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導入：

岩石に見られる累帯構造

Fe少

Fe多

カンラン石
(Mg1-xFex)2SiO4

BSE image of type II chondrule in Semarkona
(Jones 1990, GCA 54, 1785)

“solidification zoning”
結晶成長時

（元素分配＠固・液界面，メルト内拡散）

“alteration (thermal/aqueous)”
結晶成長後の変成

（熱拡散，周囲の物質との元素交換）

鉱物に見られる化学組成勾配
→“累帯構造”

• 正累帯構造，逆累帯構造

• 波動累帯構造

• セクター累帯構造

＋
↑today’s topic

累帯構造
（正，逆）

波動累帯構造

セクター
累帯構造

200 um 100 um
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導入：

結晶成長と元素分配

結晶成長（元素分配なし） 結晶成長（元素分配あり）

氷 水

固液界面における原子配列の規則化
↓

界面の前進（結晶成長）

氷 食塩水

固液界面における原子配列の規則化
＋

食塩の排出（分配）
↓

界面の前進（結晶成長）
＋

食塩成分が液相に濃集

多成分系では，結晶と液相の組成が異なるため
結晶成長とともに元素の分配が生じる
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導入：

固溶体の相図と平衡分配係数
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カンラン石の相図
(Bowen & Schairer 1935, AJS 29, 151)

液相線
↓

↑
固相線

Fe/(Mg+Fe) in mol

温
度
 [
K]

カンラン石，(Mg1-xFex)2SiO4

• 主要な造岩鉱物のひとつ

• ふたつの端成分
✓ フォルステライト(Mg2SiO4)
✓ ファヤライト(Fe2SiO4)

• 端成分間の任意のMg/Fe比において
固溶体をなす

ある温度における固相線濃度と液相線濃
度の比 → 平衡分配係数

↓
平衡状態における固相と液相の組成比

凝固とともに固相濃度が変化
↓

累帯構造
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初期メルトの組成

冷却

凝固とともに固相濃度が変化
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累帯構造
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累帯構造
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累帯構造
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累帯構造
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導入：

累帯構造と濃度境界層

↓

結晶
液相

↓

(a) 結晶成長が十分遅い場合
(液相内完全拡散)

(b) 結晶成長が速い場合
(濃度境界層の形成)

↓濃度境界層

• Rayleigh eq. (Rayleigh 
1896, Phil. Mag. 42, 493)

• Scheilの式

• Smith model (Smith et 
al. 1955, Can. J. Phys. 33, 
723)

• kinetic disequilibrium 
(Albarede & Bottinga 1972, 
GCA 36, 141)

隕石などに見られる累帯構造
→形成条件が不明

累帯構造から形成条件を
“診断”する手法の重要性

「濃度境界層」の形成
結晶成長速度と液相内拡散の競合
（右図b）

濃度境界層が関与する岩石組織

• melt inclusion組成の系統的変化 
(Baker 2008, CMP 156, 377)

• 同位体分別 (Watson & Muller 2009, 
Chem. Geo. 267, 111)

問題点：

• 成長速度は一定と仮定

• 成長速度と鉱物成長条件との対応が不明

初期トラン
ジェント↓
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目的：

累帯構造から形成条件を診断する手法の確立

時間

温度

融点 or リキダス

“冷却速度”
“過冷却度”

↓

(b) 結晶成長が速い場合
(濃度境界層の形成)

↓濃度境界層
初期トラン
ジェント↓

結晶成長条件：

• 冷却速度

• 過冷却度

これらの成長条件に対し，
結晶成長速度はどのように
与えられ，結晶中の累帯構
造はどのように決まるのだ
ろうか？

また，結晶の形態は成長条
件に対してどのように依存
し，どのような凝固組織が
期待されるのか？ 冷却速度が一定の場合について結晶成長と元素分配を数値計算

↓
冷却速度に対する累帯構造の違いを調べる

注）実際に鉱物結晶が形成した環境が冷却速度一定とは限らない…
→ 冷却速度一定だと仮定したときに，どのような冷却速度が必要なのかを判断する基準を与える
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モデル物質：

カンラン石, (Mg1-xFex)2SiO4
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calculated solidus and liquidus curves
(Bowen & Schairer 1935, AJS 29, 151)

全組成において固溶体をなす
（全率固溶体）

growth form of olivine // [001]
(Hart 1978, The Canadian Mineralogist 16, 547)

aspect ratio = 0.47

成長速度に異方性が存在
（成長速度が遅い面がフラットになる）

液相線
↓↑

固相線
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計算手法：

フェーズフィールド法

結晶 液相

↑
固・液界面

0

1

結晶相と液相をorder parameter Φ
（フェーズ）で区別する。Φと温度場・濃
度場に関する拡散方程式を解くことによ
り，結晶相の成長と場の量の変化を同時に
扱うことが可能。

本研究：温度 T はgiven
→ フェーズ場 Φ と濃度場 C に注目

フェーズフィールド方程式（温度一様，二成分）
(Bi & Sekerka 1998, Physica A 261, 95)

• 純物質の自由エネルギー

• 各パラメータと”測定可能な”物理量の関係 
(Warren & Boettinger 1995, Acta mater. 43, 689)

拡散係数↑

↓分子体積

結晶化潜熱↑
↑融点

↓界面張力 ↓kinetic係数

↑界面の厚さ(数値計
算上のパラメータ)
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計算設定：

初期温度と初期組成
種
結
晶

液相

3 um

200 um

no
 fl
ux

no
 fl
ux
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初期温度

初
期
固
相
組
成

初
期
液
相
組
成

• 温度一様

• 組成一様

• 結晶と液相が平衡
• 初期温度の違い ＝ 初期液相組成の違い

• 様々な冷却速度で計算（冷却速度依存性）

初期条件 (x方向1次元) 計算条件
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計算設定：
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計算結果：

結晶成長と濃度分布

↑
Feモル濃度

種結晶の位置
↓

液相側
↓

←初期固液界面

• 冷却速度 5x103 K/s
• 初期温度 1900 K

距離 [ミクロン]

温
度
 [
K]

Fe
モ
ル
濃
度
，
フ
ェ
ー
ズ
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計算結果：

初期トランジェントの形成

濃度境界層の形成

累帯構造の形成

(a) 初期状態 (b) 0.0328 s

(c) 0.0476 s (d) 完全凝固
固相濃度が初期液相
濃度より高くなる 初期トランジェントの幅

初期トランジェントにおける
成長速度を求める (next)

局所平衡

fluid inclusion?
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計算結果：

成長速度の指数関数的な増加

固
・
液
界
面
の
位
置
 [
um

]

凝固開始からの経過時間 [sec]

時間に対して指数関数的に増加する
と仮定：

数値計算結果と良く一致

初期成長速度↑
　↑
e-folding time

時間に関して積分

↑界面の位置 界面の初期位置↑

結晶成長速度は
時間とともに増加

• 初期トランジェントの幅 w

• 初期成長速度 R0
• e-folding time t0

↓
冷却速度に対する依存性は？
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計算結果：

冷却速度に対する依存性
初
期
ト
ラ
ン
ジ
ェ
ン
ト
の
幅
 [
um
]

初
期
成
長
速
度
 [u
m
/s
]

e-
fo
ld
in
g 
ti
m
e 
[s
ec
]

冷却速度 [K/s]冷却速度 [K/s]

冷却速度 [K/s]

Fe-rich

Mg-rich

• 冷却速度に対してベキの依存性

• 初期トランジェントの幅，初期成
長速度，e-folding timeは，初期
メルト組成に強く依存する

Mg- or Fe-rich

̃1700 K

Fe-rich

Mg-rich
̃1800 K
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議論：

累帯構造の診断
初
期
ト
ラ
ン
ジ
ェ
ン
ト
の
幅
 [
um
]

冷却速度 [K/s]

Fe少

Fe多

100 um

• 初期トランジェントを示している
累帯構造の同定

• カンラン石と周囲のマトリクスの
組成から，初期メルト組成を算出

↓

冷却速度の推定が可能！

初期メルト組成に対する依存性：

• 冷却速度が同じでも，初期メルト組成によっては，
初期トランジェントの幅に30倍程度の差が生じる

• 例：10 umの初期トランジェントを形成するための
冷却速度は，初期メルト組成に応じて3桁の違いが
生じる

※左図の累帯構造は
Rayleigh分別によっ
て生じたと考えられ
ているので，本計算
結果は適用不可。
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結論

•主要な造岩鉱物のひとつであるカンラン石（Mg2SiO4
とFe2SiO4の固溶体）が冷却速度一定条件下で凝固す
る過程をフェーズフィールド法によって数値計算し
た。

• 冷却速度が一定であっても，結晶成長速度は一定では
ない。初期トランジェント形成時には，凝固開始から
の時間に対して指数関数的に増加することが分かっ
た。

• 初期トランジェントの幅を，初期メルト組成と冷却速
度の関数として求めた。これは，急冷に伴って生じた
カンラン石結晶の形成条件を推測する上で新たな診断
法となる。

• 初期トランジェントの幅は，初期メルト組成に強く依
存した。累帯構造の診断をする際には，初期メルト組
成を正確に評価する必要がある。

Fe少

Fe多

100 um

↓濃度境界層
初期トラン
ジェント↓
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