見える。これは、この部分でア
モルファス化が起こったと考えられる。すな
わちアモルファス化でも塑性変形が起こる
ことが確認された。この現象を、転位の移動
が原因となる塑性変形と区別するために、
Masuda et al. (2000)では lattice creasing と
呼んだ。 
（２）点接触部での超高圧 

 先端が尖った三角錐バーコビッチダイヤ
モンド圧子で常温・常圧下で点接触変形（塑 
性変形）を起こした石英をレーザーラマン分
光法で観察した結果、非常に高い圧力（最高
で２GPa を越える）が加わっていることがわ
かった（Masuda et al., 2011. Ultra-high 
residual compressive stress (>2 GPa) in a 
very small volume (<1 µ m3)  of indented 
quartz. American Mineralogist, 96, 
283-287）。ラマンスペクトルのピークがスプ
リットする現象が起こる場所があったので、
スプリットしたピークを別々にマッピング
したもののうち、低いラマンシフトを示した
のが左下の図で、高いラマンシフトを示した
のが下の図である。 

石英の場合は、ラマンシフトの量とそこに加
わる圧力の大きさの関係がすでに詳細に調
べられており、この２つの図から、圧痕の中
心部での最大圧力は 2 GPa を越えることが
わかった。なお、この圧力は、圧痕形成時で
はなく、圧痕形成後に、ダイヤモンド圧子を
取り除いた後のいわゆる残留圧力である。 
（３）超臨界水中では点接触変形石英が高速
溶解（予察的結果） 
 常温・常圧下で点接触変形した部分を含む
石英単結晶を静水圧下の超臨界水中に約２
時間おいた後で表面を原子間力顕微鏡で観



察したところ、点接触変形した部分だけが異
常に溶解していたことがわかった(増田他が
地球惑星連合学会で報告)。 

 
 前ページ右下の図は三角錐バーコビッチ
ダイヤモンド圧子を用いて石英表面に作っ
た圧痕の原子間力顕微鏡イメージである。圧
痕は三角錐形をしており、圧痕表面はなめら
かである事がわかる。その試料を超臨界水中
に２時間おいた後で同じ圧痕がどうなった
のかを示したのが上の図である。この図では
圧痕内部で不規則な凹凸があり、表面で溶解
が起こっていることがわかる。圧痕部以外は
ほとんど溶解していないこと、もわかる。 
 圧痕部だけが高速溶解を起こしたことを
（１）と（２）の情報をもとに考察すれば、
圧痕部には超高圧が掛かり、塑性変形等の格
子の変形が起こっており、そこに超臨界水が 
作用すると、容易に溶解する、という結論が
得られる。 
（４）平行四辺形の法則 
 超微小硬度計は圧痕を形成するために投
入したエネルギー（ループエネルギー）を計
測することが出来る。ループエネルギーは圧
痕の深さと規則的な関係にある事が、モース
硬度２から９までのいろいろな鉱物（滑石、
蛍石、方解石、アポフィライト、かんらん石、
電気石、アパタイト、正長石、トパーズ、石
英、コランダム）の計測を通じて明らかにな
った。右上の図はいろいろな鉱物に対する計
測結果である。荷重は１０から１００mN ま
でである。横軸に圧痕の深さの対数を、縦軸
に圧痕形成のために費やしたループエネル
ギーの対数をとってある。この図では，ほぼ
モース硬度の順に右から左にデータが並ん
でおり、各鉱物ごとに直線関係が認められ、
しかも、その傾きは鉱物によらずほぼ３であ
る。一方右下図は、同じデータを示したもの
であるが、鉱物種と無関係に１０〜１００ｍ
Nの各荷重についての直線関係が認められる
ことを示している。その傾きは荷重によらず
ほぼ１である。このような２種類の規則性が

ある事が鉱物の点接触変形でのエネルギー
解 析 か ら 明 ら か に な っ た （ American 
Mineralogist に投稿中）。 

 
２．研究の目的 
（１）本研究では、鉱物の点接触部（マイク 
ロアスペリティー）が超〜亜臨界水中にさら
されたときに起こる高速溶解現象について、
特に石英を試料として実験的に定量化しよ
うとしている。 
（２）超〜亜臨界水中で in situ に点接触状
態を起こすことで、溶解速度にどのような影



響が出るのかを定量的に検討する。 
（３）高速溶解の背景として、鉱物の力学的
性質の定量解析を進める。特に、結晶方位依
存性についての定量的情報を収集する。 
 
３．研究の方法 
以下の３点がポイントである。 
（１） 水を超〜亜臨界状態にすること 
 静岡大学が所有する超臨界水発生装置を
利用する。この装置は一種の高温高圧容器で、
水を圧力４０MPa、温度５５０℃まで発生可
能で、使い勝手も良い。水の臨界点は圧力２
２MPa、温度３７２℃なので、この装置によ
り容易に超臨界水や亜臨界水を発生させる
ことが出来る。また、安定した温度を維持す
るための方法論を検討する。 
（２）超〜亜臨界状態の水の中で点接触変形
を起こすこと 
 非常に良く研磨した鉱物表面に先端の尖
った圧子を押しつけることによりマイクロ
アスペリティーを作り、そこで点接触変形を
起こすのだが、それを超〜亜臨界水の中で行
うことが一つの目的である。課題は２つあり、
一つは圧子の素材をどうするか、もうひとつ
は、超臨界状態の水の中で、圧子を試料に押
しつける方式をどうするか、である。一つ目
の課題については、「ルビー」を使うことに
した。ルビーは比較的硬く、高温高圧に耐え
うる素材であることがわかっている。ルビー
を加工し、先端を尖らせて圧子をつくる。二 
つ目の課題については、それなりのジグを作
り、試料と圧子を安定させる工夫をすること
にした。 
（３）溶解量を適切に測定すること 
 原子間力顕微鏡とレーザー顕微鏡を利用
する。測定しようとしている溶解量は非常に
微量なので、通常の光学顕微鏡は使えない。 
 
４．研究成果 
（１）超〜亜臨界水の安定生成 
 電気炉の電力と流水量をコントロールす
ることにより、高圧容器内の温度・圧力を温
度２℃以内、圧力 0.2 MPa 以内で制御するこ
とができるようになった。 
（２）圧力容器内での点接触変形 
 圧力容器内にジグを工夫し組み込むこと
により、実際に点接触変形を起こすことが出
来た。圧子にはルビーを整形し利用した。石
英の単結晶を試料として、ｃ軸に垂直な面で
実験を行った結果、高速で溶解することが確
認できた。 
 圧痕を作った試料を用意し超臨界水に浸
すのであるが、その試料で同時に超臨界水中
で圧痕形成実験を行った。以下、図で紹介す
る。右上の図は圧痕形成後の石英表面をレー
ザー顕微鏡で取ったイメージである。圧痕が
三角錐形を留めていないことから圧痕を中
心に溶解していることがわかる。溶解してい
る部分は１５μｍ程度である。また、圧痕以
外の場所では溶解はほとんど起こっていな

い事も確認できる。その下の図は、その試料
を超臨界水中で点接触実験を行い溶解させ
た場所のレーザー顕微鏡イメージである。溶
解した部分の大きさは４０μｍほどである。
２つのイメージを比較して、明らかに下の図
の方が不規則な表明形態部分が大きくなっ
ており、非常に激しく溶解したことがわかる。
この実験は１回しか行っていないが、溶解の
程度が大きく異なっていることから、同じよ
うな実験を行えば同じような結果が得られ
ると期待できる。 
（３）溶解速度の定量化 
 次のページ左上の図は、石英の圧痕部での
溶解速度を定量化したものである。横軸に点
接触変形を起こした最大荷重の対数をとり、
縦軸には溶解した石英の体積の対数をプロ
ットした。溶解した石英の体積はレーザー顕
微鏡で測定した。この図から、両者はほぼ直
線関係を示していることがわかる。 
（４）ループエネルギーと圧痕の深さの結晶
方位依存性 
 石英に対して、ループエネルギーと圧痕の
深さの直線関係が、結晶方位によってどのよ
うに変化するのかを調べたのが下の図であ
る。この図には、いろいろな圧子（ヌープ圧
子、ビッカース圧子、バーコビッチ圧子）を
用いて、いろいろな結晶方位の石英について
実験を繰り返し、その結果得られたデータが
プロットされている。この図から、圧子の種 
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き）は圧子の種類によらないこと
ているが、結晶方位依存性については
れない。
のエネルギー計測には
ると予想したが、そうではなかった。同じ条
件で実験を繰り返して確認した。
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