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研究成果の概要（和文）：マントル遷移層の主要構成鉱物であるワズレアイト、リングウッダイトはその構造中
に最大3重量%程度の水を取り込みうる。本研究は、地球の上部マントルから遷移層において、高圧相間の水素結
合の強さの違いを反映して、水素の同位体組成に不均質が生じうるのか、その可能性を探ろうとしたものであ
る。
実験では上部マントルの主要構成鉱物であるオリビンとワズレアイト間において、高温高圧下における水素同位
体分配係数の決定を行った。その結果、ワズレアイトにより重水素が濃集することが明らかになり、遷移層が重
い水素のリザーバーとして地球深部における水循環の中で重要な役割を果たすことが示された。

研究成果の概要（英文）：High pressure experiments suggest that wadsleyite and ringwoodite can 
contain significant amount of water up to 3.3 wt.%. Because these are the main constituent of mantle
 transition zone (MTZ), MTZ has an ability to keep water up to several times of ocean. This study 
aimed at clarifying whether DH fluctuation occurs at MTZ reflecting the bond strength which varies 
among high pressure polymorphs.
The partitioning experiment was conducted using Kawai-type multianvil press. To test for 
equilibrium, partitioning experiments are made with changing duration times. The fractionation 
factor decreases with increasing of duration time towards equilibrium. The present result shows that
 the depletion of deuterium of upper mantle can be explained as a result of DH fractionation between
 upper mantle and MTZ. MTZ plays a role of the deuterium reservoir in the Earth’s mantle.

研究分野： 高圧地球科学
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  ２版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
水素同位体組成は地球の水の起源を議論する上で鍵となる重要な値である。例えば彗星はDに富むが、一部の隕
石では海水により近いことから、地球の水の起源は主に隕石起源であるとの説が有力視されている。一方で、水
は地球深部のマントルにも相当量保持されていると考えられている。本研究はマントルに相当する高温高圧にお
いて水素同位体が、鉱物間でどのように分配されるかを実験により明らかにした。その結果より多くの重水素が
高圧で安定な相に取り込まれることが明らかになった。このことはマントルの深部に海水よりも重水素に富む水
が保持されている可能性を示すものである。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９、ＣＫ－１９（共通） 
１．研究開始当初の背景 
 
同位体比は岩石や鉱物の由来を議論する上で重要な指標として用いられてきた。例えば水素同
位体比の場合、地球の海水におけるD/H比は150×106付近の狭い領域に集中しているのに対し、
彗星は Dに富み、広い D/H 比の分布を示す。一方未分化な隕石とされる炭素質コンドライトで
は海水より若干軽水素に富み、彗星よりは狭い範囲にその分布が集中している。これらの観測
結果から、地球の水の起源は主に隕石起源であるとの説が有力視されている。 
 
このように同位体比は環境パラメーターにより変動するが、一般的に、温度効果に比べると圧
力効果は無視できるほど小さいとされてきた。その中で Horita et al. (1999)は含水鉱物ブル
ーサイト－水間の D/H 分配に圧力効果があることを指摘し、水の密度変化と分配係数に相関が
あることを示した。しかし実験は 800 MPa、地殻の深さにして 30 km までの条件に限られてお
り、それより高圧下のマントルで安定な相の間でどのように水素同位体が分配されるかは未だ
不明であった。 
 
２．研究の目的 
 
本研究は、オリビンの高圧相間において水素の同位体がどのように分配されるかを高圧実験に
より求め、深さ 410 km から 660 km に位置するマントル遷移層における水素同位体の不均質
について明らかにしようとするものである。上部マントルの主要構成鉱物であるオリビン、お
よびマントル遷移層の主要構成鉱物であるワズレアイト、リングウッダイトには、高圧下にお
いて数 wt%もの水が構造中に保持されることが知られている。一方、オリビンの OH 振動数は
3600 cm-1付近であるのに対し、ワズレアイトでは 3300cm-1付近、リングウッダイトではさら
に高波数側にピークが広がる等、水素結合の強さが結晶構造に応じてそれぞれ異なるため、水
素同位体の分配に差がある可能性がある。そこで、このような高圧相間の水素結合の強さの違
いが、同位体分配に与える影響について解明するとともに、地表からマントル深部に渡る水の
循環の中で、遷移層が果たす同位体のリザーバーとしての役割を解明することを目的とした。 
 
３．研究の方法 
 
高温高圧実験は愛媛大学設置の川井型マルチアンビルプレスを用いて行なった。出発物質には
オリビン組成 Fe/(Mg+Fe) = 0.1 になるように混合した酸化物混合体を用いた。水素組成に影
響を与えてしまう含水鉱物や溶融体の共存をさけるために、全体の水の量は系で飽和しない量
として 1 wt%とした。また同位体組成の差はあったとしてもごくわずかであると予測されたた
め、SIMS の分析における統計を担保するために、重水素に富んだブルーサイトを使用した。こ
の出発物質を金チューブのカプセルに封入し、オリビンとワズレアイトが共存する 13 GPa 1773 
K で保持して、試料を合成した。実験後回収した試料は、ラマンスペクトルおよび微小部 X 線
回折装置で相の同定を行い、EPMA にて組成を分析した。 
 
回収試料の水素同位体組成は京都大学設置の二次イオン質量分析計 SIMS により測定した。今回
は化学組成が非常に近いオリビンの高圧多形同士の同位体分配係数を求めるため、SIMS による
分析の際に問題となる、測定対象物の化学組成により測定値が変動する”マトリックス効果”
の回避を期待している。SIMS 分析用の試料についてはエポキシに埋め込み、ダイヤモンドペー
ストを用いて表面を鏡面研磨したのち、金コーティングを施した。分析では Cs+イオンによる
ラスタースキャンにより 40 μm角の領域をあらかじめスパッタして、表面に吸着した水素の影
響を取り除いたのち、アパーチャーを絞り、中心 20 μmの領域からの 2次イオンを計測した。
試料に光学観察ではわからない微小な割れがある場合、表面をラスタースキャンした際に割れ
に沿って水素（の汚染）が多い領域として画像で確認されるため、このような領域は分析から
除外した。 
 
 
 
 
 
 
図 1 高温高圧下で合成したオリビン（暗
い灰色）とその高圧相ワズレアイト（明
るい灰色）の組成像。拡大図は SIMS 分
析時の光学像であり、水素同位体組成を
分析した点が黒い点として見えている。 



４．研究成果 
 
2015 年から 2016 年にかけては、目的とするオリビン-ワズレアイトの共存するプレス荷重を探
る条件出しを行い、2016 年度には SIMS の分析に耐えうる質の試料の合成に成功した(図 1)。分
配係数を求めるためには平衡に達していることが重要であるため、温度圧力条件は固定で保持
時間をパラメーターとして 1, 3, 5, 10, 30, 72 時間と変えた試料を合成した。 
これらの試料について、水素同位体組成を京都大学の伊藤正一氏協力のもと SIMS で測定した。
全体の含水量については、すべての保持時間において分配係数がほぼ一定となっていることが
確認され、平均はolivine-wadsleyite = 0.26 であった。この値は先行研究とほぼ一致しており、オ
リビンとワズレアイト間ではワズレアイト側により多く水が分配されることを示している。 
一方で、水素同位体分配係数については時間とともに減少し 72時間保持した試料では 0.4 に近
づいた。これはオリビンとワズレアイト間において非常に大きな同位体分別があり、ワズレア
イト側に重水素が強く濃集することを示している。結果については現在追試実験を行い精査中
であり、国際誌に発表する準備を進めている。 
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