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論文内容要旨

 深成岩薮たは,それと同じ徐冷条件下で生成した岩石中のアγデシン(A1135～)から,ラブ

 ラドライト(A鷺～65)組成の低温型斜長石には,特定方向からあてた白色光線でラブラドレッセ

 ンスと呼ばれる光の干渉色現象が観察されるものがあり,これは,100ナノメートノいオーダ

 ーの2種のラメラの周期的穫重なり構造によるとされてきた。ラブラドレッセンスの原因及び発

 色機構については,苦くから議論されているが,定性的な説明しか与えられてこなかった。そこ

 で,ラブラドレッセンスのスペクトルや,電子顕微鏡観察から得た値をもとにし,無限層および

 禽限麟モデルを胴いて,発毯機構の定量的な検討を行った。

 本論文の第ま輩では,ラブラドライトの研磨彌に,白色光線を入射して観察される4種の光学

 的環象を区別し,そのうち,ラブラドレッセンス峨ラメラ構造による白色光の干渉現象であるこ

 とを指摘した。また,従来のラブラドレッセソスについての実験的研究を概説し,未解決の問題点

 を指摘し,さらに,理論的研究の概説についても同様の問題提起を行った。

 第2章では,実験方法およびその結果を述べた。

 第1節では,本研究に用いたカナダL段brador産試料の説畷を行い,試料の広い範囲にわたっ

 て一定の特性色を派すものと,色が累帯状に変化するものがあることを示した。

 第2節では,ラブラドレッセンスのスペクトル分布麟線の測定方法および測定結果を説固し,

 ラブラドライトが特定のスペクトル分布を示すことを鯛らかにした。

 第3節では,電子顕微鏡の2段レプリカ法,および透過法によって,ラメラの1轡1享を測定した

 結果を述べた。ラメラ屠の2腰繰り返し周期はAn482からAp58、1になるにつれて漸次125

 (π鵬)から245(偽犠)に増加し,談たイリデッセンスの特性盤も紫色から赤色に変化することが

 明らかになった。即ち,「BφggHd鋼」がなりたっている。またラメラ薗が(041)および

 (i、12・1)にほぼ平行に積み重なっていることも明らかにされた。

 第4節ではEP鍛Aによる試料の全分析の方法と分析結果を示した。累帯状に,色の変化を示す

 試料の分析には「X線カウンター図法」による2次元解析が必要であることを述べ,その作成法

 および得られた結果を説明した。これらの結果から,一様な特性色を示す試料については,An

 含商量が増加するにつれて,特性色が紫から赤に変化する,いわゆる「Bφggi雁則が完全に

 成立し,同一試料内で,累帯状に色の変化を示すものについては,全体として,それが成りたつ

 ことが,鯛らかになった。

 第5節では,分析電子顕微鏡(AE騒)を用いて行った10Gナノメートルオーダーのラメラ

 の化学分析結果を述べた。

 第6節では,各ラメラ麟の定量分析を,イオンマイクロプロブマスアナリシス(蔓嫉A)によ

 って行なう方法,および結果について述べた。これらの結果から,2種のラメラは,A血395
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 (土30)Or3.7(±L4)とAn61、2(士3・i)Or2・4(士0・9)になることが分り,緯成差は,!

 MA分析からA臓2L7,AEMl分析からA簸25.β(±5・5)となった。

 第7節は,実験結果の総括である。次のようにまとめられる。:(1)ラブラドレッセンスのスペ

 クトル分布曲線を紫青色,緑黄色,そして騰赤色の縛難色や,累帯状イリデッセンスを示す試料

 について測定した。(2)ラメラの電子顕微鏡写真から,Bφggl玉d組成領域(A簸些4～An6i)に

 わたって,Bφg霧…id則が系統的に成立し,ラメラ面はほぼ(041)と(L12ほ)に平行である

 ことが明らかになった。(3)試料のEP顛A分析値とスペクトル分布曲線の対比から,Bφ2gUd

 則が成りたつことが分った。試料全域にわたっての,微小領域の分析は,「X線強度の等濃度マ

 ップ(X線カウンター図法)」によって行い,累帯状イリデッセンスの領域での組成の微小変化

 が明瞭に示された。(4)分析電顕(AEM)による分析から2種のラメラのAn含有量の差が25.6

 (±5.5)であることが分った。(5)1頬A分析から2種のラメラの化学組成は,An39.5(出3.6)

 Or3.7(士1.4)とAn6L2(±3.1)Or2.4(±0.9)であることが分った。

 第3章はラブラドレッセγスの定量的な解析法としての無限贋モデルと虜限瀬モデルの特徴お

 よび限界について述べ,前章の実験値を使う計算手順を説堅し,またそれぞれのモデルの得失な

 論じた。

 第i節では,ラブラドレッセソスの解明の最初の理論的考察として導入された“無限層モデル轟

 理論の展開を行った。ここでは,Bolto礁ら(1966)のアイデアを鵬発点として次式によっ

 て平均観察強度1を求めたo

 I伽exp2(㎜αa一躍b田畑P(㎜2α歌)}2exp( a)♀osL&〕_.ω
 1÷exp2(一αバαb)一2exp(一衡a剛b)c・sL3

 ここでαは特性分布関数f(㌔)のキ識ムラソトであり,L&踏4πs組θ/λ(θはうメラ繭から

 の角度,λは波長)である。本モデルの概略図と計算手順は図繋こ示した。

 第2節では,更に詳細にラブラドレッセγスを取り扱える“有限暦モデノレ諦理言命を多廟膜交互

 瀬型干渉フィルターのアイデアを爆発点として,動力学的電磁場論を展開し,次式によって反射率

 Rを求めた:こ

 R-fj+「」e宝P(一2玉φj〉_….…..(2)
 1+f錘r写(2鴎)

 ここでrr罵f芦fj胃汐φ1はうメラ弾ず」一i一儀一r含1)/(令j一・+発i)および
 食置一ik」(戸i・2,一～4)で与肪騒擾鞭郷驚る・このモデルの概略陛計購
 順をボしたフローチャートは図2に示した。

 第3節では,無限贋および有限暦モデルによる理論と計算手順などを総括した。

 第4章では,実験結果と計算結果との対比を行った。
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 第1節では,試料のAn含薄墨,ラメラ麟厚および,一方の“aコ㌧ラメラの膚厚パーセント

 の関係式の導入方法およびその回帰式を派した。An含有量とラメラ櫻厚dとの間に,次式が成

 り立つことが分つた。

 da陽ユ3,440x(A獄.mol%)一U9,891(σ:.α844)……(4)

 第2節では,無限層モデルに基づぐ計算結果から,ラブラドレッセンスを生ずるに最適な2種

 のラメラの屈折率を示した。BφggHd組成領域では,ラメラの繰り返し周期はAn3?一からAn63

 になるにつれて,io.7(π碗)から3i3、0(π磁)に直線的に増加している・しかし,Na-ric姦

 の“a"一ラメラはAn50をさかいに,9.9(㎜;)から77.1(解葛)に放物線状に増減している

 が,Ca-ric封の“bユ'ラメラは,三〇.7(㎜)から303.1(㎜)にほぼ直線的に増加している。

 第3節では,有限層モデルに基づく計算結果から,最適屈折率を求めた。その結果最適平均

 屈折率の組合わせは(1.550,1.570)であることが明らかになった。またラブラドレッセンス

 が生ずる角度は,R圭bbe(ig75)などが指摘しているようにθ≠0。でなく,θ#10。～40。

 であることが分った(図3)。

 第4節では,各モデル計算からプ・ットされたスペクトル曲線(実線)と実験スペクトル(破

 線)を対比し,爾巻がほぼ一致していることを示した(図4)。また無限暦モデルによる赤色イ

 リデッセンスの強度図を図5に,有限屠モデルによる青色イリデッセンスの強度図を図6に示し

 た。

 第5節では,互層ラメラの屈折率差と組成差について述べた。平均屈折率差は有限履モデルか

 ら求めたスペクトルと実験スペクトルの特性色を示すピークの高さの比例配分から1πb耽al‡
 O.017(士O.002)であることが分った(図7)。化学組成差はAEMとIMAの分析結果から

 15～30(mo1%An)である。これはN沁sen(1971),Wenkら(1975)による他の方法

 からの推定とよく一致する。

 第6節では,上記以外の特性すなわち,Rmax」シフト,ラブラドレッセンスの発生限界,

 Bφggild継成範囲でのうメラ膚厚の変化図,ラメラ境界面が不平担な場合の考察,およびラメ

 ラとドメインとの関係について論じた。ラブラドレッセン不のスペクトルは,その特性色を示す

 特性波長の位置および角度と,角度による特性色の変化によって特徴づけられる。角度による特

 性波長の変化量△λ/△θ(B皿〆degree〉は,無限層および有限層モデルの両者ともL3～1.4

 (青色),2.i～2.2(赤鹿)℃実験値と一致している。しかし,Boltonら(i966)の

 計算スペクトル位置を,彼らの計算値を図から読みとっても,また彼らの計算式から求めても,

 4.3(青)と9ほ(赤)になり,実験値と全く食い違っている。これから,今勲提出のモデルが

 より妥当であることがわかる。

 また,式(3》(4)から特性色を呈す最大波長λmax(π肌)と,ラメラ層厚との間に,次の回帰式

 がなりたつ:
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 λm鐡型3.105(d)一2.1i8(σ鳳0.999)一{5)

 式(3λ(4)と(5)から,Bφggild組成領域でのうメラ層厚,特性色などが図示できる(図8)。

 また,ラブラドレッセンスの発生する限界が平行ラメラ層の積み重なりの規則性から求められ,

 積み重なりに20%以上の誤差が生ずると,強烈な特性色をもつうブラドレッセンスが生じなく,

 白色化してくることが分った。

 ラメラの境界層が波状になった場合,イリデッセンスのスペクトルは,バックグランドの上昇

 によって,白色化するが,特性波長位置は,そのままである。

 ラメラとドメインとの関係は,組成差および構造状態の異なる大小ドメインの統計的な分布に

 より,ラメラ闘に,維成差を生ずるが,ラメラ境界は,.コヒーレントになっているものと,考え

 られる。

 第4章の最後の節では,ラブラドレッセンスが～定の特性色を示さず,累帯状に変化する試料

 でのうメラ層厚の変化について述べた。この場合,図9に示すように,3次元的にラメラ膚厚の

 変化が著しく,それに応じて様々な特性色が生ずる。このような試料の点分析には,“X線カウン

 ター図法"から知られるように,充分注意を払わねばならない。

 第5章は,以上,各章で述べた結果および考察をまとめた「結論」である。

 本研究は,ラブラドレッセンスの特性スペクトル,ラメラの層厚,化学組成屈折率などの案

 測値を用いて,無限層および有限屠モデルによる計算を行い,ラブラドレッセンスを定量的に取

 り扱ったものである。実験スペクトルの特性波長の位置および最大強度を示す特性波長の位置の

 角度によるシフト量が一致するので,両モデルともラブラドレッセンスの発色機構を定量的に説

 明するに充分妥当であることが分った。

 したがって,ラブラドレッセンスは,異なった化学縄成や屈折率をもつ2相が規則的に繰り返

 したラメラ多層膜による入射白色光線の各ラメラ面での反射波の干渉による現象であることが,

 定量的に説明された。ラブラドレッセンスの特性色を示すスペクトル強度が大きいことからして

 超顕微鏡的ラメラの積み重なりの規則性は著しく顕著でほぼ平行な平面状ラメラよ9なること

 が理解される。すなわち,ラブラドレッセンスは僅少な屈折率差ではあるが,ラメラ層を重ねる

 ことにより,強烈な特性色を生ずる「多屠腹交互星光干渉フィルター」と同じような現象といえ

 る。

 また,ラブラドレッセンスは光学現象のみならず,ラメラ層厚やその構造状態そしてその試

 料の生成機構を知る上で,重要な手掛かりとなる微細構造のインディケーターであることが分る。
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 論文審査の結果の要旨

 除冷條件でできた岩石中の低温型斜長石には,ラブラドレッセソスと呼ばれる,特有の干渉色

 を示す現象がみられるものがある。これは,特定の緯成範囲内で起り,その特性色はAa組成の

 増加に応じて紫色から赤色に変化する。この関係は,Bφggl圭d則と呼ばれる。ラブラドレッセン

 スは,成長時に一相であった斜長石が,除冷により組成の異なる二相に離溶してできた100(㎜・ウ

 オーダーのラメラの周期的積み重なり構造による干渉現象として定性的に理解されてきたが,定

 量的な取り扱いはほとんどなされてこなかった。三浦は,本研究で,理論および実験的にラブラ

 ドレッセンスの定量的な理解を試みた。

 カナダLabrador産の種々の特性色を示す試料と,色が連続的に変化する試料をえらび,おの

 おのについてそのスペクトル分布を測定し,レプリカ法と透過電子顕微鏡法で,ラメラの層厚と

 ラメラ方位を決定し,さらにエレクトロンマイクPプローズ分析電顕,イオンマイク・アナラ

 イザーなどによってラメラの練成を決定した。とくに新たにX線カウンター図法を考案し,連続

 的に色が変化する試料中での緯成決定を可能にしている。これらの実験結果から,スペクトル分

 布,縄成層厚の聞にBφggi玉d則が成立することが定量的に確認され,また2種のラメラの組

 成ないし組成差がはじめて正確に測定された。

 次いで三浦は,無限膚および有限層の2っのモデルを提唱した。無限層モデルでは,Bolton

 (1966)のアイデアを出発点として,屈折率および層厚の異なる二層のラメラが無限に周期的

 に積み重なった場合に期待される平均観察強度を求める式を導き出し,有限周モデルでは,多層

 膜交互膚型干渉フィルターのアイデアをもとに,動力学的電磁場論を展開することにより,反射

 率を求める式を導き出した。

 次いで,実験でえられた数値相互の闘の関係式を導き,それをもとにして,2つのモデルに

 基づく計算を行ない,ラブラドレッセγスの生ずる最適な,2種のラメラの屈折率の組み合わせ,

 および緯成変化に応ずるラメラの繰り返し周期の変化を求めた。計算でえられたスペクトル曲線

 と実験的なスペクトル曲線とはよい一致を示した。爾曲線をもとに,互層ラメラの屈折率差と縄

 成差を見積ることができ,その結果は他の方法やえられた値とよく一致する。さらに,最大反射

 強度位置のシフト,ラブラドレッセソスの発生限界,Bφggild縄成範囲でのうメラの麟厚の

 変化図,ラメラ境界面が不平坦の場合の考察,ラメラとドメインとの関係,色が連続的に変化す

 る試料でのうメラ膚厚の変化などについても検討し,いずれの場合も本論文で提鐵したモデルが

 妥当であることが示された。

 三浦の行った上記の研究結果は,ラブラドレッセンスに対して,はじめて定量的な説明を与え

 たものであり,ラメラ層厚やラメラの構造状態,さらに結晶の生成機構を知る上でも重要な手が

 かりを与えたものと判断される。よって審査員一同は,三浦が独立して研究を行うに十分な学力

 と能力をもつものと認め,三浦保範提出の論文を合格と判定した。

 一468一


