
横浜国立大学・大学院工学研究院・准教授

科学研究費助成事業　　研究成果報告書

様　式　Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９ （共通）

機関番号：

研究種目：

課題番号：

研究課題名（和文）

研究代表者

研究課題名（英文）

交付決定額（研究期間全体）：（直接経費）

１２７０１

基盤研究(C)（一般）

2019～2018

微惑星における有機物進化に対する鉱物の役割の解明

Roles of minerals during the evolution of organic matter in planetesimals

７０７２５３７４研究者番号：

癸生川　陽子（Kebukawa, Yoko）

研究期間：

１８Ｋ０３７２２

年 月 日現在  ２   ６   ５

円     3,400,000

研究成果の概要（和文）：太陽系形成初期に小天体内部で起こった化学過程は，始原的な隕石に含まれている複
雑な有機物の最終的な化学組成・構造の決定に重要な役割を果たしたと考えられる。しかし，有機物の化学過程
に対する鉱物の役割はほとんど明らかになっていない。
　本研究では，隕石有機物の前駆物質アナログと鉱物の加熱実験を行い，鉱物が有機物の変成に及ぼす影響を明
らかにした。また，ナノ赤外分光法(AFM-IR)を世界で初めて隕石有機物分析に適用し，数十nmの空間分解能で有
機物官能基と鉱物分布関係を可視化することに成功した。透過型走査X線顕微鏡(STXM)等を用いて，変成度の異
なる隕石中の有機物の特徴と鉱物との共存関係を調べた。

研究成果の概要（英文）：The chemical processes that occurred inside the small bodies in the early 
Solar System played important roles in the final chemical structures of the complex organic matter 
in the primitive meteorites. However, little is known about the role of minerals during the chemical
 processes of organic matter.
In this study, we conducted heating experiments on minerals and the analogue of primordial organic 
matter in meteorites, and revealed the effect of minerals on metamorphism of organic matter. We 
applied nano-infrared spectroscopy (AFM-IR) for the first time to analyze organic matter in 
meteorite, and successfully visualized the relationship between organic functional groups and 
mineral distributions with a spatial resolution of tens of nm. Using a transmission scanning X-ray 
microscope (STXM), the characteristics of organic matter and the relationship with coexistence 
minerals in meteorites with various degrees of alteration were investigated.

研究分野： 宇宙化学

キーワード： 隕石　太陽系　有機物　鉱物

  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
本研究により，太陽系初期の物質進化過程において，個別の鉱物が有機物に及ぼす影響を明らかにした。また，
隕石中の有機物の特徴と鉱物の分布を可視化することにより，有機物・鉱物の相互作用を踏まえた物質進化過程
解明へのアプローチ基盤を確立した。本研究で得られた結果及び研究手法は，2020年末に帰還が予定されている
はやぶさ2ミッションなどによる小惑星からのリターンサンプル分析にも応用できると期待される。

※科研費による研究は、研究者の自覚と責任において実施するものです。そのため、研究の実施や研究成果の公表等に
ついては、国の要請等に基づくものではなく、その研究成果に関する見解や責任は、研究者個人に帰属されます。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９（共通） 
１．研究開始当初の背景 
始原的な隕石は，太陽系形成初期に形成された微惑星の物質化学的特徴を比較的よく保存し

ていると考えられている。始原的な隕石には多種多様な有機物が含まれており，その大部分は決
まった分子構造を持たない複雑高分子有機物である。これらの有機物は，分子雲や原始惑星系円
盤，微惑星など，太陽系形成過程の様々なステージにおいて，形成・進化してきたと考えられて
いる。さらに，地球生命の原材料物質を供給した可能性からも着目されている。特に微惑星内で
の水質変質や熱変成などの化学的プロセス(微惑星プロセス)は，有機物や鉱物の進化過程に大き
な寄与があったことが知られている。水質変質初期段階を模擬した実験からは，ホルムアルデヒ
ドやアンモニアなどの単純な分子から，隕石に含まれるものとよく似た高分子有機物やアミノ
酸が形成されることが明らかになった[1-4]。また，有機物の分子構造は，微惑星プロセスに対し
て敏感に反応して変化する。研究代表者らを含め様々なグループによる，様々な変成度の隕石有
機物の分析から，微惑星プロセスの進行に伴い，有機物の H/C 比の減少や，脂肪族鎖・カルボ
キシ基の減少等が起こることが分かった[e.g., 5-10]。 
隕石の大部分の構成要素は鉱物であることから，このような有機物の形成・進化過程の理解に

は，有機物と鉱物の相互作用が重要な役割を果たしていると考えられる。しかし，上記の模擬実
験は鉱物を含んでおらず，隕石有機物の分析は鉱物と分離精製した有機物を用いて行われたた
め分布の情報は失われている。隕石中でのフィロシリケイトと有機物の共存関係も報告されて
いるが[e.g., 11]，変成度の異なる隕石を比較した系統的な分析は不足しているうえ，実際に鉱物
がどのような役割を果たしたのかはわかっていない。このため，変成度の異なる隕石の系統的な
分析及び，模擬実験に基づく研究が必須である。 
 
２．研究の目的 
本研究では次の 2 点を明らかにする。(1)変成度の異なる数種類の隕石の顕微的手法による分

析を行い，有機物の分子構造と共存鉱物及びこれらの微惑星プロセスによる変化を明らかにす
る。(2)微惑星プロセスを模擬した実験を行い，有機物の分子構造変化に対する鉱物の役割(触媒
作用等)を明らかにする。 
隕石内で有機物の分布や鉱物との共存関係に関する研究は非常に少ない。これは，有機物が微

細かつ微量であり，これらをその場分析するためのサブミクロンの空間分解能を持った顕微分
析法が非常に限られていることが原因であった。近年では，国内外の研究グループによって，走
査型透過 X 線顕微鏡(Scanning Transmission X-ray Microscope, STXM)を用いて，サブミクロ
ンスケールでの有機官能基分析が行われるようになってきた[e.g., 12-14]。しかし，STXM は，
鉱物の情報はほとんど得られない。一方，赤外分光法は，有機物・鉱物双方の情報を得ることが
できるが，赤外光の回折限界のため，空間分解能は限られていた。そこで，新規的な手法で最近
実用化が進みつつある，分子間力顕微鏡を用いた赤外分光法(Atomic force microscopy-based 
infrared spectroscopy, AFM-IR)を用いることによりサブミクロンの空間分解能での赤外分光イ
メージング分析を実現する。AFM-IR は，有機物の官能基及び鉱物種の情報をサブミクロンスケ
ールの空間分解能で得られるほぼ唯一の手法である。 
さらに，実験的な手法も組み合わせることにより，「有機物と鉱物」「隕石の分析と模擬実験」

といった多角的なアプローチを用いて有機物を中心とした微惑星での物質進化過程を明らかに
することが本研究の特色である。また，本研究により確立された微小な地球外試料の分析手法は，
今後のはやぶさ２などのミッションリターンサンプル等への活用も期待できる。 
 
３．研究の方法 
・隕石の分析によるアプローチ 
 最新の顕微分光的手法を用いて，微惑星プロセスの程度の異なる数種類の隕石について有機
物の分子構造的特徴及び共存鉱物を系統的に調べる。 
(A) ウルトラミクロトームを用いた試料準備 
 様々な隕石について，集束イオンビーム(FIB)法またはウルトラミクロトームによる超薄切片
を作成する。隕石中の微量な有機物分析が目的のため，通常の樹脂による試料包埋ではなく，硫
黄による包埋法を用いる。厚さ約 100 nm の薄片を作成し，AFM-IR 用には ZnS 基板上に，
STXM 分析用には SiO フィルムコート TEM グリッドに乗せる。その後，真空デシケーターを
用いて硫黄を昇華させる。 
(B) AFM-IR による有機物および鉱物の微小領域分析 
 AFM-IR を用いて(A)で作成した隕石の分析を行う(図 1)。特に，特定の鉱物と共存している有
機物の分子構造の特徴に着目した分析を行う。AFM-IR は，赤外光吸収に伴う試料の熱膨張とし
て検出することにより，サブミクロンスケールの赤外分光イメージングが可能な装置である。
AFM-IR 分析には，日本サーマル・コンサルティング社に依頼し，“NanoIR2”を用いる。 
(C) STXM による有機物の分子構造の微小領域分析 
 サブミクロンの空間分解能を持つ STXM を用いた X 線吸収端近傍構造(X-ray Absorption 
Near Edge Structure, XANES)分析は，上記の高空間分解能赤外分光法よりも確立された手法
である。 
(D) 走査型及び透過型電子顕微鏡(SEM・TEM)を用いた共存鉱物の確認 
 補足として，AFM-IR 及び STXM 分析に用いた試料に対して，それぞれ高分解能 SEM/EDS



及び TEM を用いて，有機物と共存が見られた鉱物種を同定する。 
 
・模擬実験によるアプローチ 
 下記の微惑星プロセス模擬実験を行い，有機物の構造変化を赤外分光及び STXM により分析
する。これより，どのような鉱物があるとどのような有機物が形成しやすいか/壊れやすいかを
調べ，有機物形成・進化に対する鉱物の役割を明らかにする。 
(1) 「有機物の形成」微惑星での水質変質初期段階を模擬した有機物の水熱実験 

Kebukawa et al. (2013)[3]の方法を応用し，超純水，ホルムアルデヒド，アンモニア，鉱物粉
末（カンラン石・蛇紋石等）を，液体窒素で凍らせた状態でガラス管に真空封入する。これらの
試料を，オーブンで 150℃，数日間の加熱を行う。 
(2) 「有機物の分解」微惑星での熱変成を模擬した有機物の加熱実験 
模擬隕石有機物と鉱物粉末を，オートクレーブを用い，N2+H2 (99:1, v/v)ガス雰囲気下で 200℃

～400℃，数日間の加熱を行う。 
 
４．研究成果 
・隕石の分析によるアプローチ 

AFM-IR を世界で初めて隕石有機物分析に適用し，数十 nm の空間分解能で，有機物官能基
と鉱物分布関係を可視化することに成功した[15]。AFM-IR は，赤外の吸収に起因する試料の熱
膨張をプローブで検出する AFM に基づいており，この手法を用いて CM2 コンドライトの
Murchison 隕石と Bells 隕石を分析したところ，約 30 nm の空間分解能での有機分析が可能で
あることを世界で始めて確認した。AFM-IR イメージングの結果は，以前に報告されていた有機
物とフィロシリケイトの共存関係と調和的であるが，我々の結果ではそれよりもはるかに高い
空間分解能を得られている。本成果は，赤外分光法による隕石中の有機官能基の不均一な分布の
最初の観測であり，空間分解能約 30 nm で鉱物との共存関連を明らかにした。 
顕著な水質変質過程を経た炭素質コンドライトに分類される Tagish Lake 隕石と 3 種の CI1

コンドライトの FIB で作成した超薄切片について，STXM による XANES スペクトル分析を行
い，有機物の化学構造・組成や分布に関する情報を得た。また，同一の超薄切片を TEM/EDS で
も分析し，特定の鉱物や有機物の分布と，水質変質作用の程度を調べた。フィロシリケイトが支
配的なエリアに分布する有機物は，芳香族に乏しい反面 C(=O)O などに富む傾向を示していた。
一方で，フィロシリケイトからは独立し，有機物が支配的なエリアを形成する有機物は，とりわ
け芳香族に富んでいることが分かった。当結果は，Le Guillou et al. (2014) [12]が異なる種類の
隕石について分析した結果とおおよそ一致しており，これが限られた隕石のみで確認される現
象では無いことを示している。前者は「水質変質作用の進行に伴う酸化によって C=O が増加し，
これが芳香族と比較して高い親水性を示すため，水に流された結果フィロシリケイトに吸着さ
れた有機物」，後者は「とりわけ芳香族に富んでいるため，前者のように水には流されずその場
に留まった有機物」であることが推察される。 
また，STXM による XANES 分析と高空間分解能二次イオン質量分析法(NanoSIMS)を用い

て，隕石の中に捕獲岩として含まれていた始原的物質の微小領域分析を行い，有機物の構造と同
位体組成をもとに有機物・水・鉱物の相互作用を考慮し，これらの有機物が D/P 型小惑星由来
の極めて始原的な物質である可能性を示した[16, 17]。 
 
・模擬実験によるアプローチ 
 水，ホルムアルデヒド，アンモニアを 100：7：1 の割合で混合し，鉱物(モンモリロナイト，
蛇紋石，カンラン石)を加えて太陽系小天体の始原物質を模擬した水熱実験を行った。試料溶液
を 150 °Cで 24 時間および 72 時間加熱し，得られた生成物について FTIR 分析及び，酸加水分
解後に液体クロマトグラフィー（HPLC）でアミノ酸分析を行った。その結果，形成されるアミ
ノ酸量は加えた鉱物の有無や種類により異なることが分かった。特に，フィロシリケイト(モン
モリロナイト及び蛇紋石)を加えた場合に，アミノ酸の生成量が増加することが分かった。これ
らの結果から，鉱物(特にフィロシリケイト)が，微惑星における水質変質中にアミノ酸前駆体を
生成する触媒として機能したことを示唆している。 
熱変成作用中の有機物への鉱物の影響を調べるために，分子雲アナログ有機物[18]を用いて鉱

物(モンモリロナイト，カンラン石)の存在下での加熱実験(200 °C～400 °C)を行った[19]。実験
生成物は X 線回折（XRD），FTIR，およびガスクロマトグラフィー質量分析（GC/MS）により
分析した。特にモンモリロナイトと共に加熱された有機物は，脱炭酸や分解による酸素を含む有
機物種の分解が促進され，カンラン石と共に加熱された有機物はエステル化の促進が見られた。
これらの結果は，熱変成を受けた隕石に含まれる有機物の構造多様性の一部は，異なる鉱物組成
に起因する可能性があることを示している。 
 
以上のように，個別の鉱物が有機物に及ぼす影響を明らかにし，また，隕石中の有機官能基と

鉱物の分布を可視化することにより，有機物・鉱物の相互作用を踏まえた物質進化過程解明への
アプローチ基盤を確立した。 
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