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研究成果の概要（和文）：原始惑星系円盤進化における，固体粒子表面におけるFischer-Tropsh反応を，新規開
発実験装置により実験的に検討した．金属表面および非晶質珪酸塩上で，直鎖状炭素等単純な有機物が形成さ
れ，非晶質珪酸塩上では金属上より高温において反応が進行することが明らかとなった．SPring-8 に高分解能
結像型軟X線分光装置を開発した．高分解能で物質の化学組成，分子の結合形態等を求めることの出来る装置で
あり，本領域研究のさまざまな班との共同研究に供された．無機結晶，有機物の表面反応を第一原理計算により
計算するためのツール開発をおこなった．さらに，円盤進化過程における有機物と氷の時空分布を求めた．

研究成果の概要（英文）：Formation of organic molecules on the surface of solid materials  in 
protoplanetary disks are experimentally performed. Gas species are hydrogen and carbon oxide, the 
two most abundant species, and the solids are Fe-, Ni-, and FeNi- metals and amorphous silicate. 
Methane and linear chain compound are formed. The reaction takes place at lower temperatures on ice 
than that on amorphous silicates. 
Micro-XANES equipment has been developed in a beam line of Spring-8 in order to observe organics 
formation reactions in situ and analyze the chemical bonds. The new equipment enables us to observe 
and analyze organic and inorganic materials by using energy edges, which was used for the 
experimental samples by other teams of the current research project. Theoretical study on the 
surface of silicates, metals, and amorphous silicate were conducted on the basis of the first 
principle calcuration. A new physico-chemical model on the solar system evolution has been 
developed.

研究分野：惑星科学
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１．研究開始当初の背景 
宇宙において H,	C,	O,	N はもっとも

大量に存在する元素であり，分子雲にお

いてはそれらの相当部分が多様な氷とし

て存在している．原始惑星系円盤は 100

万年程度の時間において温度，密度が顕

著に上昇，再び低下という変化をし，空

間的にも指数関数的な構造的変化が存在

する．そこでは氷，有機物など低温で安

定な物質は強い化学変化を受けることが

推定される．他方，初期太陽系情報を残

す隕石からは多様な高分子有機物が発見

され，有機物進化過程の全貌を解明する

ことが求められている．しかしながら従

来，原始惑星系円盤条件における氷，有

機物の化学進化を論ずるに足りる実験は

行われていなかった．特に，化学反応過

程は物質や観測と理論モデルをつなぐ決

定的な情報であり，太陽系，系外惑星系

における有機物化学進化理解のため，反

応物，反応速度を決定する実験が求めら

れていた．	

	
２．研究の目的 
本研究においては，実験により，原始

惑星系円盤環境（圧力 0.1	<P<100	Pa 程

度，温度	数 10K<T<700K 程度）における

H,	C,	N,O の化学反応により形成される

主要な有機物を決定するとともに，その

反応速度を決定する．特に，多量に存在

すると考えられる固体微粒子表面への化

学吸着，微粒子表面における触媒化学反

応の実験をおこなう．実験により得られ

る結果は本新学術領域研究理論班による

分子進化モデルに組み込み，分子雲から

微惑星・彗星にいたる過程の有機分子進

化の統合的理解に貢献する．	

 
３．研究の方法 
原始惑星系円盤に相当する温度圧力

条件において，その場において吸着確率，

反応生成物の質量・赤外スペクトルを測

定可能な実験装置を開発する．当該装置

で得られた知見を元に，より詳細に有機

物形成反応をその場観測するための装置

（顕微 XANES）を開発する．特に，Wolter

ミラーを用いることで，高精度・高空間

分解能の結合状態分析と，ターゲット物

質の 2 次元分布の観察をおこなうことを

可能とする．実験結果，特にエネルギー

スペクトルの解析のための理論的ツール

開発を行う．実験により得られた結果を，

新規に開発する原始惑星系円盤の物理的

進化にともなう物質移動と氷・有機物化

学進化を統合したモデルに摘要し，初期

太陽系における氷・有機物の時空分布変

化を明らかにする．	

	
４．研究成果	

	(1)	原始惑星系円盤の主要ガス成分で

ある水素（実験においては生成分子同定

のため重水素を利用）と一酸化炭素ガス

を，もっとも普遍的に存在すると考えら

れる金属鉄，鉄ニッケル合金、金属ニッ

ケル，非晶質Mg-珪酸塩基板上に照射し，

触媒反応により生成する有機分子を観測

した．その結果，50-100K	において金属

上でC4,	C4D,	C5,	C5D等の炭素直鎖分子

が生成した（図1）.反応効率はNi	がFeに

比し顕著に高いことが明らかとなった．	

	
図1	 水素と一酸化炭素照射により100Kの金

属基板上で生成した有機物の赤外スペ
クトル．炭素直鎖分子であることがわ
かる．	

	

	 他方非晶質珪酸塩上では，金属上で有

機物が形成される温度では何も形成され

IR spectra of FeNi 1% at 100 K
D2 0.1 ccm, CO 0.06 ccm 50 Kと100 Kには見られるが、

150 K 以上では見られない！

D2O

2073-2074 cm-1
直鎖分子（C4, C4D, 
C5, C5D）の生成



ず，200K	以上において炭素（鎖）が形成

した．		

	 以上の結果から，原始惑星系円盤にお

ける触媒反応は，相対的に低温において

は金属上において，相対的に高温におい

ては非晶質珪酸塩上において炭素鎖から

なる有機物が形成されることが示唆され

た．金属と非晶質珪酸塩の役割の違いは，

本新学術領域研究における重要な成果の

一つである．	

	

(2)	有機物生成反応のその場観察を目的

とした，SPring-8	にウオルターミラー光

学系を用いた高空間分解能の結像型軟X	

線分光装置（以下，顕微XANES	装置）を

開発した．本装置は高い空間分解能にお

いて，物質の化学組成，化学状態変化を

リアルタイム観察可能なことが特徴であ

り，世界の多くで使われる走査型STXMに

比べ，実時間で分析できること，試料上

光子密度が低く容易に分解してしまう有

機物を正確に分析することが可能という

特徴をもつ．開発に成功した装置は，数

100nm	の空間分解能および数ms	の観測

時間のスペックをもち，エネルギーを替

えながらのイメージング等も可能である．	

	

	

図２	 SPring-8	に新規開発した高分解能結
像型軟X線分光装置の外観	

	

本装置開発にあたっては，照明系を用い

ない結像光学系，同型の軸外しのタイプ，

集光素子としてポリキャピラリレンズを

用いた集光光学系，スペックル用軟X線ビ

ームディフーザーの利用，リレータンデ

ム光学系の結像等，多様な光学系の適正

のチェックも行い，より高機能装置の開

発に重要な知見を得た．	

	

図3	 テスト用試料クロタイラギの酸素吸収
端コントラスト．酸素は	CaCO3由来．	

	

本装置はさらに，当新学術領域研究A01

班の光化学実験による反応生成物の分析，

A05班によるにも用いられ，有機物種の同

定，官能基の同定などに成功した．	

	 以上の結果から，結像型軟X線分光装

置が完成し，将来の日本の惑星探査ミッ

ション（小惑星探査はやぶさ２，火星衛

星探査MMXなど）により地球に持ち帰られ

る試料の分析に貢献することが可能とな

った．	

	

(3)	第一原理計算による物質表面および

XANES	スペクトル決定	

原始惑星系円盤における金属あるいは

非晶質珪酸塩表面における有機物形成を

理論的に検討するため，第一原理計算に

よる物質表面，吸着サイトの決定をおこ

なった．特に，ケイ酸塩に関しては表面

エネルギーそのものが従来研究がなく，

結晶質物質から研究をスタートした．既

存研究の存在する結晶質フォルステライ

ト	Mg2SiO4	の複数の面の表面エネルギ

ーを決定し，計算の妥当性を確認した．



続いて，従来データのないより高次の面

の表面エネルギーを決定した．その手法

を用い，本新学術領域研究A03班との共同

研究により求められた非晶質	Mg2SiO4の

分子構造の表面エネルギーを決定した．	

次に，原始惑星系円盤の最も主要ガス分

子である	H2,	COのそれらの表面への吸着

エネルギーを決定した．		

第三ステップとして，結晶質および非晶

質	Mg2SiO4	の軟X線吸収スペクトルを決

定した．結晶質	Mg2SiO4	の主要な３つの

面の酸素，マグネシウムの吸収端スペク

トルを，第一原理計算により求め，

SPring-8	において開発した軟X線分光装

置により測定したスペクトルと比較し，

極めてよい一致を得た．	

	

	
図4	（上）結晶質Mg2SiO4の	(100)(010)(001)
面の表面分子構造，（下）第一原理計算に
よる酸素（左）とマグネシウム（右）のXAS
スペクトル．上から(100),	(010),	(001)．
それぞれ，Spring-8に開発した装置により
測定されたものと第一原理計算によるも
のの比較．第一原理計算は測定をよく再現
している．	

	

さらに，本新学術領域研究A01班による

光化学反応実験生成物の測定を試み，試

料電流法により，表面から数nmという，

まさに反応生成物に限定した分析を行い，

酸素，窒素，炭素の吸収端スペクトルの

解析により，実験条件ごとに，化学反応

の実態，生成物を特徴づける官能基の種

類，反応物の種類を同定することに成功

した．	

	 以上の結果から，本新学術領域研究に

おける当初目的を大きく超えた成果を生

み出すことができた．	

	

(4)	原始惑星系円盤進化にともなう粒子

移動とその結果である有機物・氷の時空

分布についてのモデルを完成させた．	モ

デルは原始惑星系円盤進化とケイ酸塩・

金属等に関しては化学平衡，氷・有機物

に関しては，蒸発実験結果に基づく蒸発

温度の設定により，低温で安定な粒子が

円盤内を内側に移流するにつれ蒸発がお

こり，C,	H,	O,	N	の存在量が変化するこ

とと，中心星近傍の高温領域で安定であ

ったケイ酸塩や金属が乱流拡散により外

側領域に移動し，両者の混合が起こる過

程を求めるものである．	

円盤の初期条件（円盤の空間的拡がりお

よび質量）をパラメータとして変化させ

た計算の結果，初期の拡がりが物質の時

空分布に大きな影響を与えることが明ら

かとなった．初期の拡がりが10AUの場合

は，有機物，氷は蒸発してしまい，内側

から外縁部まで，岩石質な惑星が形成さ

れることになる．すなわち，われわれの

太陽系の初期は，数10AU以上の空間的拡

がりを持っていたことが明らかとなった．	

	
図 5	 初期円盤質量 0.2 太陽質量，空間的拡
がり	10AU（左）と 50AU（右）の惑星系円
盤における 100 万年後の物質混合．拡がり
が 10AU の場合は，外縁領域の有機物と氷
が相対的に欠乏している．	
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