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研究成果の概要（和文）：ミュオンスピン回転法をケイ酸塩の高圧相に適用することで、地球マントル深部において、
水素がケイ酸塩鉱物中に中性原子として存在する可能性を探索した。石英の高圧相鉱物であるスティショバイト中に注
入した正ミュオンを調べたところ、電子1個を束縛したミュオニウムとして、構造中の小さく異方的な空隙に存在する
ことが判明した。この発見は、水素が中性原子として存在する可能性を示唆し、水酸基として存在するとされてきた定
説に一石を投じるものである。

研究成果の概要（英文）：We have conducted muon-spin-rotation experiments on high-pressure mantle minerals 
to explore the possibility that hydrogen may exist in the form of neutral atom in the Earth’s deep 
mantle. The positive muon implanted in stishovite, a high-pressure phase of quartz, was found to capture 
electron to form muonium and exist in small and anisotropic interstitial voids of the structure. This 
finding may suggest the possible existence of neutral atomic hydrogen and challenge the established dogma 
that hydrogen exists in the form of a hydroxyl group.

研究分野： 高圧鉱物物理学
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１．研究開始当初の背景 
水素は、太陽系における最も存在量の多い

元素であり、酸素と結合して水となって地球
表層に存在することで、地球を生命の宿る無
二の惑星にしている。水の存在は、少量であ
ってもケイ酸塩の物理・化学的性質を大きく
変化させることが知られており、火山活動や
マントル対流、さらには地球進化といった、
地球のダイナミックな振る舞いにおいて、極
めて重要な役割を果たしている。ケイ酸塩と
水の関係は、多くの研究者の注目を集めて研
究が推進されており、ケイ酸塩中の水素とい
えば、水（水酸基）を指すのが一般的であっ
た。 
東海村に建設された J-PARC では、研究開

始当時、世界最高強度のパルスミュオンの発
生に成功していた。正ミュオンがプロトンの
軽い同位体とみなせることから、試料に打ち
込んだ正ミュオンの振る舞いを調べること
で、試料中のプロトンの振る舞い、したがっ
て水素の振る舞いに関する知見を得ること
ができる。しかし、地球惑星科学の分野にお
いて、ミュオンを利用した実験により、物質
中の水素の振る舞いを理解しようという試
みは、それまで全く実施されていなかった。 
 
２．研究の目的 
研究代表者らのグループは、放射光 X線回

折やラマン散乱などの実験により、高圧下に
おいて、従来のモデルからは想像もできない
ほど大量のヘリウムが SiO2 組成のガラスに
溶解することを発見した。これは、構造中の
空隙にヘリウム原子が入り込むためと解釈
される。水素原子も比較的小さいため、空隙
に入り込む可能性は低くない。 
地球マントル深部は、地球表層に比べて還

元的であると考えられている。その観点から
は、マントル深部において、水素が水酸基と
してではなく、水素原子として存在する可能
性も十分にある。一方で、ケイ酸塩の構造の
観点からは、相転移により、マントル深部で
は空隙の小さい構造をとるため、容易には入
り込めなくなると考えられる。 
本研究では、地球惑星科学分野における利

用実績の全くない、ミュオンスピン回転法を
ケイ酸塩の高圧相に初めて適用して、地球マ
ントル深部において、水素がケイ酸塩中に原
子として存在する可能性を探索することを
目的とした。 
 
３．研究の方法 
当初計画では、世界最高強度のパルスミュ

オンの発生に成功している J-PARC・MLF 施設
の D1 ビームラインのミュオンスピン分光器
用に、数 Kから数百 Kの温度領域で利用可能
な、直径 2mm 程度の小型試料の測定のための
試料ホルダを製作して、ケイ酸塩の高圧相に
対する実験を行うことになっていた。しかし、
J-PARC・ハドロン施設における放射性元素の
遺漏事故やMLF施設の故障などが相次いだた

め、計画を変更して、海外の施設（スイスの
Paul Scherrer Institute など）で実験を行
った。 
ミュオンスピン回転法の実験には大量の

試料が必要とされる。したがって、物質・材
料研究機構のベルト型および愛媛大学地球
内部ダイナミクス研究センターのKAWAI型と
いった、世界最大級のプレス装置を用いて試
料の高圧合成を行った。ルチル型（6 配位高
圧相）の SiO2と GeO2、クオーツ型（4配位低
圧相）の SiO2と GeO2、ペロフスカイト型（6
配位高圧相）の MgSiO3などに対して、数 Kか
ら 300K（室温）の温度領域で、ミュオンスピ
ン回転法による実験を行った。 
 
４．研究成果 
本研究の最も重要な成果は、6 配位高圧相

であり空隙の小さい構造を持つルチル型SiO2

（スティショバイト）中で、正ミュオンは電
子を捕獲してミュオニウムになることを好
むことを明らかにしたことである。ミュオニ
ュウムは、原子状の中性水素に相当するため、
地球マントル深部において、水素がケイ酸塩
中に原子として存在する可能性があること
を示唆する結果である。水素は水酸基として
存在するという定説に一石を投じたことに
なる。 
スティショバイトに対するミュオンスピ

ン回転法の実験結果から新しく得られた知
見は多い。その主なものを以下に箇条書きで
示す。 
・正ミュオンの多くは電子を捕獲してミュオ
ニウムになった。また、高温ほどその割合は
高かった。これは、ミュオニウムになること
を好むこと意味すると解釈される。 
・ミュオニウムの超微細結合定数は極めて大
きい値となった。超微細結合定数が大きいこ
とは、電子の波動関数の広がりが小さいこと
を意味しており、シリコンや酸素と結合せず
に、小さな空隙に押し込められているという
描像が得られた。 
・ミュオニウムのスピン偏極の緩和率も極め
て大きい値となった。ミュオニウムのモビリ
ティの低下する低温で特に大きくなること
から、超微細構造の異方性に起因すると考え
られる。実際、スティショバイト中の空隙は、
c 軸に沿ったチャンネル状となっていて、異
方性は極めて大きい。 
一方、スティショバイトと同じ構造で組成

の異なるルチル型 GeO2（アーゲタイト）に対
する実験では、ミュオニウムは全く生成しな
かった。クオーツ型の場合には、SiO2でもGeO2

でもミュオニウムは生成したが、SiO2でより
多く生成した。高圧科学では、しばしば SiO2

のアナログ物質として GeO2 の研究が実施さ
れてきたが、ミュオンスピン回転法の実験で
は、大きく異なる結果となった。それだけに、
示唆に富む結果ともいえる。従来、物質中の
ミュオンの電子状態については、（母相の）
エネルギーギャップや結合のイオン性によ



って整理されてきたが、構造と組成による変
化を系統的に測定して、第一原理計算の結果
などとも比較して整理することで、より完全
な理解に向けて前進することができるもの
と期待される。 
下部マントルの最重要ケイ酸塩であるペ

ロフスカイト型のMgSiO3（ブリッジマナイト）
でもミュオニウムの生成が観察されている。
しかし、現在までのところ、予備的な測定に
とどまっており、地球マントル深部に原子状
の中性水素が存在するか否かについて、残念
ながら決定的な証拠を得るには至っていな
い。 
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