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研究成果の概要（和文）：本研究は、高温高圧下における金属相-ケイ酸塩相間の元素分配や軽元素同位体分別
に関する基礎データを収集し、地球内部の化学的進化に核-マントル相互作用が与えた影響の理解につなげるこ
とを目的とした。軽元素を含む鉄金属相とケイ酸塩相との間の元素分配実験・軽元素同位体分別実験、および、
天然のマントル試料・実験生成物の極微小領域同位体分析手法の開発を行った。その結果、核-マントル境界に
おける元素分配の詳細と、元素分配に関与する鉱物・メルト相の実態がこれまでにない精度で明らかとなり、核
-マントル相互作用を元素分配に基づいて定量的に議論することが可能となった。

研究成果の概要（英文）：This project aimed in understanding the elemental partitioning and light 
element stable isotope fractionation between Earth’s silicate mantle and metallic core using 
high-pressure high-temperature experiments and natural observations. High precision analytical 
facility for stable isotopes of hydrogen, carbon, oxygen and multiple sulfur isotopes suitable for 
high-pressure experimental products involving Fe-C-S and silicate phases were set up and results on 
elemental partitioning and stable isotope fractionation suggest carbon and sulfur are potential 
light elements in the Earth’s core. Furthermore, the interaction between core and mantle plays a 
significant role in modification of chemical composition of Earth. 

研究分野： 地球化学
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硫黄安定同位体

  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
地球の誕生と進化過程を解明することは、地球科学最大の目標であり、そのためには、地球内部でマントルと核
が相互にどのような影響を与え合って来たのかを明らかにすることが必須である。本研究では、核マントルの相
互作用の実態に元素の分配という観点から迫ることで、核とマントルの化学的な特徴と進化を定量的に理解する
道を拓いた。また、本研究計画を遂行する際、多くの大学院生や若手研究者が最先端の超高圧実験や微小領域精
密分析技術の開発に携わることで、次世代の地球科学分野の発展に寄与することとなった。

※科研費による研究は、研究者の自覚と責任において実施するものです。そのため、研究の実施や研究成果の公表等に
ついては、国の要請等に基づくものではなく、その研究成果に関する見解や責任は、研究者個人に帰属します。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９（共通） 
１．研究開始当初の背景 
 地球内部の 8 割を占めるマントルと残り 2 割を占める核との間の相互作用を解明することは、
地球の誕生から現在までの進化過程を理解する上で必須である。地球史を通じた核－マントル
の相互作用を理解する上で重要な鍵となるのが、軽元素と強親鉄性元素の挙動である。鉄－ニッ
ケル合金を主成分とする地球の核は、地震波による観測から純鉄より 5〜10%ほど低い密度を有
することが知られており、これは、核に軽元素が相当量含まれていることを示している。軽元素
の存在は、金属メルト・固体金属・珪酸塩メルト・鉱物間など、地球内部を構成する物質の物理
的・化学的性質に重要な働きを示すことがわかっているが、地球内部における軽元素の存在度と
分布を定量的に理解するには至っていなかった。一方、強親鉄性元素は、地球内部では核に濃集
しマントル中にはごく微量しか存在しないため、マントル中の強親鉄性元素存在度は核－マン
トル相互作用に大きく影響される。したがって、マントル中の強親鉄性元素は、地球史を通じた
核とマントルの化学的進化過程を解読するための重要な指標となり得る。マントル中の強親鉄
性元素の存在度を推定するには、マントル由来のマグマ（火成岩）およびカンラン岩中の強親鉄
性元素濃度が有力な手掛かりとなる。しかし、地球内部における強親鉄性元素の化学的挙動が未
解明なため、マントルの強親鉄性元素存在度の推定値には大きな不確定性があった。 
 
２．研究の目的 
 本計画研究では高温高圧下でのケイ酸塩−金属相間の元素分配・同位体分別の定量的理解が重
要な目的である。核の軽元素は、地球形成時のマグマオーシャン中で、珪酸塩メルトと金属メル
トが共存していた際に核に取り込まれたと考えられている。現在の地球においても、マントル最
下部にマグマが存在し、形成初期に起こった化学的
分化を、軽元素や微量元素のリザーバーとして現在
まで記録している可能性がある。つまり地球内部に
おいて起こり得る化学的分化を理解するには、高圧
力下における珪酸塩相と金属相の固体−メルト間ま
たは金属メルト－珪酸塩メルト間（液相不混和）の
元素分配係数や同位体分別係数の決定が必要であ
る。本研究では、マントル最下部圧力条件までの相
平衡実験、および天然のマントルかんらん岩試料の
元素分析を行い、元素分配係数や軽元素同位体分別
係数を定量化し、初期から現在までの地球化学的進
化の理解につなげることを目指した。 
 
３．研究の方法 
 本研究計画では、高温高圧下での元素分配・同位
体分別を極微小領域で定量化し、核－マントル相互
作用と共進化の解明に重要な基礎データの提供を
目指した。分担者や他の計画研究班の共同研究者と
連携し、さまざまな出発物質を使用した高温高圧下
での元素分配・同位体分別実験を行い、温度圧力の
変化による分別定数、他元素の二次的効果、液相－
固相間または金属メルト－珪酸塩メルト間（液相不
混和）の元素分配・同位体分別係数を見積もった。 
 鉄−軽元素系の軽元素同位体分別実験は川井型マ
ルチアンビル装置を用いた。硫黄を含むカンラン岩
系の強親鉄性元素の分配については、天然のかんら
ん岩の微小領域元素分析に基づいて解析を行った。
核－マントル境界の温度圧力条件下での元素分別
実験はレーザー加熱ダイヤモンドアンビルセルを
用いて行った。代表者や分担者らの所属機関で実験
生成物や天然試料を電子顕微鏡で観察し、軽元素同
位体分析、EPMA 分析、集束イオンビーム(FIB)加工
による断面の TEM 観察、X 線 CT による三次元観
察、LA-ICPMS による微量元素精密分析を行った。 
 
４．研究成果 
（1）質量分析計システムの立ち上げと分析精度の
評価 
 最新型の高精度安定同位体比質量分析計（Thermo 
Fischer MAT253）を新潟大学に新規購入し（図 1a）、 図 1b．CO2標準ガス試料の同位体比分析結果 

図 1a．新潟大学に新規構築した高精度安定同
位体比質量分析システム（Thermo Fischer 

MAT253） 



試料導入部に体積を極小にしたインターフェースを接続し、パイロライザーとガスクロマトグ
ラフを加え、炭素・酸素・四種硫黄同位体専用のシステムを構築した。標準ガス試料を試験的に
分析した結果、水素・炭素・酸素・硫黄の同位体比をそれぞれ ± 0.4、0.06、0.08、0.1‰以下の精
度で測定可能となった(図 1b,c) (Satish-Kumar et al., 2021, Sci. Repts. Niigata Univ.)。これにより、本研究
領域の主な目的である核—マントル境界(CMB)における元素分配と軽元素の同位体分別係数を見
積るための、高温高圧下における実験生成物質の微小領域の分析環境が整った。 
 
（2）核―マントル境界に
おける高温高圧下の元
素分配実験の評価 
 核―マントル境界にお
ける温度・圧力条件にお
いて沈み込んだスラブ
物質 (MORB)を用いた実
験を行い、鉄の強い分別
により溶け残り物質の
方がメルトよりも密度
が低いことが明らかに
なった。この成果は、最
下部マントルの超低速
度層が、スラブ物質の部
分融解によって説明で
きることを示しており、
核との化学的相互作用
に沈み込んだスラブ物
質が寄与している可能
性を示唆する（Tateno et 
al., 2018, J. Geophy. Res.）。 

 還元的な下部マント
ル環境下（90-120GPa、

図 2．超深部ダイアモンドの生成メカニズムと地球深部炭素循環過程 

図 1c．SF6標準ガス試料の四種硫黄同位体比分析結果 



2000-2500K）における炭酸塩鉱物の安定性を、レーザー加熱式ダイヤモンドアンビルセル(DAC)に
より調べた。実験には、MgCO3 または(Mg,Fe)CO3 を封入した、鉄またはニッケル製の微小金属カ
プセルを用いた。実験の結果、120 GPa を超える高圧下では、還元的環境下でも炭酸塩鉱物が安
定に存在する可能性が示唆された。これにより、スラブ由来炭素による超深部由来ダイヤモンド
の生成メカニズムや地球深部における炭素循環過程の解明に制約を与えた（Maeda et al., 2017, Sci. 
Repts.）(図 2)。 

 下部マントルに 2 番目に多く含まれる鉱物であるフェロペリクレースについて、放射光 X 線
粉末回折と放射光メスバウア分光法を用いた高圧その場観察実験（0～160 GPa）を行った。その
結果、フェロペリクレースは 160 GPa まで等軸晶系が安定であり、61-136 GPa の間は低スピン状
態と高スピン状態が共存し、136 GPa より高い圧力では低スピン状態のみ存在することが明らか
になった (Hamada et al., 2021, Phy. Rev. B)。また、放射光メスバウア分光法を用いた高圧実験によ
り、高圧下における Fe3S の磁性転移と FeO の電子状態を明らかにした。これらの実験により、
核−マントル境界に安定に存在する鉱物相の実態がより詳細に解明された。 

 ブリッジマナイトと鉄ケイ素合金間、MORB と鉄ケイ素合金間の元素分配実験を初期地球を模
擬した高温高圧条件下において、レーザー加熱 DAC を用いて行なった。初期地球の温度条件が
3000 K を超える高温環境下である場合、ケイ素が鉄中へ多く分配されることが分かった(Tateno et 
al., 2018, Ame. Min.; Kamada et al., 2018, Ame.Min.)。 

 鉄−硫黄合金とざくろ石を用いた溶融鉄-溶融シリケイト間の高温高圧元素分配実験を 50-70 
GPa, 4200 K で行った。硫黄を含まない系と比較すると、ケイ素が金属鉄へ分配されにくいことが
分かった。現在の核とマントル中に存在するケイ素や酸素フガシティを再現するためには、ケイ
素と硫黄はそれぞれ 2.1-7.4 wt%、6.1-2.3 wt%必要であることが分かった (Mori et al., 2017, Earth Planet. 
Sci. Lett.)。Fe-S系における核の温度圧力条件での実験結果により、Fe2S が外核-内核境界条件での
最も安定な硫黄化合物であることが明らかになった（Tateno et al., 2019, Geophy. Res. Lett.）。かんら
ん岩に含まれる強親鉄性元素のマイク
ロスケールの分布を解析（X線 CT、TEM-
EDS など）し、かんらん石中に白金属
元素が包有物として濃集している産状
や、カーボナタイト質メルトによって
移動することが明らかとなった
(Akizawa et al., 2019, Can. Min.)。海洋地域
に産するカンラン岩捕獲岩に含まれる
白金族鉱物の産状を TEM を用いて解析
し、白金族鉱物が海洋リソスフェア下
部で硫黄を含む炭酸塩メルトより晶出
したことを明らかにした(Akizawa et al., 
2019, Lithos)。これらの結果は、マントル
中の強親鉄性元素の分布がマントル最
上部で大きく乱されていることを示し
ており、マントルの強親鉄性元素存在
度から核−マントル相互作用の程度を
見積もる上での大きなバイアスとなる
ことを示している。 
 
（3）高温高圧下の軽元素同位体分別の
評価 
 核―マントル境界の軽元素同位体分
別を明らかにするために、鉄-炭素系の
出発物質を使用した高温・高圧下での
実験を行った。実験結果より超高圧下
のダイヤモンドと炭化鉄メルトの間の
炭素同位体分別係数を見積もることが
できた（図 3）(Satish-Kumar, 2018, Rev. High 
Pres. Sci. .Tech.) 。 
 高温高圧条件下でのケイ酸塩－金属
間の硫黄同位体分別実験を行い、回収
試料の同位体分析から、全ての実験で
金属相に重い硫黄 34S が富む結果が得
られた（図 4）。分別に対して、負の温
度効果が見られたが、圧力効果は見ら
れなかった。 

図 3a. 鉄-炭素系の出発物質を使用した高温・高圧下での
実験生成物質の BSE 画像 3b.ダイヤモンドと炭化鉄メルト

間の炭素同位体分別の圧力効果 

Diamond 

Fe7C3 

P = 15 GPa  T = 1800 °C  t = 6h 



 地球表層から深部への有機物由来の炭素の運搬過程を
明らかにするため、炭質物質の石墨化に関する高温高圧実
験を行って基礎データを収集し、温度圧力時間に関するカ
イネティックモデルを提案した (Nakamura et al., 2017, Ame. 
Min.; Nakamura et al., 2020, Contrib. Mineral. Petrol.) 。 
天然のカーボナタイト岩体の炭素・酸素・硫黄同位体比と
微量元素組成、および放射性同位体比を分析し、表層から
マントル、マントルから表層への挙動に伴う同位体分別
や、元素分配の基礎データを得た（Banerjee et al., 2021, J. 
Mineral. Petrol. Sci.; Banerjee et al., 2021, Geochim. Cosmochim. 
Acta）。 

 核―マントル境界を想定
したメソシデライト隕石の
四種硫黄同位体分析を行
い、隕石母天体中での硫黄
同位体分別を明らかにし
た。その結果、これまで報
告されていた核形成メカニ
ズムに伴う硫黄同位体分別
と異なる挙動が明らかとな
り、核形成時における金属
メルトとケイ酸塩メルト間
の軽元素の挙動に関する新
たな視点を得た（Mihira et al., 
2021, 地球惑星連合大会講
演）。 
 
（4）「元素分配から制約する核－マントルの相
互作用」のまとめ 

 鉄－ニッケル合金を主成分とする地球の核
は、地震波による観測から、純鉄より 5〜10%
ほど低い密度を有することが知られており、こ
れは、軽元素が核に存在する可能性を示してい
る。本研究では、下部マントルや核―マントル
境界における、軽元素を含む金属鉄やケイ酸塩
鉱物を用いた固体間および固相-液相間の元素
分配実験、マントルにおける強親鉄性元素の挙
動の解析、軽元素同位体分別の高温高圧実験を
行った。その結果、炭素・酸素・硫黄・水素を
含む複数の鉄化合物が、外核で安定して存在す
る可能性が示唆され、Fe-S系では、Fe2S が外核
-内核境界条件で最も安定した硫黄化合物であ
ることが明らかになった。また、核−マントル
境界付近で安定な鉱物相や、マントルの強親鉄
性元素存在度に関する新たな知見を得た。 

 これらの結果を考慮に入れて、軽元素を含む
鉄化合物が核中で存在する可能性を探るため、
鉄-軽元素合金の地震波速度と密度との関係を
計算によって求めた。その結果、図 5 で示した
ように、Fe3C，Fe7C3，Fe3S，FeHx は磁性転移が
あるため、その前後で音速と密度の関係に折れ
曲がりが見られるが、磁性転移終了後はいずれ
の物質でも直線的な関係が成り立つことが明
らかとなった(Kamada & Satish-Kumar,2018, 月刊
地球)。しかし、核の軽元素の含有量を正確に見
積もるためには制約条件がまだ不足しており、
今後、さらなる実験的研究の推進が必要であ
る。 
 
 

図 4a.ケイ酸塩－金属出発物質を使用した高温・高圧下での実験生成
物質の BSE 画像 4b,c．FeS試料の四種硫黄同位体分析結果 

図 5. 鉄-軽元素合金の地震波速度と密度との関係 
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