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研究成果の概要（和文）：非晶質氷をまとった非晶質ケイ酸塩の超微粒子に紫外線を照射して，含水鉱物が生成
されるかどうかを調べる実験を，冷却ホルダーのついた透過型電子顕微鏡を用いて10Kおよび82Kで行った．非晶
質ケイ酸塩は，Mg2SiO4，MgSiO3，GEM組成の超微粒子を熱プラズマ法で作製した．Mg2SiO4微粒子を用いた82Kの
実験のみで結晶の生成が確認され，それ以外の温度・物質では何の変化も観察されなかった．高分解能透過型電
子顕微鏡を用いて生成物を詳細に観察したところ，生成物はカンラン石であることが分かった．カンラン石の生
成には，氷に紫外線が照射されてできたOHラジカルが関与していることが示唆された．

研究成果の概要（英文）：To understand the formation mechanism of OH-bearing silicate at low 
temperatures, UV-irradiation experiments onto amorphous ice-covered amorphous silicate using a 
cryogenic transmission electron microscope. Three kind of amorphous silicate fine particles 
(Mg2SiO4, MgSiO3, and GEMS composition) were made by thermal plasma method. The formation of 
crystals was observed only when Mg2SiO4 particles were used at 82 K. None of formation was observed 
when MgSiO3 and GEMS particles were used. Crystals formed from amorphous Mg2SiO4 particles was 
identified using another high-resolution transmission electron microscope to be forsterite. It has 
been suggested that OH radicals formed by the photolysis of water molecules plays an essential role 
on the formation of forsterite. 

研究分野： 地球惑星科学
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  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
原始惑星系における含水鉱物の生成は，地球型惑星の水の起源と関連するので，大変重要な課題である．これま
では非晶質珪酸塩と水蒸気の反応によって高温で含水鉱物が生成されると考えられてきた．今回の研究では，氷
に紫外線を照射して生成されるOHラジカルによって，82Kという低温にもかかわらず非晶質珪酸塩が結晶化する
ことが見出された．このことはOHラジカルと非晶質珪酸塩が反応して低温でも含水鉱物が生成される可能性があ
ることを示したもので，今後の研究の展開に大きな期待を持たせる成果である． 

※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、研究者個人に帰属します。
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１．研究開始当初の背景 
 低温の星間分子雲から原始太陽系外縁部には，非晶質ケイ酸塩を核としそれを氷（H2O が主
成分で他に，CO, NH3等が不純物として含まれている）が覆っている微粒子が存在する．この
氷には常に紫外線が照射されて分子の分解が起こっている．たとえば，H2O + UV → OH + H．
この OH はラジカル（遊離基）であり，不対電子を持っているので非常に反応性が高い．光分
解で生成される OH ラジカルは非常に大きなエネルギーを持っている（400 kJ/mol = 5 eV = 
50,000 K）．いっぽう，非晶質ケイ酸塩と水蒸気との反応の活性化エネルギーは，20 kJ/mol と推
定されている．したがって，OH ラジカルは，10〜150K 程度の低温でも，非晶質ケイ酸塩と反
応して含水ケイ酸塩を作る可能性がある． 
 
２．研究の目的 
 本研究計画では，非晶質氷をまとった非晶質珪酸塩に紫外線を照射して，どのような反応が
起こるかを実験的に調べる．この結果を基に，宇宙での含水ケイ酸塩生成の描像を抜本的に見
直す．これまで氷とケイ酸塩の相互作用の研究は全くなく（誰も低温で氷とケイ酸塩が反応す
るとは考えていなかった），非常に新規性の高い研究計画である．この結果は，地球型惑星の水
の起源に関する議論に極めて大きな影響を与えるだろう． 
 
３．研究の方法 
・非晶質ケイ酸塩の超微粒子（Mg2SiO4および MgSiO3）を，熱プラズマ法で作製する．非晶質
ケイ酸塩薄膜（Mg2SiO4および MgSiO3）はマグネトロンスパッタリング法で作製する．  
・低温に冷却した非晶質ケイ酸塩（超微粒子および薄膜）の上に氷を作り，それに重水素ラン
プからの紫外線を照射する．紫外線照射温度は，星間分子雲を想定した 10K と原始太陽系円盤
を想定した 80K とする．紫外線照射中の組織・構造の変化を超高真空透過型電子顕微鏡
（JEM-2100VL）で，また，赤外線吸収スペクトルの変化を高感度反射赤外線分光法で調べる． 
・実験の結果を解釈し，非晶質珪酸塩と OH ラジカルとの反応機構を議論する．この結果を元
に，宇宙（星間分子雲及び原始太陽系円盤）での含水鉱物の生成過程を議論する． 
 
４．研究成果 
４−１．非晶質ケイ酸塩の超微粒子作製 
 非晶質ケイ酸塩の超微粒子を熱プラズマ法で作製した．作製した微粒子の組成は以下の通り
である．Mg2SiO4，MgSiO3，彗星塵に含まれる GEMs 類似組成（図１参照）．さらに，２種類の
非晶質ケイ酸塩薄膜試料（Mg2SiO4，MgSiO3）を赤外線観察用の Al 基板上にスパッタリング法
で作製した． 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図１．熱プラズマ法で作製した非晶質珪酸塩微粒子．(A)：Mg2SiO4，(B)：MgSiO3，(C)： GEMS
組成 
 
４−２．超高真空透過型電子顕微鏡を用いた光照射過程のその場観察 
 超高真空透過型電子顕微鏡（JEM-2100VL）の試料薄膜上に，非晶質ケイ酸塩超微粒子をの
せ，それを 10K または 80K に冷却し，その上に氷を蒸着した．それに重水素ランプからの紫外
線を照射し，非晶質ケイ酸塩超微粒子の構造変化をその場観察した．その結果，非晶質 MgSiO3

および GEMS 組成試料では何の変化も観察されなかった．一方，非晶質 Mg2SiO4 では，10K で
は何の変化も観察されなかったが，82K では，最初は非晶質のみであったが，時間とともに結
晶の回折斑点が増加し，結晶の生成を確認できた（図２）． 
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図２．82 K で非晶質 Mg2SiO4を非晶質氷を覆い，それに紫外線を照射している時の電子回折像
の時間変化． 
 
４−３．生成物の同定 
 ４−２の実験では生成物を同定できなかったので，同一試料を，高分解能透過型電子顕微鏡
（JEM-2100F）を用いて生成物を同定した（図３）．これは，超高真空透過型電子顕微鏡で用い
た試料冷却ホルダーを，温度が常温に戻った後に，高分解能透過型電子顕微鏡でもそのまま用
いることで実現した．電子回折像から，生成された結晶（強い電子回折斑点を与える結晶）は，
brucite や serpentine などの含水鉱物ではなく，カンラン石（forsterite）であることが判明した．
暗視野像から非晶質 Mg2SiO4の表面だけが結晶化していることが明らかになった． 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図３．常温で観察した試料の TEM 像（A：明視野像，C：暗視野像）および電子回折像（B）． 
 
４−４．反応機構 
 非晶質氷に紫外線を照射すると次の反応が起こる． 
   H2O + UV → OH (〜5 eV) + H      (1) 
これらのラジカルが再結合する時には 
   OH + H → H2O + 5.1 eV (= 490 kJ/mol)    (2) 
となる．ラジカルが再結合する時の 5.1 eV で非晶質 Mg2SiO4の結晶化が進行したと推定される．
これは，これまで推定されてきた非晶質 Mg2SiO4の結晶化の活性化エネルギ（300-400 kJ/mol）
より大きく，結晶化を促進したと考えられる．一方，非晶質 MgSiO3のおよび GEMS 組成試料
の結晶化の活性化エネルギーは，それぞれ，〜900 kJ/mol と>900 kJ/mol であり，結晶化が起こ
らないことを説明できる．さらに，10 K では反応が起きず，82 K だけで反応が起きたことは，
OH ラジカルの動きやすさの温度依存性によって説明できる．すなわち，10 K では(2)の反応が
ほとんど進まないのに対して，82 K では(2)の反応が進行したと考えられる． 
 
４−５．薄膜を用いた実験 
 Al 基板上にスパッタリング法で作製した非晶質ケイ酸塩薄膜試料（Mg2SiO4に近い組成）上
に非晶質氷を蒸着し，それに重水素ランプからの紫外線を照射し，赤外線吸収スペクトルの変
化を観察する実験を 10 K でおこなった．この実験でも，非晶質ケイ酸塩の赤外線スペクトルの
変化は観察されなかった． 
 
４−６．まとめ 
 本研究では，含水鉱物生成の直接証拠を見出すことはできなかった．透過型電子顕微鏡では
検出できるのは 4 分子層以上の生成がある場合に限られるので，本研究結果をもって，含水鉱
物の生成を否定するものではない．今後，一分子層以下の検出感度を持つ分析手法で界面を分
析する必要がある．また，結晶化を起こさない程度の低エネルギーの OH ラジカルを使うこと
も有効であろう． 
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