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研究成果の概要（和文）：太古代・原生代のコマチアイトおよび花崗岩類を対象として硫黄同位体異常と白金族
元素の高精度分析を行った。その結果、太古代コマチアイトの一部に沈み込んだ海洋リソスフェアの硫黄成分が
認められることが明らかになった。同様の太古代海水成分は一部の花崗岩類にも含まれることが判明した。ま
た、年代の異なるコマチアイトの白金族組成の分析から、太古代末期にマントル内部の活動が活発化したことが
示された。これらの結果は、太古代末から原生代初期にかけて火成活動が活発化し、表層環境へのインパクトを
もたらした可能性を示唆する。

研究成果の概要（英文）：High-precision analysis of multiple sulfur isotope anomalies and 
platinum-group elements were performed on Archean and Proterozoic komatiites and granitoids. The 
results showed that sulfur components from subducted oceanic lithosphere were found in some Archean 
komatiites. Similar Archean seawater components were also found to be present in some granites. On 
the other hand, the HSE analysis of different ages of komatiites showed that igneous activity within
 the mantle increased at the end of the Archean. These results suggest that intense volcanism at 
around Archean/Proterozoic boundary may have significant role for the chemistry of Earth's surface 
environment.

研究分野： 地球化学

キーワード： GOE　コマチアイト　硫黄同位体異常　白金族元素

  ２版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
本研究の成果は地球表層の酸化還元状態等の環境変動を解読するにあたってこれまで重視されてこなかった火成
岩類の地球化学的分析が有用であることを示したものである。高精度の多種硫黄同位体と共振鉄製元素の分析を
用いて、地殻物質のリサイクル、太古代マグマ成因論、およびマントルの化学組成特に酸化還元進化とその表層
環境への影響を評価するための新たな方法論を提示した学術的意義がある。

※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。



国際共同研究強化（Ｂ）1 
 
様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１（共通） 
 
１．研究開始当初の背景 

大気酸素濃度の上昇時期については、還元大気下でのみ保存される砕屑性閃ウラン鉱の存在、

縞状鉄鉱床の休止時期、古土壌の鉄元素保持率などから、前期原生代（約 20 億年前）に上昇し

たと半定量的に考えられてきた一方、20 億年より前から高い酸素濃度であったとする異論もあ

り古くから論争が続いていた。その後、無酸素大気下での光化学反応により生じる硫黄の非質量

依存同位体分別（Sulfur Mass Independent Fractionation：S-MIF）が太古代堆積物に発見され、こ

の異常がおよそ 24 億年前以降の堆積物には見られないことから、この時期を境に大気は急激に

酸化されたことが判明した。さらに近年、S-MIF の解析が進んだことにより、当時の酸素濃度は

単調に増加したわけではなく、GOE を挟んだ 10 億年間で増減を繰り返しつつ酸化還元状態が激

変した時代であることも明らかになってきた。また研究代表者らのグループは S-MIF の実験的

研究を精力的に推進しており、その結果、GOE 直前の数億年間の大気がむしろ超還元的で、一

酸化炭素(CO)を含んでいたとする独自の仮説を提示している。 
しかし太古代・原生代境界頃の大気変動がなぜ引き起こされたのか、そのメカニズムについ

ては理解が進んでいない。大気酸素は光合成生物により供給されるものの、酸素発生型の光合成

生物は遅くとも 27 億年前には登場していたらしく、GOE 前後の大気変動・酸化事件は、生物進

化のみでは説明することができない。そこで、大陸面積増加による光合成生産・有機物埋没率の

上昇（例えば DesMarais, 1994）、宇宙への水素散逸（例えば Catling et al., 2001）、火山ガス組成変

化（例えば Holland, 2009）などが GOE の要因として提案されたが、いずれも実証には至ってい

ない。そのような状況の下、S-MIF の研究等により大気変動の詳細が明らかになり、その変動様

式が火成活動の強弱と対応することが指摘され始めた。さらに近年では、GOE の前後でマント

ルの微量元素組成や酸化還元度が変動したことも指摘され始め（例えば Maier et al., 2009）、マン

トルの化学進化と大気組成変動の対応関係は見直すべき重要な研究課題になりつつある。 
 

２．研究の目的 
本研究課題では、太古代末から原生代にかけてのマントルを含めた物質循環に着目し、固体

地球の変動が大気の酸化還元変動の駆動力となっているのではないかという作業仮説の検証を

試みる。これまでの研究において、約 24 億年前に大気酸素濃度が急速に上昇したメカニズムや

その引き金となった地質学／進化学的要因について議論がなされているが、固体地球の変動と

の因果関係については諸説入り乱れており未だ定説がない。そこで本研究では、GOE 前後での

大気−地殻−マントル間の物質移動の理解を目的に、マントルの化学的変化と大気変動の時間的

前後関係が記録されている岩石試料を対象とした研究を進める。具体的には、太古代から原生代

にかけて活動したコマチアイト質溶岩および付随する苦鉄質-超苦鉄質岩類に記録された硫黄同

位体異常と白金族元素濃度変動の解析を行う。 
これまでの硫黄同位体異常の研究はほとんどが太古代の堆積岩を対象としており、火成岩類

を時系列的に研究した例は皆無である。この研究により、前述した負の同位体異常(33S < 0)をも

つ Missing Sulfur がどこへ消えたのかが明らかになると期待される。現在の海洋島玄武岩の一部

から S-MIF が報告され（Cabral et al., 2013）、沈み込んだ太古代地殻物質が現在のマントル中に存

在していることが実証されているが、同様の研究を過去のコマチアイトに関連した苦鉄質-超苦

鉄質岩類に適用することで、表層地殻物質がいつからマントル中に混入したのかを明らかにで

きることが本研究の独創的な点である。 
また本研究では、マントルの酸化還元状態と密接に関わる硫黄の物質移動に着目しており、

それと相関するはずの白金族元素と Re-Os 年代の解析を行う。これまでの研究により、太古代か

ら原生代にかけてコマチアイトの起源マントルの白金族元素濃度が徐々に上昇した可能性が議

論されているが、データの質を含めた再検証が必要である。本研究では、Re-Os 年代と合わせて、

コマチアイトだけでなく苦鉄質-超苦鉄質岩類も含めた分析を行い、高い時間解像度および高精

度データを取得する。これにより、太古代から原生代にかけて大気−地殻−マントル間の物質循

環モデルを検討し、最終的にはマントル化学進化と大気変動の前後関係を明らかにする。 
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３．研究の方法 
【太古代―原生代コマチアイトのサンプリング】 
本研究では太古代緑色岩帯―原生代変動帯に産するコマチアイトと苦鉄質-超苦鉄質岩類を網

羅的に精査した。これまでの研究活動により、西オーストラリア・ピルバラ地塊に産する Camel 
Creek（~3.35 Ga, Kelly Group）、Ruth Well（~3.18 Ga, Roebourne Group）、Pyradie（~2.7 Ga, Fortescue 
Group）のコマチアイト溶岩試料に加えて、南アフリカ・バーバートン地塊に産する Buffalo River
（~3.47 Ga）、南アフリカ・ジンバブエ地塊に産する Belingwe（~2.7 Ga）に対して岩石採取は完

了している。これらに加えて、世界的に最も連続的な記録が残る西オーストラリアにおいてデー

タを補完するため、西オーストラリア・イルガルン地塊を研究対象に加え、新たに地質調査を行

い、試料を採取した。 
【岩石記載・鉱物組成分析・全岩主要/微量元素分析】 
太古代緑色岩帯−原生代変動帯に産するコマチアイトと苦鉄質-超苦鉄質岩類は、マグマの結晶

化に伴い広範な組成バリエーションが形成されている。また、マグマ定置後に生じた変質・変成

作用に伴う元素移動についても評価する必要があるため、薄片観察や鉱物化学組成から地球化

学的解析に用いる試料を選定した。また、鉱物組織と全岩主要/微量元素組成との相関関係を精

査することにより、コマチアイトが一連の結晶分化作用として調和的な化学組成バリエーショ

ンを保持するのか検討した。 
【強親鉄性元素分析・オスミウム同位体分析】 
これまでに行われたコマチアイトの分析結果によると、マグマ定置後に生じた変質・変成作用

や大陸成分の混染作用により強親鉄性元素組成が大幅に改変されることはないらしい。しかし、

オスミウムの親核種であるレニウムは、他の強親鉄性元素と異なりコマチアイトマグマには枯

渇しているため、レニウムの移動に伴うオスミウム同位体比の改変は十分生じうることが知ら

れている。また本研究では、より移動度の高い硫黄同位体異常に着目するため、なるべく多くの

試料の強親鉄性元素パターン、オスミウム同位体比とともに硫黄濃度データを同分解試料から

得ることにより、コマチアイトマグマに対する二次的変質の影響を評価した。これらを既得デー

タと共に解析し、各地域のコマチアイトマグマの活動年代や結晶分化トレンドから、マントルの

化学組成の経年変化の有無を検討した。 
【多種硫黄同位体分析】 
太古代コマチアイトおよび花崗岩類合計 100 試料以上について、Cr 還元法を用いた硫黄の抽出

を行った。抽出された硫黄は硫化銀として回収し、これをさらにフッ化法を用いて SF6に変換す

ることで高精度四種硫黄同位体比計測を行った。 
 
４．研究成果 
【オスミウム同位体/強親鉄性元素存在度/硫黄存在度の同時分析手法の確立】 
火成岩中の硫黄濃度は、通常の主要・微量元素濃度測定とは異なる粉末試料からペレットを作

成し XRF 法により定量する場合や、熱加水分解法などで他の揮発性元素と共に測定される場合

が多い。本研究では硫黄濃度のルーチン測定をより簡便かつ高精度で行うことを目的に、オスミ

ウム同位体比測定や強親鉄性元素濃度測定と同時に硫黄濃度を同位体希釈 ICP-MS 法で測定す

る分析プロトコルを確立した（Fujita et al., 2024）。この手法によりスミソニアン・アエンデ粉末

試料（4-20 mg）の繰り返し測定（n=10）を行った結果、硫黄濃度（1.97 wt% , RSD 4.5%）ととも

にオスミウム同位体比や強親鉄性元素濃度に関しても先行研究と良い一致することが示され、

分析手法の有用性が確認された。また、超苦鉄質岩の標準試料（JP-1, UB-N, OKUM）の分析に

おいても、精度・確度とも良好な結果が得られており、コマチアイトの解析に役立つことが期待

される。 
【オーストラリア・イルガルン地塊に産する 2.7 Ga コマチアイト】 
当初は西オーストラリア・ピルバラクラトンにおける野外調査を初年度に行うことを計画して

いたが、新型コロナウイルスの感染拡大が長期化したことにより予定の大幅変更を余儀なくさ

れた結果、最終年度にイルガルン地塊の Agnew-Wiluna 緑色岩帯に産するコマチアイト（2.7 Ga）
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の野外調査のみ実施することができた。スピニフエックス組織を呈するコマチアイト溶岩層の

記載がなされているおよそ 15 地点を訪れ、関連する苦鉄質―超苦鉄質岩試料およそ 650 試料を

採取した。またサンプリング調査後には、西オーストラリア大学にて保管されているドリルコア

試料の観察・記載を行い、選別された 67 試料を東京工業大学に発送した。露頭試料とドリル試

料の岩石記載を行った結果、多くの試料において表層由来の硫黄の混染が認められ、起源マント

ルの特徴を見出すことが困難であることが判明したが、今後、二次的影響が比較的少ないと思わ

れる試料についてオスミウム同位体/強親鉄性元素存在度を用いた検討を行う予定である。 
 

【イルガルン地塊花崗岩類の硫黄同位体ゾーニング】 

イルガルン地塊を構成する 7 つの地質体について、太古代花崗岩類４９試料の多種硫黄同位体

分析を行ったところ、それら花崗岩のほとんどが小さいながらも明瞭な硫黄同位体異常(MIF)を
示すことが明らかになった(Caruso, Fiorentini, Ueno et al., 2022)。さらに分析した７つの岩体のう

ち、Youanmi Terrane および Yamarna Terrane の花崗岩類は負の同位体異常(33S < 0)を、その他の

地質体では正の同位体異常を示し、多種硫黄同位体組成の特徴が地質体ごとに明瞭に異なるこ

とが明らかになった。また、これら岩体ごとの差異は Nd 同位体組成にもあらわれており、それ

らのデータと照合して解析した結果、正の異常を持つ花崗岩マグマは堆積物由来成分を多く含

む一方で、負異常を持つ花崗岩には海水由来の成分が含まれることが明らかになった。これらの

結果は、大気-海洋-地殻-マントルを通して循環した硫黄のうち、これまで失われた成分とされて

きた負異常を持つ硫黄は、プレート運動を通してマントル内に存在し、その一部が花崗岩類とし

て広く存在する可能性を示唆している。 
 

【コマチアイトの硫黄同位体が示すプレート沈み込み開始時期】 

太古代試料のうち、ジンバブエ・ベリングウェー緑色岩帯に産する 27 億年前のコマチアイトお

よびそれらに関連する特定の火山岩試料から硫黄同位体異常(−0.20‰ < 33S < −0.12‰)を発見し

た(Kubota, Ueno, Ishikawa et al., 2022)。このコマチアイトには噴出時に結晶化した Ni に富むカン

ラン石や輝石が残存し、硫黄は主に磁硫鉄鉱として針状単斜輝石の結晶間に分布しており、結晶

化の最終段階に晶出したものであることが明らかになった。また、同地域の火山岩類を微量元素

組成および Sr, Nd 同位体組成を用いて分類したところ、硫黄同位体異常を持たない試料には地

殻成分の混染が認められるのに対し、硫黄同位体異常を示すコマチアイトは枯渇した組成を示

し、リソスフェア由来のマグマが同位体異常を持つ硫黄を含んでいたことが明らかになった。さ

らに検出された負の硫黄同位体異常は太古代海水硫酸の特徴と一致していることを元に Nd お

よび Sr 同位体組成との相関を解析したところ、このコマチアイトには海洋底の変質により海洋

リソスフェアに取り込まれた海水由来の硫黄成分を含んでいるとの結論に至った(Kubota et al., 
2022)。これは 27 億年前にはすでに地球表層物質が沈み込みを通してマントルへともたらされ、

コマチアイトとして再び地表にもたらされる物質循環が存在していたことを意味する。 
 
【オーストラリア・ピルバラ地塊に産するコマチアイトの強親鉄性元素存在度】 
西オーストラリア・ピルバラ地塊に産する Camel Creek（~3.35 Ga, Kelly Group）、Ruth Well（~3.18 

Ga, Roebourne Group）、Pyradie（~2.7 Ga, Fortescue Group）のコマチアイト溶岩試料の解析を行っ

た結果、Pyradie（~2.7 Ga, Fortescue Group）をのぞくコマチアイトの起源マントル物質は、現在

のマントルと比べて強親鉄性元素存在度が 20-30％程度乏しいことが明らかとなった。また比較

のため、南アフリカ・バーバートン地塊に産する Buffalo River（~3.47 Ga）コマチアイトおよび、

コロンビア・ゴルゴナ島に産する顕生代コマチアイト（90 Ma）の強親鉄性元素存在度を調べた

ところ、同様に強親鉄性元素存在度に乏しいことが判明した。このことは、１）地球内部は現世

のマントルにおいても不均質であり、顕生代コマチアイトを表層に供給した地球深部リザバー

は浅部マントルと比べて 20-30％程度、強親鉄性元素に乏しい特徴を持つ、２）同様の深部マン

トルリザバーはコマチアイトの起源マントルとして太古代（32-34 億年前）からすでに存在して

いた、という２つの新知見を与えるものである。 
一方、27 億年前に活動した Pyradie コマチアイトに関しては、現性のマントル存在度とほぼ同
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等であることが我々の解析により明らかとなったが、同時期に活動した Belingwe や Agnew-
Wiluna のコマチアイトを解析した先行研究によると、それ以前のコマチアイトと同様に 20-30％
程度、強親鉄性元素に乏しいことが示唆されている。したがって、強親鉄性元素存在度の地域性

を説明するシナリオとして、１）マントル対流の活発化に伴い深部マントルの侵食が進んだ結果、

混合マントル領域が深部へ広がった、あるいは、２）マントル内部の温度上昇に伴いコマチアイ

トの生成条件がより浅部まで進出した、という２つの可能性が考えられる。どちらの仮説が正し

いかについてはさらなる検証を要するが、いずれのシナリオにおいても太古代末にマントル内

部の活動が活発化したことが想起されるため、固体地球が火山活動を通じて当時の表層環境へ

大きな影響を及ぼしたことに疑いはない。 
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