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研究成果の概要（和文）：　イリジウム，オスミウムやルテニウムなどの白金族元素は花崗岩など珪長質岩石中での存
在度が極めて低く（標準岩石試料でも正確には求められていないが、数十pptと見なされている) 測定がなされていな
い。本研究では、100g以上の大量の岩石から白金族元素を抽出できるファイヤーアッセー法、抽出率が悪くてもそれを
補正できる同位体希釈法、白金族元素の感度が良い中性子放射化分析法を組み合わせた分析法を開発し、岩石の分析を
行った。
　

研究成果の概要（英文）： Platinum group elements such as iridium, osmium and ruthenium are contained very 
small abundance in felsic rocks and even the abundance in reference rocks have not been determined clearly
. This study combined fire assay method to concentrate platinum group elements from big amount of samples 
with isotope dilution neutron activation analysis to get accurate recovery and high sensitivity for the el
ements. The original research plan was modified by shutdown of research nuclear reactor at Tokai by big ea
rthquake in 2011.
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１． 研究開始当初の背景 
 白金族元素は、マグマの分化過程で、もっ
とも鉱物集積相に集まり易い元素として、そ
の存在度およびオスミウム同位体が研究され
てきた。いわゆるオフィオライトと呼ばれる，
地質時代の海底火成作用の産物，それらに伴
う鉱床，それらの形成年代とテクトニクス上
の位置づけが地球化学的研究の主たる目的で
あった。 
 珪長質岩は地殻表層物質の過半を占めるに
もかかわらず、白金族元素からのアプローチ
は極めて稀であった。それには二つの大きな
理由がある。一つは、存在度の低さである。
ppm に近い量を含む隕石なら、ほとんど前処
理もなく，中性子放射化分析で存在度の定量
ができ、複雑な前処理に手を煩わす事なく、
ICP-MS で同位体を測ることができる。存在度
が ppb を超える超苦鉄質岩も、３桁 ppt の玄
武岩も、カリウスチューブ等を用いる分解法
と ICP-MS や負イオン質量分析で再現性の良
い値が得られるようになった。しかし、１桁
ppt の花崗岩では、測定感度も不足し、試薬
などからの汚染も無視出来ない量となる。が、
何にもまして，地球化学的に正確な値を得る
障害となったのは、試料中の白金族元素の不
均質な分布である。中〜酸性岩において白金
族元素の多くは、鉄を含む磁性鉱物やケイ酸
塩鉱物の離溶相に含まれる。（そのことを逆手
に取り、すべての磁性鉱物を集め、その分析
値を全岩の値とする論法もあった）したがっ
て、数百ミリグラムの全岩試料へ一粒の鉄鉱
物の混入は、得られた分析値のおおきなバラ
ツキとなる。その不確実さが，分析に携わる
者への無言のプレッシャーであった。 数十グ
ラムの岩石試料を処理し得るファイヤーアッ
セーのもある。しかし、ファイヤーアッセー
は、超苦鉄質岩のように ppb レベルの白金族
を含む試料からは、ほぼ定量的に，白金族元
素を回収出来るが一桁 ppt では、回収率が悪
くその変動も大きい。放射化学的中性子放射
化分析（RNAA）を用いるなら、回収率の補正
をなし得る。しかし、数十グラムの岩石試料
への中性子照射は、現実的ではない。また、
カリウスチューブも数グラムを超える試料の
処理は困難である。 
 これらの困難を解決し得るのが、大量の試
料処理ができるファイヤーアッセー法と、回
収率の補正ができる同位体希釈法の併用であ
る。さらに、ファイヤーアッセー後，化学処
理を行わない中性子放射化（INAA）を用いる
なら、ブランク値を一段と低く抑えられる。  
 
２．研究の目的 
 マグマの結晶分化に関する研究からは、花
崗岩マグマが、塩基性マグマの最末期の残液
として生成されるなら、その量は塩基性初生
マグマの１／１０量ほどにしかなり得ない。

しかし一方、地殻表層部には広大な花崗岩体
が分布する。 なぜか？ 両論のその矛盾点は
大きな謎であった。一つの解決案として、地
殻を構成する堆積岩の再溶融が考えられ、高
度の熱変成岩が花崗岩に推移する野外の観察
もそれを支持した。一方、ストロンチウムや
ネオジム同位体の研究からは、マントルや下
部地殻に由来する花崗岩の存在が示唆されて
いる。 前記の、花崗岩化作用にも『その堆積
岩の融解熱を何処から得るのか？』という更
なる疑問が残されている。 
 申請者らにより、その存在度が希薄で、し
かも不均質に存在する、花崗岩中の白金族元
素の高確度定量法として『安定同位体希釈中
性子放射化分析法』の開発が進んだ。 技法
の詳細は、次項で説明するが、テスト分析と
して、多くの分析がなされているかんらん岩，
玄武岩と共にいくつかの花崗岩を分析した。
大半の花崗岩中のイリジウムとオスミウムは
十数 ppt であり、注意深く分析された他地域
の花崗岩と似た値であったが、愛知県東部に
広大に分布する、武節花崗岩中の存在度は、
繰り返し分析によっても、数百 ppt と異常に
高く、玄武岩中の存在度に比肩されることが
わかった。 
 ＜花崗岩中の白金族元素存在度は低い＞ 
という先入観は崩れた。 次は、確実な分析手
法により、どのタイプのどの花崗岩／どの流
紋岩に白金族元素の存在度が多いか、少ない
かを定量的に確定し、従来のさまざまなデー
タと合わせ考え、それが何に左右されている
のか！なぜか！を見いだすのがステップとし
ての本研究である。日本の代表的な花崗岩／
流紋岩，東アジアおよびオーストラリアの代
表的な花崗岩／流紋岩をターゲットとして、
安定同位体希釈中性子放射化分析による高確
度分析を進め、他の地球化学データとあわせ、
その原因を突き止める。 
 
３．研究の方法 
 本研究では、 Takeda, M. and Tanaka 
T.(2007) が、12th International Conference 
on Modern Trends in Activation Analysis
に お いて、＜ Isotope diluted NAA for 
accurate determination of iridium and 
osmium in the crustal materials＞ と題し
て発表した新分析法をルテニウムとレニウム
にも拡張し、国内外のさまざまなタイプの珪
長質岩に応用する。上記予備研究における、
白金族高含有花崗岩の成因を解明すべく、既
存の鉱物や硫黄同位体のデーターとあわせ、
白金族元素の地球化学サイクルから珪長質岩
の新成因論に挑むものである。 申請者らは、
安定同位体希釈質量分析と放射化分析に豊富
な経験を持つ。放射化分析は、原研施設共同
利用研究による中性子照射と、名古屋大学共
同利用施設としてのアイソトープ総合センタ
ーのゲルマニウム検出器を用いて行う。 した



がって独自に必要とする経費の大半は、試料
の採集旅費、試料粉砕器具、ファイヤーアッ
セー用消耗品、中性子照射用合成石英管など
で、大掛かりな新規設備投資はない。 
 新しい分析法として、  白金族元素の一
つルテニウムの中性子放射化分析法を完成さ
せる。ルテニウムは、通常 102Ru(n,γ)103Ru
による 497.0keV（半減期 39.7d）を測定する。 
同位体希釈中性子放射化分析では、104Ruをス
パイクし、104Ru(n,γ)105Ruによる 469.6keV
（半減期 4.44h）を測定する。 短い半減期を
もつ核種を安全に定量するには、これまでの
ように、照射済み試料を名古屋大学に郵送し、
大学の RIセンターで測定はできない。東海原
子炉に隣接する、大学開放研のゲルマニウム
検出器を使い、最適な冷却期間を定めるなど、
最適測定法の開発を行う。 
 
４．研究成果 
 平成22,23年度は、これまでの予備研究な
らびに，他分析法による Sr や Nd などの同
位体データがある、超苦鉄質岩，玄武岩等と
共に沢入、蛭川、武節の花崗岩を分析すべく
、大量の岩石粉砕が可能な連続粉砕ボールミ
ルを開発、その試運転をおこなった。このボ
ールミルにより、連続して大量のケイ酸塩粉
砕が可能となった。さらに、珪長質岩の化学
組成分布の基本となっている愛知県東部〜岐
阜県南部の地球化学図における元素存在度相
互の関係を解析した。（粉砕関連成果：論文
No.６、講演No.3, 5.後年度発表を含む） 
 全岩試料の中性子放射化分析を準備したが
、アイソトープセンターのゲルマニウム検出
器電子冷却システムの不調により、一部の分
析を23年度に繰り越し、23年度に分析を行っ
た。（中性子放射化分析関連成果：論文 No12, 
講演 No18, 25. 後年度発表を含む） 
 平成 23 年 3 月 11 日に発生した東北大震災
により、中性子照射に用いていた東海村の
JRR-3,JRR-4 の運転が休止された。原子炉自
体に大きな損傷は無く、安全検査の後、運転
が再開される事を予想した研究計画を進めて
いた。しかし、安全検査の後も運転認可審査
に至らず、研究方針を、白金族に類する地球
化学的性格を持つ新鉄元素の分布に関する研
究へ転換した。地球化学図を用いた新鉄元素
（特に貴金属）に関する研究成果を得た。（地
球化学図関連成果：論文No.5, 16, 講演 No.4, 
6, 13, 14, 19, 21, 24. 後年度発表を含む）。 
 さらに、原子炉が復活したとき,所期の研究
目的を達成するため、韓国でのフィールド調
査と、既存の同位体を組み合わせた珪長質岩
石の地球化学的研究をすすめた。経費は、韓
国科学技術学会総連合(KOFST)および韓国地
質資源研究院（KIGAM）から支給された。（論
文 No.1,2,7,20,講演 No.1,16）さらに、同位
体希釈中性子放射化分析に代わる、同位体希
釈 ICP-MS 技術の開発に成功した。（講演 
No.27）今後の大発展が予想させる。 
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