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研究成果の概要（和文）：月表土試料，火星隕石，ガスに富む隕石，宇宙線照射年代の長い石質

隕石，石鉄隕石，オクロ天然原子炉試料等，異なる自然環境下で中性子捕核反応が進行したと

考えられる試料について，中性子捕獲反応断面積の大きい核種 149Sm, 155Gd, 157Gd に着目し，

その同位体比 150Sm/149Sm, 156Gd/155Gd, 158Gd/157Gd の変動を利用して，生じた中性子補獲反応

を定量的に特徴づけすることを試みた。 
 
研究成果の概要（英文）：The variable types of neutron capture reactions under the variable  
environmental conditions were found from the isotopic results of lunar surface materials, 
martian meteorites, gas-rich meteorites, stony meteorites having long cosmic-ray exposure 
ages, stony-iron meteorites, and the Oklo natural reactor samples.  The quantitative 
characterization of the neutron capture reactions were performed from the isotopic shifts of 
150Sm/149Sm, 156Gd/155Gd, and 158Gd/157Gd in individual samples because of the large 
neutron capture cross sections of 149Sm, 155Gd and 157Gd. 
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１．研究開始当初の背景 
原子核の構造・安定性は同位体の存在度に

反映される。 
 太陽系内に存在する惑星物質に含まれる
元素の同位体組成を精密に測定することに
より，その同位体変動から原子核の性質を把
握することができる。さらに，いくつかの核
反応に起因する同位体変動からは原子核の
中の素粒子に関する情報を引き出すことが
できる。同位体をプローブとした地球化学的

手法によって素粒子の性質を探ることがで
きる。 
 自然法則の中の数ある基本的な定数の中
で，重力定数（ニュートン定数）Ｇおよび素
粒子間に働く相互作用結合定数（微細構造定
数）αについては，これらが真の定数ではな
く，宇宙の加齢とともに変化してきたのでは
ないか，という考え（巨大数仮説）が提唱さ
れた（Dirac, 1937）。その後，この巨大数仮
説は少なからずの実験・観測に携わる科学者
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図１．西南グリーンランド Itsaq 片麻岩複合
岩体試料から採取されたジルコンの U-Pb 同
位体結果を示すコンコーディア図 

図２．西南グリーンランド Itsaq 片麻岩複合
岩体試料から採取されたジルコンの後方散
乱電子（BSE）像．累帯構造を有しているが
結晶内部に割れ目などの損傷は見られない。

の興味を惹き，物理定数の変化の可能性につ
いて数々の研究が行われてきた。 
 物理定数の時間変化の上限について，例え
ば素粒子間に働く相互作用結合定数（微細構
造定数）αにおいては，QSO のスペクトル観
察（Wolfe et al., 1976; Webb et al., 1999），
原子時計の周波数標準測定（Godone et al., 
1993）,長半減期放射性核種 187Re の存在度
（Dyson, 1967）など様々なアプローチに基
づいた結果が報告されているが，これらの中
でも特に，20 億年前に大規模な自発核分裂連
鎖反応を起こした，いわゆる「天然原子炉」
として知られるオクロ鉱床内の核反応から
見積もられたαの時間変化の上限に関する
結果（Shlyakhter, 1976）は，他のあらゆる
アプローチと比較して最も厳しい制約を与
えているという現状にある。 
 
２．研究の目的 
本研究では自然界の中で生じた核反応の

蓄積に基づく同位体変動を通して，素粒子の
結合定数の時間変化にさらに厳しい制約を
加える可能性を見出すことを目的とした。 

本研究では，古い形成年代をもつジルコン
に着目し，その内部に蓄積していると期待さ
れる 96Zr-96Mo壊変に基づく 96Mo同位体過剰
の有無を検出することにより，極めてまれな
原子核壊変である二重ベータ崩壊を同位体
化学的に検証し，ニュートリノの特性に関す
る情報を得ること，素粒子の結合定数の時間
変化に厳しい制約を与えているオクロ天然
原子炉試料の中性子補獲反応について，他に
自然界の中で中性子補獲反応を起こしてい
る事例との詳細な比較を行い，オクロ天然原
子炉の場合と同様なアプローチによって制
約を与えることが可能かどうかの検討を試
みた。 

 
３．研究の方法 
地球化学的観点に基づく同位体研究（天然

の核反応に基づく元素の同位体組成変動）か
ら素粒子の特性解明に結びつくことが期待
できる研究課題として，（１）宇宙線と惑星
物質の相互作用によって惑星物質表面で起
きる核反応の一つである中性子捕獲反応の
定量的評価，（２）オクロ天然原子炉内の核
反応の同位体化学的特徴づけ，について実
施・検討を行った。 
 
４．研究成果 
(1)地球の始生代岩石中に含まれるジルコン
の年代測定・結晶性評価・NdおよびMoの精密
同位体分析 

局所U-Pb同位体分析を効率よく行うために，
既存の高感度高分解能イオンマイクロプロー
ブの制御システムの改良をおこない，研究期
間内に800粒子を超えるジルコンのU-Pb年代

測定を実施した。特にグリーンランド南西部
のItsaq片麻岩複合岩体から採取した12個の
トーナル質片麻岩中のジルコンについて年代
測定を行った結果，その年代分布は37～38.5
億年と28～29億年の二つに大別でき，全220
粒子中，37.5億年以上の古い形成年代を示す
107粒子を発見した（図１）。 

年代既知のジルコンについて，後方散乱電子
（BSE），カソードルミネッセンス，レーザー
ラマン分光を用いてその結晶性の評価を行っ
たところ，図２のように放射線による損傷が
少なく，高い結晶性を保持しているジルコン
粒子も複数存在することがわかった。 

38億年以上の古い形成年代を示すジルコン
粒子について，(1)Nd同位体測定による消滅核
種146Smの壊変に基づく142Nd同位体過剰検出，
および(2)Mo同位体測定により96Zrの二重ベー
タ壊変に基づく96Mo同位体過剰検出，を試みた。
本測定にあたっては，まず国立科学博物館に
既存の表面電離型質量分析計VG54-30を用い



図３．Jilin 隕石の本体から取り出したコア
試料について中性子補獲反応によるSｍ同位
体比変動の表面からの深さ依存性を示す図。
図中の点線は Jilin 隕石が二段階の宇宙線
照射を受けたとするモデルの各々の理論値，
実線は二段階照射モデルの二成分を合算し
た値。 

た。Nd同位体に関しては142Nd=+16.8±7.3（
は100万分の1の偏差を示す単位）の同位体過
剰が検出された。その後，国立科学博物館研
究部に2011年度に新規導入された高精度表面
電離型質量分析計（Triton Plus）を用いてNd
およびMoの精密同位体測定することを2011年
度までに計画していたが，東北大震災の影響
により同博物館の移転ならびに同装置の据え
付け・立ち上げが遅れたため，これに関して
は現在実施しているところである。 
 
(2)オクロ天然原子炉試料内の核反応の同位
体化学的キャラクタリゼーション 

中性子捕獲反応を顕著に受けている天然原
子炉試料の同位体測定を行うための化学操作
（試料の分解，Sm, Gd, Cd等の化学分離）の
確立を行った。さらに，一部の試料について
は同位体測定を行い，中性子捕獲反応の影響
による顕著な同位体変動が認められることを
確認した。また，同試料中に存在する金属微
粒子（ε粒子）の同位体分析を行い， Ru, Rh, 
Pdなどの核分裂起源白金族元素が濃集してい
ることを発見した。さらに99Ruの同位体存在度
の変動が他の元素同位体にくらべて顕著に大
きいことから水の放射線分解によってもたら
されたラジカル分子が局所的な酸化雰囲気を
つくりだす可能性を見い出した。 
 
(3)宇宙線との相互作用による隕石試料中の
中性子補獲反応の定量的評価 
天然原子炉試料以外に自然界で中性子照射

の履歴のある対象として地球外物質がある。
厚い大気に覆われていない惑星表面では宇宙
線照射の影響を受けている。宇宙線と惑星物
質の相互作用によって惑星物質表面で起きる
核反応の一つである中性子捕獲反応を同位体
変動をとらえることによって定量的に評価す
ることができる。本研究では，対象となる地
球外試料として，(1)巨大石質隕石として知ら
れるJilinコンドライト隕石，(2)石質隕石の
中で長い宇宙線照射年代をもつことで知られ
るNorton County隕石， (3)石質隕石とは構成
成分が全く異なる石鉄隕石に属するメソシデ
ライト，(4)火星隕石，についてSmおよびGd
同位体測定を行い，各々の中性子補獲反応の
違いを明らかにした。 
 
①巨大石質隕石Jilin：巨大石質隕石として知
られているJilin隕石から採取された9種のコ
ア試料についてSm, Gd同位体分析を行い，宇
宙線が石質標的に照射された場合の深さ方向
に及ぼす影響を実験的に確かめ，理論値との
比較を行った。図３にJilin隕石のコア試料の
深さ方向におけるSmの同位体比150Sm/149Smの
変動を示すプロファイルを示す。実験的に得
られたSm同位体比の深さ方向の変動は理論的
に求められるものと分析誤差範囲内で一致し

ており，本研究の結果からはJilin隕石は初期
段階で10ｍ以上の半径をもつ天体として母天
体から放出されて700万年経過後，その天体が
部分的に衝突等によって崩れ，数m径の天体と
して地球に到達するまで数十万年の期間、浮
遊していたと考えられている。 

 
②長い宇宙線照射年代をもつNorton County
隕石：1億年以上の長い宇宙線照射年代を示す
ことで知られているNorton County隕石につ
いて化学的，あるいは鉱物学的に異なる複数
のフェーズを分離し，各フェーズごとに個々
にSm, Gd同位体分析を行った。同位体変動を
中性子量に換算すると，同一隕石内において
も異なるフラクションごとにその中性子量は
一定の値を示すことなく非常に不均一であり，
特にエンスタタイト(Mg2Si2O6)を主成分とす
る鉱物分離フラクションからは全岩（全体の
平均値）にくらべて10倍以上高い中性子発生
量を記録することがわかった。図４の結果に
示されるように，中性子の発生量が高いフラ
クションでは，SmとGdの同位体変動のずれか
ら見積もられる中性子エネルギーのレベルも
高いことがわかった。エンスタタイトのよう
な特定部位に見られるような中性子の高フラ
ックス量・高エネルギーは，隕石が形成され
る前に原始太陽からの高エネルギー照射の影
響を受けたものであり，それが隕石母天体形
成の際に部分的に混入している可能性を示唆
している。本結果は原始太陽が現在の太陽よ
りも活動が高かったという太陽宇宙線初期照
射説を裏付けるデータとなり得ることが考え
られる。 



図４．Norton County 隕石から分離した各フ
ラクションの Sm, Gd 同位体比測定して得ら
れた中性子発生量とそのエネルギーを示す
相関図。平均的な値（○）に比べてエンスタ
タイト（NCW）や弱酸で溶出したフラクショ
ン(NCL#2-2)は著しく高い値を示すことがわ
かる。 

図５．メソシデライト隕石の宇宙線照射年代
と発生した中性子量との相関。他の４種の隕
石（○）から得られる相関直線に対し，Vaca 
Muerta 隕石（●）は単段階の宇宙線照射履
歴では説明できない大きな過剰を示してい
る。 

図６．火星隕石の宇宙線照射年代と中性子フ
ルエンスの相関。図中の実線は理論的に得ら
れる中性子フラックスの上限値を示し，通
常，単段階の宇宙線照射による中性子フラッ
クスは図中のグレー色の領域で説明される。
4 つのシャゴッタイト隕石（●，■）は理論
値を顕著に越えている。 

③石鉄隕石メソシデライト：石質隕石とは構
成成分の全く異なる石鉄隕石の一種であるメ
ソシデライトについて，Sm, Gd同位体比分析
を行い，宇宙線照射に誘発して生成される中
性子のエネルギーの違いについて検討した。
その結果，メソシデライト中で発生する中性
子は石質隕石中のものと比べて高いエネルギ
ーをもつ傾向があることがわかった。さらに
メソシデライトの一種であるVaca Muerta隕
石には他の一連のメソシデライトにくらべて
過剰に宇宙線照射を受けた痕跡が確認された
（図５）。 

 
 本結果はVaca Muerta隕石が母天体から脱

出する前に母天体表面にて受けていた宇宙線
照射の履歴を反映しているものと考えられる。 
 
④火星隕石：火星の大陸地殻に起源をもつ隕
石12種について，その宇宙線照射による中性
子補獲反応の履歴を調べるためにSm, Gd同位
体測定を行ったところ，一連の玄武岩質シャ
ゴッタイト隕石において他の隕石よりも高い
中性子フラックスを示すことがわかった（図
６）。過去の希ガス同位体分析データの結果か
ら玄武岩質シャゴッタイト隕石は火星地殻表
面に存在する古いレゴリスを取り込んで固化
した可能性が指摘されていたが（Rao et al., 
2002），本研究による同位体データはその仮説
を強く支持する結果となった。本研究によれ
ば，火星大陸地殻表面に40億年前に形成され
たレゴリスが存在していたとすれば、それら
を微量（＜0.5重量%）取り込んでシャゴッタ
イトが形成されたとしても，中性子補獲反応
履歴には大きく影響することがシミュレーシ
ョンできる。 

 
⑤ガスリッチ隕石：石質隕石の中には他に比
べて大量にガス成分を含む隕石があり，希ガ
ス同位体分析の結果からは，そのガス成分の
多くは太陽風であり，隕石母天体形成時期に
天体周囲の初期レゴリスが集積・固化形成を
していく過程において太陽風を取り込んだも
のと考えられている。本研究においては，ガ
スリッチ隕石として知られているKapoeta隕
石をはじめレゴリス質隕石など太陽風を取り
込んでいる可能性のある４種の隕石について，
各試料を酸による段階溶出によって4つのフ
ラクションに分け，各々についてSmおよびGd



図７．ガスリッチ隕石およびレゴリス質隕石
の宇宙線照射年代と中性子フルエンスの相
関。図中の実線は理論的に得られる中性子フ
ラックスの上限値を示し，通常，単段階の宇
宙線照射による中性子フラックスは図中の
グレー色の領域で説明される。Kapoeta 隕石
から得られた 2 つの酸溶出フラクションは
理論値を顕著に越えた異常を示している。 

同位体測定を行い，中性子補獲反応履歴を詳
細に調べた。本研究の結果，すべての試料中
でKapoeta隕石の酸による連続溶出によるフ
ラクションの中に顕著に高い中性子フラック
スを示すものが見出された（図７）。 
このフラクションについては他と異なり，Sm
とGdの同位体変動のずれから見積もられる中
性子エネルギーのレベルも高いことがわかっ
た。通常の宇宙線照射による中性子補獲とは
反応のタイプが明らかに異なっており，原始
太陽からの高エネルギー粒子の照射に由来す
る反応であることを示唆している。 
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