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⑥当初の研究目的（交付申請書に記載した研究目的を簡潔に記入してください。） 

 

 宇宙はおおよそ１３０億年前に始まり、太陽系は、約４５.６億年前に形成されたと考えられている。

後者の年代は、分化したエイコンドライト隕石の鉱物アイソクロン年代から得られた値であるが、物理学

的数値モデルから見積もられる原始太陽系の収縮年代もこの年代より１０００万年を遡らない。最近、始

源的な隕石（例えばAllende隕石）の中には、原始太陽系集積以前に形成され、現在の太陽系の中で均質

化されずに残っている物質が見い出され、その形成場を知るためにさまざまな同位体分析がなされている。

消滅核種から生じた娘核種（たとえば26Mg）の過剰は、形成年代の相対的指標として、SIMSを用いて多

くのデータが得られつつある。しかし、複数の消滅核種から得られる相対年代が一致することは稀で、ま

た、p-, r-過程核種の異常の程度とも一致しない。これは原始太陽系が複数の場で多数回にわたり形成さ

れた始源物質を材料として形成されたことを示す。一方、太陽系外で形成されたと見なされる物質に、セ

リウムの存在度異常を持つ隕石包有物がある。これは、太陽系が水素を主体とする還元的環境にあり、そ

こで凝縮した物質のセリウムは他の希土類元素と挙動を共にすることに対し、水素が燃焼し進化した星（炭

素星など水素に乏しい環境）から放出される物質は、セリウムの揮発性が他の希土類元素より高くなり、

セリウム存在度異常を示す。本研究では、負のセリウム異常を持ち、太陽系形成以前に作られたとみなさ

れる隕石包有物（CAI:Calcium-Aluminum rich Inclusionと呼ばれる）のLa-Ceおよび Sm-Nd 鉱物アイ

ソクロンからその先太陽系包有物形成の絶対年代（たとえば 56 億 4000 万年）を得ることを目標とする。 



 

 

Ｓ終了－２ 

⑦研究成果の概要（研究目的に対する研究成果を必要に応じて図表等を用いながら、簡

潔に記入してください。）  
 
１）Allende 隕石から、Ce 存在度異常を持つ Calcium-Aluminum-rich 
Inclusions(CAI)６試料の発見抽出 
 Allende 隕石からハンドピックにより取り出した 90 試料の CAI をそれぞ
れ 100〜200μg 用いて中性子放射化分析法によりその希土類元素等 26 元素
を定量した。CAI は難揮発性元素存在度パターンをもとに３グループに分類
された。 
太陽組成から未分別の GroupⅠが 29 試料、超難揮発性元素が欠損する Group
Ⅱが 36 試料、形成後、揮発性の強いアルカリ元素による２次変質を被っている
25 試料である。GroupⅠの内 1 試料、GroupⅡの内５試料は右図(成果＃30)に
示すような負のセリウム異常を持つ（太陽組成に対する La／Ce=0.27〜0.67）
ことが見いだされた。これら 6試料がその同位体をセリウム異常を示さないCAI
の同位体組成と比較しながら検討を進める基礎となる発見である。 
２）表面電離型質量分析計による微量 Ce-Nd-Sr 放射壊変起源同位体比精密測定
技術の向上 
 特にセリウム同位体比の測定を，従来より一桁少ない 1〜1.5μgの試料を用い
てより低いイオンビーム強度下で精密に測定する技術を開発した。138Ce／ 142Ce
および136Ce／ 142Ce比をイオンビーム強度のふらつきと増幅器同士の微小な感度
変化をキャンセルし得るマルチダイナミック測定スキームを開発した。 
そこでは18O／16O比の経時変化も測定され、140Ce／ 142Ce比に干渉するCe18O
のin situ補正を行った。研究室標準試薬のJMC304 に対する138Ce／ 142Ceお
よび136Ce／ 142Ceの繰り返し測定結果は、それぞれ 0.0225889±0.0000013
および 0.0168810±0.0000030 となった。この精度は、上記１）に記したセ
リウム異常から期待されるセリウム同位体変動を検出できるものである。(成
果＃12,右図)。 
また、試料となるCAIは高温凝縮鉱物の集合体であり、RbやSrは極微量にし
か含まれない。極微量のSrでその同位体比と元素存在度の二つを同時に測定
出来るよう84Sr濃縮度 99.647%のスパイクを用いた測定手法を確立した（成
果＃48）。 
３）単一鉱物粒子内の Rb/Sr 変動を使ったアイソクロン年代測定技術の開発と適用 
 隕石中の単一包有物からアイソクロン年代を得る技術の応用として地球上の岩石中の単一鉱物粒子を用
い，鉱物中の場所によるRb/Sr比の変動に由来する87Sr/86Sr比の進化を用いる“単一鉱物内アイソクロン
法”を確立した。岐阜県東部に分布する花崗岩質岩脈中のカリ長石と緑泥石からマイクロドリルでミリ 
グラム単位で試料を採集し，得られたアイソクロン(成果＃7,39)を右図に示す。 
カリ長石の年代は、鉱物中のパーサイト構造の形成時期（岩脈の貫入年代末期）を示し、緑泥石は岩脈形
成後の熱水変質作用による緑泥石形成年代を示すと考えられる。 
４）138La-138Ce,147Sm-143Nd,87Rb-87Sr同位体系の宇宙化学・地球化学への応用展開 
 希土類元素は通常３価の原子価をとり、地質学的な現象では、その存在度が原子番号順に滑らかに変化
する。滑らかに変化する希土類元素存在度パターンのなかで、CeとEuが滑らかなパターンから外れた挙
動を示すことがあり、地質形成時の環境を反映したものと考えられる。本研究では南アフリカに分布する
約 32 億年前の地球上で最も古い堆積岩や火山岩中の希土類元素存在度パターンとCeおよびNd同位体比
を精密に求めた。そのなかで、水中で堆積したチャートや頁岩の希土類元素存在度パターンは、Ceに負
の存在度異常を持つ事を示した。もしこのCe異常が、32 億年前の堆積時に形成されたのなら、その堆積
場（海洋）は、酸化的な環境を持っていた事になり、生命の進化に関する議論に大きな制約を与える。測
定されたCeの同位体比の 32 億年前の値（初生値）は、Ce異常を持たない岩石の値とは大きく異なり、極
めて低い値となった。これは、138Ce量に対する大過剰な引き去りによるもので、負のCe異常(現在のLa/Ce
比)の形成時期は、岩石形成時期より若い約 11 億年昔の変質に因る事が明らかとなった（成果＃9,31,36,）。 
５）ダブルスパイクを用いたサマリウム安定同位体比測定技術の開発とその天然物への応用 
 150Sm (99.93%) および154Sm（98.6％）スパイクを用いて、150Sm-154Smダブルスパイク(DS)システム
を作成した。7つのファラデイカップで7同位体を同時検出するstatic multi collection法にて行った。100ng
のSmに対して、152Sm=1[V]のイオンビームが 3-5 時間持続した。質量分析計による同位体比測定時には、
分析計内で質量分別が生じるため、測定結果は時間とともに系統的に変化する。本研究では、DS法に加
え同位体比測定時にも質量分別補正を行うことで、同位体比分析の高精度化を達成した。3 種類のサンプ
ル-スパイク混合物よりSm同位体比を求めた。測定の外部精度は、それぞれ、0.05 ‰/a.m.u.、0.03 ‰/a.m.u.
および 0.03 ‰/a.m.u.（1SD）である。(成果＃28,49)混合係数q = 1.7 の試料では測定の外部精度がやや
悪いが、これは誤差伝播モデリングによって得られた誤差拡大率の傾向と調和的である。実際には、事前
に試料のSm含有率を定量することで、試料-スパイク混合係数はコントロール可能である。本研究は、δ
REE—εCe・εNdによる地球化学サイクルの解析研究（科学研究費H18-21）への展開が承認された。



 

 

Ｓ終了－３ 

⑧特記事項（この研究において得られた独創性・新規性を格段に発展させる結果あるいは可能性、新たな知見、当該研究分野及び関連

研究分野への影響等、特記すべき事項があれば記入してください。） 
 
Allende隕石から、Ce存在度異常を持つCalcium-Aluminum-rich Inclusions(CAI)６試料の発見

抽出  
 Allende 隕石中に含まれるCAIの希土類元素存在度は、世界中でこれまでに２００試料ほどの

分析値が公表されている。Ce 存在度異常を持つCAIは、そのなかで約１０試料である。本研究

では、その“発見”を目的の一歩として、試料消耗量の少ない中性子大照射によるINAAでCAI
９０試料を吟味し、Ce存在度異常を持つCAI６試料を発見した。今後研究当初に目的としたCe-
Nd同位体系の研究に加えて、安定同位体分別の測定などを行う予定で、これまで見いだされてい

ないデータがえられると期待される。  
 
単一鉱物粒子内のRb/Sr変動を使ったアイソクロン年代測定技術の開発と応用の成功  
 87Rb-87Srや147Sm-143Nd放射壊変系を用いて行う地質年代測定には、岩石から分離した幾種類

かの鉱物を用いて行う「鉱物アイソクロン法」と、一つのマグマ溜りから分別したであろう何種

類かの岩石種を用いておこなう「全岩アイソクロン法」がある。いずれも独立した複数の“相”

が必要であった。一方、ウラン・トリウムー鉛法では、鉛の同位体比のみで年代値が得られるた

め、SIMSによる同位体測定や、CHIME法等により、単一鉱物粒子から年代を得る事が出来た。

ただ、鉱物種としては、ウランやトリウムを高濃度で含むジルコンやモナズ石といった極々かぎ

られた鉱物種についてのみ適用し得た。  
 本研究で開発された、単一鉱物アイソクロン法は、地殻中に普遍的に存在するカリ長石や雲母

に適用できるので、今後、砂岩の単一粒子年代値による後背地解析等、地球科学でひろく用いら

れると考えられる。  
 
138La-138Ce,147Sm-143Nd,同位体系を用いたセリウム存在度異常形成年代の特定 
 希土類元素存在度パターンにおけるセリウム存在度異常は、地質における酸化還元環境の変化

を指示するものとして注目されているが、更なる興味は、その存在度異常が“何時”できたのか？

というところにあった。南アメリカBarbertonにおけるセリウム存在度異常が酸化環境を示す事

から、３２億年前に遊離酸素が存在した事、すなわち光合成があり、それを行う生物体が存在し

た、という強い証拠とされてきた。しかし、本研究のSm-Nd法でも、たしかに岩石自体は３２億

年前に形成された事が示されるが、Ce存在度異常は全く別の時期約１１億年前に形成された事が

判明した。Ce異常は３２億年前に酸素を遊離させた生命体が存在したという証拠にはならなかっ

たのである。地球科学では、今、セリウム存在度異常を根拠とする議論がたくさんなされるよう

になった。本成果は、その議論に“年代”という大きな制約を入れる第一歩となった。  
 
ダブルスパイクを用いたサマリウム安定同位体比測定技術開発の成功  
 希土類元素存在度パターンの解析では、何が起こったか、を知り得、Sm-Nd, La-Ce放射壊変

系では、何時事が起こったかを知り得る。もう一つの情報は、どのような場で起こったか？につ

いてである。希土類元素安定同位体の変動は、その重要な鍵情報であるが、測定は困難であった。

本研究でダブルスパイクを用い、サマリウム同位体質量分別（δSm）測定法の技術が開発された。

将来、δREEパターンが描かれ、高精度で“場の解析”が可能となるきっかけとなろう。  
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