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研究成果の概要（和文）：U-Th核年代法によるプレソーラーの年代測定には、1 pg以下のU・Thの高精度定量分
析が必要である。本研究では同位体希釈TIMS法による微量U・Th定量分析技術を開発した。その結果、1 pgのU及
びThをそれぞれ再現性 0.45%及び1.3%で測定可能にした。これをプレソーラー粒子に適用した場合、求める年代
には約7億年の誤差が付随することになる。
一方、太陽系近傍のr-核種の起源と進化に関し、銀河化学進化モデルと天文観測に隕石組成の解読を加えた新し
い理論研究を行った。その結果、太陽系に供給されたr-核種が最後に合成されたのは太陽系形成の1.3-1.4億年
前であることを突き止めた。

研究成果の概要（英文）：High precision analysis of U and Th abundances is key for dating presolar 
grains by U-Th nuclear cosmochronology. In this study, we have developed an isotope dilution TIMS 
method that enables the determination of 1 pg U and Th with analytical reproducibilities of 0.45% 
and 1.3%, respectively. The U-Th cosmochronology with this method would provide a 0.7 Gyr of 
uncertainty for the age of presolar grains determined. 
On the other hand, we constrained the origin and evolution of r-process nuclides in the solar 
vicinity by a new theoretical study that combined the chemical composition of meteorites with 
galactic chemical evolution models and astronomical observations. Consequently, the timing of last 
r-process nucleosynthesis that contributed the solar system was determined to be 0.13-0.14 Gyr 
before the onset of solar system formation.

研究分野： 宇宙化学
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１．研究開始当初の背景 
放射性同位体を用いた初期太陽系年代学の
進歩は著しい。例えば隕石中の太陽系最古物
質、CAI の年代誤差はわずか 20 万年である
(4567.3 ± 0.2 Ma)。一方、CAI 形成以前の
世界は闇の中である。始原的隕石中のプレソ
ーラー粒子は理論的には CAI より古い年代
を持つが、その粒径は平均 1 μm 以下と極小
であるため分析が難しく、年代値の報告は皆
無である。しかし、太陽系を形成した星間物
質の年代を知ることは、太陽系の起源を議論
する上で極めて重要である。 
一方、望遠鏡による観測では、放射性重元素
の存在比を用いた核宇宙年代学により、銀河
系形成直後に誕生した超金属欠乏星の年代
決定が行われている。超金属欠乏星の U, Th
は銀河形成と同時におきた初代超新星爆発
に由来するため、超新星の U/Th 生成比から
超金属欠乏星の年代が判明する。この U/Th
年代法は同位体比より分析が容易な元素比
から星の年代を求めるという点で優れてお
り、プレソーラー粒子に適用すれば粒子の年
代が判明する。ただし銀河の化学組成は時間
変化するため、恒星形成時の星間物質が持つ
U/Th 初生比を銀河化学進化理論から求める
必要がある。 
 
２．研究の目的 
本研究の目的は、これまで誰も成功していな
い、先太陽系物質であるプレソーラー粒子の
年代測定に挑戦することである。太陽系形成
前に種々の星環境で合成されたプレソーラ
ー粒子は太陽系の原材料そのものであり、そ
れらがいつ、どのようにして作られたのかを
知ることは太陽系の起源を議論する上で極
めて重要である。本研究では、プレソーラー
粒子の U/Th 比と銀河化学進化理論と融合し
た核宇宙年代学により、粒子の年代を求める。 
 
３．研究の方法 
本研究はプレソーラー粒子の U/Th 比測定と
銀河化学進化の理論研究を両軸に遂行され
る。粒子の分析に先立ち、TIMS による高感度
質量分析技術を開発し、1 pg の U と Th を誤
差 1%以下で測定できるようにする。その後、
レーザーを用いてプレソーラー粒子を破壊
して U・Th を抽出する技術を開発し、U およ
び Th 濃度を測定する。一方、理論研究では
最新の天文観測を元に新しい銀河化学進化
モデルを構築し、太陽周辺領域の U/Th 比の
時間進化を決定する。 
 
４．研究成果 
１）分析技術の開発 
U-Th 核年代法によるプレソーラーの年代測
定には、U・Th 濃度が極めて低い鉱物の測定
が必要となる。しかし、現在の技術では 1pg
以下の U・Thを高精度で定量することは非常
に難しい。そこで、まずはトータルエバポレ
ーション同位体希釈TIMS法を用いることで、

微小量U濃度の定量分析法を確立させること
を目標に、研究を進めた。まず、TIMS 測定中
に最も強いビームが得られる測定条件（イオ
ン化促進剤など）の検討を行い、colloidal 
silicic acid を用いて UO2

+を発生させる方法
が最も適していることを確認した。次に、
TIMS 測定中に発生するブランクを極限まで
低下させるため、イオン化促進剤などの試薬
をイオン交換樹脂に通すことで、U ブランク
を 1 fg 以下にまで低下させることに成功し
た。その結果、 1 pg, 0.5 pg, 0.2 pg, 0.1 
pg の U を、それぞれ再現性 0.45%, 0.44%, 
0.77%, 2.2%で測定可能にした。相対誤差は
それぞれ0.23%, 0.15%, 0.24%, 0.67%であり、
いずれも再現性以内であったため、確度も問
題ないことが確認された。 
 
次に、229Th を用いた同位体希釈 TIMS 法によ
る極微小量Th定量分析の技術開発を行った。
TIMS における Th のイオン化効率は非常に悪
く、1 pg の Th から得られるビーム強度は平
均 100 cps にも満たなかった。これは同量の
Uを用いた場合の 1/20 以下の強度である。ま
た、ビーム強度が 10 cps を切ると 229Th/232Th
比の測定誤差が急激に大きくなることが分
かった。そこで、10 cps 以下のデータを含め
ずに 1 pg の Th 標準物質の定量分析を行った
結果、濃度の繰り返し再現性は 1.3%であった。 
 
以上をまとめると、1 pg の U 及び Th を用い
て求める U/Th 比に伴う誤差は 1.5%程度であ
ると考えられる。したがって、プレソーラー
粒子に核宇宙年代学を適用した場合、求めた
年代には7億年程度の誤差が付随することに
なる。しかし、本研究では TIMS の分析技術
開発に想定以上の時間がかかり、プレソーラ
ー粒子の実測まではできなかった。必要とす
る U・Th 量の低下、並びにプレソーラー粒子
の実測は今後の課題となる。 
 
２）理論的研究 
プレソーラー粒子の中で最も精力的に研究
されているシリコンカーバイド（SiC）の起
源を再検討した。銀河内微粒子の移動、成長、
破壊に関するシミュレーションを用いて、最
も存在度の高い main stream タイプのシリコ
ンカーバイドが示す Si 同位体比の再現を試
みた。その結果、実測値を説明するには太陽
系を形成した粒子が現在の太陽系の位置（銀
河中心から 8 kpc）よりも内側（銀河中心か
ら約 6 kpc）に由来することが明らかとなっ
た。 
 
次に、本研究の分析対象である U および Th
の元素合成過程に関し、その起源と進化を検
討した。U および Th は速い中性子捕獲反応
（r-process）で合成されると考えられてい
る。しかし r-核種の起源については不明な点
が多く、長い間議論となっていた。我々は太
陽系近傍の r-核種の起源と進化に関し、銀河



化学進化モデルと天文観測に加え、隕石組成
の解読という新しい視点を取り入れた。その
結果、隕石から期待される太陽系形成期にお
ける 244Pu 量、および現在の深海の堆積層から
評価された現在における 244Pu 量を同時に説
明するためには、r-核種が超新星起源ではな
く、極めて稀な天体現象である中性子星の合
体が起源でなくてはならないことを明らか
にした。また、太陽系に供給された r-核種が
最後に合成されたのは、太陽系形成の
1.3-1.4 億年前であることを突き止めた。こ
のような r-核種の年代測定は隕石学と天文
学の融合により実現したものであり、極めて
独創的かつ先駆的な研究であるといえる。 
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