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An experimental study on the viscosity of some silicate melts

（珪酸塩メルトの粘性に関する実験的研究）

学位論文内容の要旨

  マグマの粘性係数は化学組成や温度によって10桁以上変化するため，その火山の噴火様式へ

の影響が非常に大きい．化学組成から粘性係数を求めるモデJレがこれまでにいくつか提唱され

てきた，そのうちShaw (1972)の計算方法は，その簡便さと計算精度の高さから，広く用いられ

ている．しかしこの方法には以下のような適用限界がある．

1． Shawの方 法は 絶対 温度 の逆 数に 対 して 粘性 係数 の対 数が 直線的に増加するとぃう

    Arrheniusの関係を仮定しているが，実際には珪酸塩メルトの粘性は低温で急激に増加し

    Arrheniusの関係から外れるため，低温で粘性を低く見積もる．

2．Si02モル分率が0．8を超える試料に対しては，Si0っ量増加に伴う急激な粘性増加を表現でき

    ず，低い値を与える．

3．アルカリ元素の量に対しアルミニウムが過剰に存在する（以下高アルミナ質と表現）場合，過剰分

    のアルミニウムカ滞陸係数に及ぼす影響が評価されていないため，粘陸係数を計算出来ない．

  上記1～3の難点を克服するため，まず低温での急激な粘性増加を表現できるWLF equationに

対して式中の各バラメータの化学組成依存性を決定することで，広範囲の温度に対応する粘性

係数計算法を開発した．

  WLF equation (Williams et al.，1955)は次式で与えられる．

    A(T -Tg)(1)

    109'rl‘109T]T－―B―→－・’T一1乙

    叩：粘性係数くPas），T：温度（K），Tヨ：ガラス転移温度，

    1T2：Tよでの粘性係数，A，B：定数

  バラメーターの決定は，ガラス転移温度と粘性係数の測定データをもとに行われた．測定試

料は4種類の火山岩溶融物と，雲仙普賢岳第1ドーム溶岩の石基ガラス組成をもとに合成された

試料の計5種類で，そのSi0ワ量は53．78～79．65wt％にわたる．石基ガラスのSi02モル分率はO．86

に達する．ガラス転移温度の測定は示差熱分析（DTA）によって行われた．粘性係数測定には，

ガラス繊維引き伸ばし法と球体引き上げ法を用いた，各試料に対して，DTAから得られたT。を代

入した上で，粘性係数測定結果を（1）式でフイッテイングしてA，B，qRを決定したところ，Aと

qkは組成によらずほぼ一定でそれぞれA＝17．5，logqR”13．Oが得られた．一方BとTヨには組成依

存性が見られた．BとTヨを化学組成と結び付けるために，化学組成から求められるバラメ一夕S

（Shaw，1972）を導入し，B，TよとSとの関係を見た．Sは本来Shawの計算式（後述のく3）式）中で

ArrheniussIopeを表わすパラメータである．Shawは多成分系の珪酸塩メルトを二成分系の珪

酸塩メルトの混合物として扱うことで，Sを次式によって与えた．
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…去（SioXSi02〕  く2）

    XSich： Si0のモル分率，Xi：成分iのモル分率（FE鸚はFe0に，A1203は仮想的にA102に，その量をそ

    れぞ抑換算），si゚ ：Si02・i二成分系がもつArrheniusslopeの，XSiqニ1への外挿値

但し実験に用いた試料の組成範囲はSi02量の低い玄武岩を含まないため，AとnRをそれぞれ

17．5と13．0に固定した上で，Taniguchi  （1993）による玄武岩質試料の粘性測定値に（1）式を

フイッテイングして得られたBとTヨも加えた．その結果，B＝64S2．202S十446，Tf57S2．306S十1341

  なる関係が得られた．

  これらをもとに，文献（Taniguchi，1993` ，Neuvilleetal．，1993）に測定値が記された玄武

岩から流紋岩にわたる試料の粘性係数を計算したところ，計算値と測定値は良く一致した．こ

のうち流紋岩のSi02モル分率は0．84で，この計算法がSiO；モル分率がO．80を超える試料に対し

ても有効であることが確かめられた．

  高アルミナ質珪酸塩メルトに対して上記の計算法を適用するに5よ，（2）式のSを求めるために，

過剰なアルミナ（以下‘A10ゴと表現）に対するsi°（sAlo；゜）が必要である．一方Shawの方法が高アル

ミナ質珪酸塩メルトに対して適用できないのも，sAlo；゜が与えられていないためである，そこ

で高アルミナ質な試料の粘性係数測定結果よりsAlo；゜を求め，Shawの方法を高アルミナ質珪酸

塩メルトに適用できるよう拡張することを試みた，

  shaW（ 1972） の モ デ ル で は 珪 酸 塩 メ ル ト の 粧 紺 捗 さ 数 は 次 式 で 与 え ら れ る ．

    ln1二ニS（楽―1．卿―8．70  の

  Sはの式によって与えられる，高アルミナ質珪酸塩メルトの粘出繊と温度の関係がG）式に従うなら，

＠式はAl町に関する項を含んだ以下の形に変形されるはずである．

    X

  sニS。＋缶hらoxsi02）  の’

    亀：Al（ピ以外の全酸化物のモル分率よりの式によって求められたS

    の’式のSは，高アルミナ質試料の粘陸測定値に◎式をフイッテイングして得られるS（S。とする）

に等しくなければならない．よって次の関係が得られる．

  。。妾も。三ok！  ＠

    △S母＄Xl：Alゆモル分率

sA工ざカ伽sioRね試料のイ―はらず一定紙△s安呱ぜ比例するIよって複

数 の 紕 … て ， xぜ こ 対 し て △ s妾を プ ロ ット す る と， そ の 勾配 カ 弧 ioを 与 える ● ．

  Sユを求めるため，8個の高アルミナ質な合成試料の粘陸係数測定を球体引き上げ法によって行った，

BOttiIlgaaIdweillはれ）に従うと，Xm；はXM02・2（X岬十Xcao十XNa20十XK20）で与えられる．

櫛統で用いた謝斗でiまx嶋iまQ03～0．12にわたる．

    1―：

＃ ら れ た S皿 と イ ― を も と ば 灘 ‥ て △ s寺 を 計 算 し ， xボ 対し て プ ロッ ト し たと こ

ろ ， 両 者 に は 比 例 関 係 カ 況 ら れ ， そ の 比 例 係 数 か ら sAlo； ° ： 516カ 鴻ら れ た ．

  この値をShawカミ与えたsi°の表に新たに加えた上で，十勝岳1988・19年の噴火で放出された高アルミナ

質岩の溶融状態での粘陸係数を計算し，測定値と比較したところ，両者は良く一致した．
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学 位 論 文 題 名 ，

An expenmental study on the viscosity of some silicate melts

（珪酸塩メルトの粘性に関する実験的研究）

  マグマの粘性係数は化学組成や温度によって10桁以上変化するため，火山の噴火様式

への影響が非常に大きい．化学組成から粘性係数を求めるモデルがこれまでにいくっか

提唱されてきた．そのうちShaw(1972)の計算方法は，その簡便さと計算精度の高さから，

広 く 用 い ら れ て い る ． し か し こ の 方 法 に は 以 下 の よう な 適 用 限 界 が あ る ．

  1．Shawの方法は絶対温度の逆数に対して粘性係数の対数が直線的に増加するとい

    うArrheniusの関係を仮定しているが，実際には珪酸塩メルトの粘性は低温で急激

    に増加 しArrheniusの関 係か ら外れ るた め， 低温 で粘性 を低 く見 積も る．

  2．Si02モル分率が0．8を超える試料に対しては，Si02量増加に伴う急激な粘性増加

    を表現できず，低い値を与える．

  3．アルカリ元素の量に対しアルミニウムが過剰に存在する（以下高アルミナ質と表

    現）場合，過剰分のアルミニウムが粘性係数に及ぼす影響が評価されていないた

    め，粘性係数を計算出来ない．

  上記1～3の難点を克服するため，著者はまず低温での急激な粘性増加を表現できる1VLF

equation(TVilliams et al.，1955）に対して，式中の全て（4個）のパラメ一夕の化学

組成依存性を実験的に決定し，広範囲の温度に対応する粘性係数計算法を開発した．

  パラメーターの決定は粘性係数の測定データをもとに行われた．測定試料は4種類の

火山岩溶融物と，雲仙普賢岳第1ドーム溶岩の石基ガラス組成をもとに合成された試料

の計5種類で，そのSi02量は53. 78～79. 65wt%にわたる．石基ガラスのSi02モル分率は

0． 86に達する．各試料について決定した4個のパラメータを化学組成と比較したところ，

2個のパラメータは組成によらずほぼ一定であった．他の2個のパラメータには組成依存

性が見られた，

  組成依存性をもつ2個のパラメータを化学組成の関数として表わすために，それらを

Shaw(1972）が導入レたパラメー夕Sに対してプロットした．その結果，この2個のパラメ

ータはSの2次関数で与えられた．SはShawの計算式中でArrhenius slopeを表わし，



その値は化学組成から計算される．したがって試料の化学組成がわかれば4つのパラメ

ー夕全てが決定され，その試料の任意の温度での粘性係数を知ることができる．

  得られたパラメータを用いて，文献に測定値が記された玄武岩から流紋岩にわたる試

料の粘性係数を計算したところ，計算値と測定値は良く一致した．このうち流紋岩のSi

02モル分率はO． 84で，この計算法がSi02モル分率が0．80を超える試料に対しても有効で

あることが確かめられた．

  高アルミナ質珪酸塩メルトに対して上記の計算法を適用するには，Sを求めるために，

Shawの計算法に，過剰分のアルミニウムが粘性係数に及ぼす影響を評価する項を加える

必要がある．そこで著者は高アルミナ質な試料の粘性係数測定結果よりその項の値を求

め，Shawの方法を高アルミナ質珪酸塩メルトに適用できるよう拡張することを試みた．

  Shawはある温度での珪酸塩メルトの粘性係数はArrhenius slopeによって決定される

と考え，さらに多成分系の珪酸塩メルトのArrhenius slope（前述のS）はSi02を主体と

する二成分系のArrhenius slopeをたし合わせることによって求められると仮定した，

各成分の粘性係数への効果は，その成分とSi02とから成る二成分系のArrhenius slope

によって評価されている．高アルミナ質珪酸塩メルトについてもShawの仮定が成り立っ

なら，過剰分のアルミナを除いた成分から計算したArrhenius slopeと，粘性係数測定

値 から 求めた Arrhenius slopeとの差を 過剰アルミナ の効果と見な せる．

  著者は8個の高アルミナ質な合成試料の粘性係数測定を行った．本研究で用いた試料

の過剰分のアルミナのモル分率はO．03～0.12にわたる．測定結果と化学組成を基に，過

剰分のアルミニウムが粘性係数に及ぼす影響を評価する項の値を求めたところ，化学組

成によらない一定値が得られた．この値を用いて，十勝岳1988ー1989年の噴火で放出さ

れた高アルミナ質岩の溶融状態での粘性係数を計算し，測定値と比較したところ，両者

は良く一致した．

  上記のニつの研究成果は，粘性係数の計算可能範囲を温度・組成の両方で大きく広げ

た．そのため，実際の火山現象が起きている1000゚ C後での精度良い計算が可能になった．

このことは火山の噴火様式，マグマの流動特性を定量的に議論することを可能にするな

ど，火山学に貢献すること大である．

  よって著者は北海道大学博士（理学）の学位を授与される資格あるものと認める．


