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研究成果の概要（和文）：本研究では希ガス質量分析計に、高速回転するローターにより希ガスをイオン源に集
めるガス圧縮機構の導入と、四重極静電レンズを備えたイオン源と検出器の高安定化・高精度化を施し、従来よ
りも微量の希ガス同位体の検出を可能にするとともに、これを微小な試料からの希ガス抽出が可能な小型加熱炉
や顕微赤外レーザーアブレーションシステムと組み合わせることで、様々な由来深度のダイヤモンドや、流体包
有物やメルト包有物を含むかんらん岩やクロムスピネル試料に、プルームの上昇やプレートの沈み込みなどによ
る、マントル内化学的不均質の形成過程の痕跡が残されていることを明らかにした。

研究成果の概要（英文）：In this research, a gas compression mechanism to collect noble gases into an
 ion source of a noble gas mass spectrometer by means of a high-speed rotating rotor was developed. 
The stability and precision of the ion source and the detector of the mass spectrometer were also 
improved, enabling the detection of noble gas isotopes in smaller amounts than before. By combining 
this with a compact furnace and a micro-infrared laser ablation system capable of extracting noble 
gases from small samples, we have found that diamonds of various depths and peridotite and chrome 
spinel samples containing fluid and melt inclusions preserve traces of the formation process of 
chemical heterogeneities in the mantle due to plume ascent and plate subduction.

研究分野： 同位体宇宙地球化学

キーワード： 質量分析　イオン源　希ガス　同位体　超高感度分析　局所分析　レーザー抽出　マントル

  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
希ガス同位体は地球内部の物質移動に重要な制約を与える重要な地球化学的トレーサーであるが、マントル試料
中の濃度が極めて低いため、試料の微細構造等と対応させた局所分析が困難であった。本研究の学術的意義は、
希ガス質量分析計を高感度化することで局所分析と微小試料の分析を可能にし、従来よりも精緻にマントルの化
学的不均質の進化過程を明らかにしたことにある。本研究で開発した技術は、火山岩中の斑晶に残されている、
火山噴火につながるマグマの混合や脱ガス等の過程の解明や、惑星探査機で持ち帰った微小な地球外天体試料の
分析に応用できると期待されるため、火山防災や惑星探査の観点で社会に貢献できると期待される。

※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。
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１．研究開始当初の背景 
希ガス（貴ガス）は He、Ne、Ar、Kr、Xe からなる元素の総称であるが、高い揮発性をもち、

化学的に不活性であるため他の物質と相互作用しないことから、特定の鉱物に濃集することが
ない。また同位体数が多く、全ての元素が質量にのみ依存して振る舞うことから、地球内部の大
規模な物質移動について有用なトレーサーである。しかしその有用性に反して、他の元素につい
て二次イオン質量分析（SIMS）などにより近年盛んに行われている局所同位体分析は、希ガス
についてはほとんど実用化されていなかった。 
これは希ガスが「稀」ガスである、すなわち試料中に一般に極微量（He で数十 ppt 以下）でし

か含まれないゆえの宿命であるが、このため従来の希ガス分析では、岩石・鉱物などの固体試料
から抽出する方法を工夫することで、試料中の異なる部位に含まれる、異なる特徴を持つ希ガス
成分を区別してきた。マントル起源の鉱物中で希ガスは、大きさ数μm から 100μm ほどの流体
包有物（気泡あるいは液泡）に主に存在している。しかしこの鉱物がマグマとともに地表に到っ
た後、鉱物の一部が変質し大気起源の希ガスを取り込んだり、鉱物中の U や Th、K から生じた
4He や 40K が加わったりすることによって、試料全体としての希ガス同位体比は変化する。そこ
で試料を真空中で数 100℃に加熱して変質部分の大気希ガスを取り除いた上で、試料をそのまま
真空中で砕き、割れやすい流体包有物から選択的に希ガスを抽出することで、試料がマントルで
本来もっていた希ガスを分析してきた。しかし流体包有物ごとに希ガス同位体比が異なること
を示唆する結果も報告されており、この方法にも限界がある。直径 10μm の流体包有物一つに
含まれる希ガスは、例えば He の同位体のうち微量な 3He の場合で 10–21 モル、すなわち 600 個
に過ぎないと予想される。これに対し、本研究代表者がこれまで独自の技術開発により高感度化
してきた希ガス質量分析計をもってしても、3He の検出下限は 10–19 モル（6 万個）程度であり、
流体包有物一つに含まれる微量の希ガスを同位体分析することは不可能であった。 
 
２．研究の目的 
上記の背景を踏まえ本研究では、高速回転するローターにより希ガスをイオン源に集めるガ

ス圧縮機構と、スリットを用いず細いイオンビームを得ることができる四重極静電レンズを希
ガス質量分析計の電子イオン源に搭載することで、高いイオン化効率と輸送率、質量分解能を同
時に実現し、従来を遥かに超える高感度の希ガス同位体分析を実現することを目的とした。この
イオン源の着想は、「究極の高感度化とは、試料から抽出した希ガス分子を全てイオン化して、
全て検出すること」という考えから得ている。すなわち従来の質量分析計では、装置全体に拡散
した希ガス分子のうち、たまたまイオン源に入った分子のみをイオン化して検出していたが、本
研究では、質量分析計内に拡散した希ガス分子を積極的にイオン源に集め、生成するイオンビー
ムを四重極静電レンズにより絞り込むことで、生成したイオンのほぼ全てを、質量分解能を損な
うことなく検出器まで到達させることを目標としている。さらにこれらを、磁場の掃引をせずに
3He と 4He を同時検出することのできるダブルコレクター質量分析計に搭載することで、高いイ
オン化効率と輸送率、さらに検出効率を同時に実現し、従来の質量分析計における希ガスの検出
下限の、1/100 の検出下限を達成することを目指した。 
また本研究で開発する装置の応用として、異なる起源の複数の希ガス成分が含まれているこ

とが示唆されている鉱物試料について、レーザーを用いて個別に希ガスを抽出して同位体比を
測定することで、包有物ごとに流体の起源に関する知見を得ることも目的とした。 
 
３．研究の方法 
本研究の提案当初は、ガス圧縮のために高速回転する磁気浮上型のローターを組み込んだイ

オン源を開発する計画であった。このタイプのイオン源は 1999 年にスイス連邦工科大学で開発
され、磁気軸受によって浮上したローターを、真空中で毎秒 1500 回転の高速で回転させ、その
近傍に存在する希ガス分子に特定方向の運動エネルギーを与えることで、イオン源内のイオン
化領域（加速した電子が飛んでいる領域）に集める（Baur, AGU Fall Meeting Abstract, 1999; Heck, 
PhD. thesis, 2005）。しかしその設計を検討する中で、イオン源の近傍に高速回転するローターを
設ける場合、本研究で用いる希ガス質量分析計のサイズ的な制約から完全磁気軸受にすること
が難しく、代替として用いるベアリング軸受では大量の脱ガスが避けられないこと、またこのタ
イプのイオン源は振動に対してきわめて脆弱であり、地震が頻発する日本国内での運用は現実
的ではないことなどが明らかになったため、ローターを組み込んだイオン源の開発は断念した。
そこで代替案として、質量分析計内にターボ分子ポンプを組み込み、質量分析計内におけるガス
の圧力分布が、イオン源部で相対的に高い状態にすることにより、イオン化効率を高めることと
した。この方式は Matsumoto et al. (Geochemical Journal, 2010)によって提案され、想定通りの感度
の向上も確認されている。しかし市販のベアリング軸受式のターボ分子ポンプを用いたため、軸
受に用いられている潤滑油由来の炭化水素等の妨害イオンも大量に発生し、微量の希ガス分析
が行えなくなったという問題があった。またローター式であれターボ分子ポンプ方式であれ、ガ
ス圧縮による希ガスの感度向上率はそれぞれの希ガス原子の質量数の平方根に比例するが、例



えばキセノンの感度を向上させようとすると、ヘリウムのイオン化効率が高くなりすぎ、異なる
質量/電荷比をもつ同位体を単一の検出器で検出する際に磁場を掃引している間に、希ガス分子
を消費し尽くしてしまい、十分なイオン計数を稼げない問題も指摘されている。そこでガス圧縮
機構としては、接合部に金属シールを採用した超低リークレートの、ローターの回転数を任意に
設定可能な磁気軸受型ターボ分子ポンプを新規に開発した。 
一方で、四重極静電レンズによるイオンビームの制御をより高精度で行うために、高安定化・

高精度マルチチャンネル高圧電源を導入し、また検出器からの微小なシグナルをノイズと分離
して検出するための高速プリアンプを導入するなど、希ガス質量分析計の高感度化につながる
改良も行った。これにより微量の希ガス同位体検出が従来より安定してできるようになったこ
とと、この質量分析計が低ブランクの希ガス分析を必要とする他課題の研究に継続して使用し
ていることから、質量分析系内に大気を導入することで長期にわたり他の研究の遂行に支障を
きたす恐れのあるターボ分子ポンプの取付は、当面見合わせることとした。 
さらにこの希ガス質量分析計に加え、微小試料からの希ガス抽出のための小型真空炉と顕微

赤外レーザーアブレーションシステム、抽出したガスからの希ガス以外のガス成分を除去する
ためのゲッターポンプからなる微量希ガス分析システムを構築し、様々なマントル由来試料の
分析に用いた。 
 
４．研究成果 
上述のとおり新規に開発したターボ分子ポンプの、希ガス質量分析計の組み込みは本研究課

題の実施期間中には実施しなかったが、ローターの回転数の可変機能によるガス圧縮効率の制
御が問題なくできていることが確認できた。一方でこれ以外の改良により、従来より安定して微
量希ガス同位体の検出が可能となったことで、ダイヤモンドやマントルかんらん岩などの分析
が大いに進展した。 
まず様々な深さのマントルに由来する天然ダイヤモンドの希ガス同位体分析を実施したとこ

ろ、シベリア産のダイヤモンドからは、沈み込んだプレート由来の希ガスによる汚染を受けた大
陸下マントルに、プルームによって深部からもたらされた始原的希ガスが寄与していることが
明らかとなった。またブラジル産の超深部起源ダイヤモンドの分析では、いくつかの試料で深部
マントル起源であることを示す、始原的なヘリウム同位体比とネオン同位体比が得られた一方
で、アルゴン・クリプトン・キセノンに関しては沈み込みに由来する成分の寄与が顕著であり、
マントル遷移層まで太古の沈み込みの影響が及んでいることが示唆された。 
グリーンランド産の 37 億年前のクロマイト試料から分離した、粒径 0.5mm 程度のクロムスピ

ネルの一粒ごとの希ガス同位体比分析を試みたところ、クロムスピネルは放射壊変起源 4He を
大量に含んでおり、その量は 37 億年という年代とクロムスピネル中のウラン濃度では説明でき
ないことが分かった。マイクロ X 線 CT を用いた観察から、クロムスピネル内部にメルト包有物
が含まれていることが確認され、これに相対的に多く存在するウランが、多量の放射壊変起源
4He を生成したと考えられた。一方で、マントル起源のマグマ中で晶出したクロムスピネルに含
まれていたと想定されるマントル起源のヘリウムは、有意に検出されなかった。このことはクロ
ムスピネルが地表付近に定置した後の、約 28 億年前の変成作用によりマントル由来のヘリウム
がほとんど失われたことを示唆している。 
さらに中国東北部に産するマントルかんらん岩に含まれる流体包有物について、顕微ラマン

分光法により CO2 密度を求め、さらにその一つ一つを別個にレーザーで撃ち抜いて希ガスを抽
出して同位体比分析を行ったところ、やはり本研究で開発した小型真空炉を用いたバルク分析
で 2 つの異なる希ガス成分の存在が示唆された試料について、マントル的なヘリウムとアルゴ
ンの同位体比を持つ成分が CO2 に富む流体包有物に含まれており、一方で放射壊変起源ヘリウ
ムに富み、大気的なアルゴン同位体比を持つ成分がメルト包有物に含まれていることが明らか
となった。それぞれの包有物の形状から推定される形成のタイミングを考慮すると、メルト包有
物は、CO2に富む流体包有物の形成よりも後に中国東北部地下のマントルに浸透したメルトの名
残と考えられる。このことからこの地域のマントルは、アジア大陸東縁から沈み込んだスラブに
由来するメルトによって、希ガス同位体比の部分的改変を被っていることが示唆された。 
 このように本研究により改良した質量分析計と、新たに開発したレーザー局所加熱装置によ
り、鉱物一粒ごと、あるいは鉱物中の包有物の個別の希ガス同位体比分析が可能であることが、
天然試料への応用により実証された。 
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