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研究成果の概要（和文）：希土類元素の化学的相互分離手法を確立し，種々の宇宙化学的試料の同位体測定を展
開した。太陽系初期に分化したユークライト隕石のうち，砂漠産隕石では地球落下後の汚染によるRb-Sr放射壊
変系への顕著な影響が確認されたがSm-Nd壊変系への影響は見られず，一連のユークライト隕石の年代学的情報
を得るに至った。アポロ計画により月の最表面から採取された5試料について一連の希土類元素の精密同位体分
析の結果，これら全ての試料は月面における長期にわたる宇宙線照射の影響によって核破砕反応と中性子捕獲反
応を起こし，陽子過剰核をもつ同位体および中性子過剰核をもつ同位体に富むことがわかった。

研究成果の概要（英文）：The chemical technique for mutual separation of rare earth elements (REEs) 
was developed, and was applied for isotopic studies of cosmocheimcal materials.  Among a series of 
eucrites that are considered to have been differentiated in the early solar system, dessert eucrites
 showed significant effect of terrestrial contamination, and their Rb-Sr system were largely 
disturbed.  On the other hand, the Sm-Nd system of a series of eucrites showed less effect of the 
terrestrial contamination, and provided chronological information on the early differentiation in 
the solar system.  All five kinds of luna surficial materials collected by the Apollo mission showed
 isotopic excesses of lighter isotopes having proton-rich nuclides and heavier isotopes having 
neutron-rich nuclides of some REE caused by neutron capture and spallation reactions due to 
long-term exposure by cosmic rays.

研究分野： 宇宙化学

キーワード： 希土類元素　同位体　隕石　月　質量分析
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図 1．本研究で測定したユークライトおよ
びダイオジェナイトの REE パターン 

１．研究開始当初の背景 
原子核の安定性はその存在度に反映され

ていることが多く，希土類元素の同位体存在
度はその最たる例と言える。 
 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。 
希土類元素はその原子における 4f 殻への電
子配列の連続性から，様々な媒体中で連続的
な変化を示すことが知られており，これらの
固相・液相間への分配から考えられる希土類
元素存在度パターン（Masuda and Matsui, 
1966）は惑星物質の進化過程を考察するため
の画期的な手法として宇宙地球化学分野で
50 年近くもの間，広く用いられている。希土
類元素の核化学的特徴を考慮すると，特に宇
宙化学的試料に関しては，その同位体組成を
システマティックかつ詳細に調べ，「希土類
元素同位体存在度パターン」を求めることは
重要な意味をもたらす。 
 
２．研究の目的 
本研究では各種希土類元素の同位体組成

ならびに核化学的特徴に着目して，(1)太陽
系始原物質から太陽系物質を構成する元素
の起源を探ること，(2)太陽系内惑星初期分
化物質から初期分化に伴う物質移動を読み
取ること，(3)惑星の初期分化過程(2)がいつ
生じたかについて時間軸を設定すること，を
目的とし，単核種元素，および Eu, Lu を除
く 8種の希土類元素について，その全ての「同
位体存在度パターン」をシステマティックに
解析し，太陽系の元素の起源の特定から惑星
の形成・進化過程の解明を探求する。 
本研究では，個々の地球外物質に含まれる
希土類元素のうち，単核種元素および Eu, 
Lu を除く８元素（La, Ce, Nd, Sm, Gd, Dy, 
Er, Yb）の同位体存在度を系統的かつ精密
に決定することで，（１）放射壊変起源の同
位体を含む Ce, Nd を通して始原惑星物質
の形成から初期分化の素過程に厳密な時間
的制約を加える，（２）中性子捕獲反応生成
物を含む Sm, Gd から惑星物質の段階的な
宇宙線照射履歴（レゴリス過程，母天体上，
母天体から放出後）を明らかにする，（３）
希少合成原子核を含む La，Ce, Sm, Dy, Er, 
Yb から超新星爆発によるニュートリノ反
応のメカニズムをより明らかにする，こと
を目的とする。 
 
３．研究の方法 
本研究では太陽系始原物質であるコンド

ライト隕石，太陽系初期に分化を遂げたユー
クライト，ダイオジェナイトに代表される非
コンドライト隕石，アポロ計画によってもた
らされた月岩石，月起源の隕石，を選別し，

これら地球外惑星物質を研究対象とし， 
（１）化学分離した８つの希土類元素につい
て TIMS を用いた高精度同位体分析， 
（２）隕石中に含まれる特定部位について
SHRIMP を用いた局所領域同位体分析とその
年代測定，  
を実施した。得られたデータを総合的に解析
し，太陽系内惑星物質を構成している元素の
起源，同惑星物質の形成から進化における素
過程について同位体科学的に考察した。 
 
４．研究成果 
(1)希土類元素の化学分離手法の確立 
 2-エチルヘキシル―オルソリン酸(HDEHP)
を抽出剤として有するイオン交換樹脂（米国
Eichrom社製Ln-レジン）を用い，濃度の異な
るHClを溶離剤とすることで希土類元素の相
互分離を試みた。 
 その結果，濃度の異なる0.15 M, 0.20 M, 
0.25M, 0.35M, 0.5M, 1.0M, 2.0Mの7種類のHCl
を用いることでLa, Ce, Nd, Sm, Gd, Dy, Er, 
Yb, Luを化学的に相互分離することを可能と
した。本研究では同手法を用いて太陽系内惑
星物質の同位体研究を展開することとした。 
(2)太陽系初期分化惑星物質としてのユーク
ライト隕石およびダイオジェナイト隕石 
分化した隕石であるユークライトおよび

ダイオジェナイトは小惑星４ヴェスタの地
殻部分に起源をもつと考えられているが, 
その形成過程は未だよくわかっていない。 
本研究では原始惑星内の地殻―マントル分
化を伴う初期進化過程に関する地球化学・年
代学的な知見を得ることを目的としてユー
クライトおよびダイオジェナイトの希土類
元素および Sr, Ba に着目し, その同位体分
析を試みた。元素濃度測定には ICP-MS, 同位
体測定には TIMS を使用した。 

 
ユークライトはいずれも CI コンドライト

数～十数倍ほどの希土類元素濃度を保持し, 
非集積岩タイプ試料は平坦な希土類元素存
在度パターンを, 集積岩タイプ試料は軽希
土類元素に枯渇し正の Eu 異常を帯する希土
類元素存在度パターンを示した。一方, ダイ



オジェナイトは CI コンドライトの数～数十
分の一程度の希土類元素濃度を持ち, 軽希
土類元素に乏しく負の Eu 異常を対する希土
類元素存在度パターンを示したが, そのパ
ターンはユークライトに比べ多様性に富ん
でいたため複数のダイオジェナイト始原マ
グマが存在した可能性が示唆された 

  
 

87Rb-87Sr 壊変系においてユークライトは先
行研究で示されている 4.39 Ga アイソクロン
（Papanastassiou and Wasserburg, 1969）
に整合的な Sr同位体比を示したが, 4つの非
角礫岩ダイオジェナイト試料（Tatahouine, 
Y-002875, Y-74013, Y-74079）はユークライ
トとは異なる Sr 同位体比トレンドを示し, 
それらが 2～1 Ga ほどに強い二次的な変成作
用を被った可能性が示唆された。非集積岩ユ
ークライトでは火成活動による Ba 同位体比
の均質化がみられたが, 集積岩ユークライ
トとダイオジェナイトではわずかながら原
子核合成に起因する Ba 同位体異常が確認さ
れた。また, 135Cs-135Ba ダイアグラムにおい
てもユークライトとダイオジェナイトは異
なる同位体比トレンドを示し, 太陽系の形
成から2千万年以内に別々の分化過程を経た
可能性が示唆された。 
今後, 同位体分析精度の更なる向上を図

り , 87Rb-87Sr, 135Cs-135Ba, 146Sm-142Nd, 
147Sm-143Nd などの様々な壊変系を相補的に用
いたより詳細な年代学的考察を行うことで, 
原始惑星地殻の初期進化過程についての体
系的理解が進むことが期待される。 
 
(3)月面最表層における宇宙線と物質の相互
作用 
月表層物質は銀河宇宙線照射の影響を受

け，その物質内に核破砕や中性子捕獲などの
核反応生成物が蓄積した結果，いくつかの元
素の同位体組成においては検出可能なほど
の変動が認められる。さらに，月面最表層で
は，銀河宇宙線ではなく，太陽から放出され
た高エネルギー粒子照射による核反応の痕
跡が同位体比に反映されていると考えられ
る。本研究では，NASA のアポロミッション
によって持ち帰られた月レゴリス試料のう

ち，月面から 5 mm 以内の深さから回収され
た５種の最表層試料 78481, 10084, 12001, 
14259, 15001 を用い，銀河宇宙線以外に太陽
風の照射がもたらす核反応に伴う同位体変
動の検出を試みた。 
  各試料約 50～60 mg を分取し，0.5 mM 
HNO3と 0.002 mM HF の混酸，2 M HCl，
王水を用いて段階溶出し，最後に残さを完全
に酸分解することにより，各試料から計４つ
のフラクション（順に L1～L4）を得た。な
お，本化学操作における最初のフラクション
（L1）にははケイ酸塩微粒子の最表面から約
1 m 厚の部分が選択的に溶出されている
（Nishiizumi and Caffee, 2001）と考えられ
る。上記によって得られた各フラクションを
二分し，その大部分は本研究で開発したイオ
ン交換法（(1)に記載）を用いてSr, Ba, La, Ce, 
Nd, Sm, Gd を化学分離後，表面電離型質量
分析計（Triton-Plus）による高精度同位体比
測定に用い，残りは ICP 質量分析計（Agilent 
7500cx）による Rb, Sr, Cs, Ba, REE の元素
濃度測定に用いた。  
 各試料の L1 フラクションにおける Ba 同
位体比は軽い同位体（130Ba=+11.4～+21.4，
132Ba=+13.4～+28.3），および重い同位体
（137Ba=+0.16～+4.9，132Ba=+1.5～+6.0）
に顕著な過剰が確認された。Ba に見られる
これらの同位体過剰は溶出する酸の強度が
増すにつれてその変動幅が小さくなる傾向
が見られた。より重い同位体，つまり中性子
過剰核 137Ba, 138Ba における同位体過剰は中
性子バーストなどの高中性子密度雰囲気下
におかれた物質においてしばしば報告され
ている。一方，軽い同位体，つまり陽子過剰
核 130Ba, 132Ba の顕著な同位体過剰について
はこれまで報告例はない。ちなみに同一試料
の同一フラクションから得られた Sm 同位体
組成変動より見積もられる中性子フルエン
スは(3.8～8.1)×1016 n cm-2であり，これは
約 5億年間の銀河宇宙線照射による中性子捕
獲効果の蓄積を反映しているアポロ 15 号レ
ゴリスコア試料に相当するレベルである。現
在，その他の元素（Sr, La, Ce, Nd, Gd）につ
いても同位体測定を行っている。 
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