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研究成果の概要（和文）：本研究では、原子炉における中性子照射による核変換を応用した、希

ガス・ハロゲン多元素同時分析の手法を確立した。これをマントルカンラン岩やダイヤモンド

などの地球深部由来の試料に用いることによって、マントルへの表層からの水の沈み込みと、

深部マントル物質の上昇が、いずれも深さ 100～200km のマントルにおいて活発に起こってい

る地球化学的な証拠を見出した。 

 
研究成果の概要（英文）：The technique of the noble gas and halogen multi-element 

simultaneous analysis, in which some halogen isotopes are converted to specific noble gas 

isotopes by nuclear reaction induced by neutron irradiation in a nuclear reactor, was 

established. Geochemical evidences for upwelling of deep mantle material and subduction 

of surface-derived water into mantle to depths of mantle between 100 and 200 km were 

found by applying this method to deep-mantle-derived samples such as the mantle 

peridotites and diamonds. 
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１．研究開始当初の背景 

(1) 地球では主に火成活動によって、地球内
部の物質が地表に放出されるとともに、プレ
ートの沈み込みに伴い表層物質が地球内部
へと注入されている。この全地球規模の物質

循環を理解する上で、マントル中の各元素の
濃度（比）と、火成活動によって放出される
各元素の量や比を求めることは、地球化学的
に重要である。希ガス（He、Ne、Ar、Kr、
Xe）は同位体数が多く、かつ大気・地殻・マ
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ントルで大きく異なる同位体比を示すため、
上記の物質循環に関して有用なトレーサー
である。比較的浅いマントルに起源を持つ中
央海嶺玄武岩と、マントル深部からの上昇流
（プルーム）に由来する海洋島玄武岩それぞ
れに含まれる希ガスに関するこれまでの研
究から、地球形成時から比較的化学的進化を
遂げていない、始原的な特徴を多く残す部分
が、マントル内に不均質に存在することが明
らかになっている。近年、地震波トモグラフ
ィーを用いた観測から、マントル全体はよく
混合していると考えられている。マントルの
化学的不均質とその進化過程を解明するた
めには、これらのような地球物理学的観測デ
ータと地球化学的データの両方を考慮に入
れなければならない。 

 

(2) この目的のために、火山岩や火山ガス中
の各元素の濃度や比が調べられてきたが、こ
のような試料は地表に至るまでに、マグマの
分化や脱ガスなどに伴う様々な影響を受け
ている。一方、溶融することなく地表に至っ
たマントル物質である、マントル捕獲岩と貫
入型カンラン岩体からは、より直接的なマン
トルの情報が得られる。とくに沈み込み帯の
マントル物質には、沈み込んだ水の痕跡が微
小な包有物として見出されており、このよう
な試料から、マントルに沈み込んだ成分につ
いての情報が得られると期待される。一方、
始原的特徴を強く残す海洋島玄武岩試料で
あっても、浅いマントルと相互作用した痕跡
が見られる。そこでより確実にマントル深部
の情報を与えうる試料として、本研究ではダ
イヤモンドと、それを地表にもたらしたキン
バーライトに着目した。キンバーライトマグ
マは、ダイヤモンドが安定な 150km 以深の高
温・高圧のマントルから、ダイヤモンドを石
墨化させない短時間で地表に至るため、浅い
マントルの影響を受けにくい。一方ダイヤモ
ンドは、下部マントル起源の鉱物を包有して
いる場合もあり超高圧・高温に耐えるカプセ
ルとして、深部の情報を保持していると期待
される。また本研究では、沈み込んだ物質の
トレーサーとして、ハロゲンにも着目した。
ハロゲンは希ガス同様の液相濃集元素であ
るため、マントル中には一般に少なく、沈み
込む物質に多く含まれる。またその中でも海
水、堆積物、海洋地殻それぞれで元素比が大
きく異なる。これらの特徴を利用すれば、マ
ントル深部に沈み込んだ物質の寄与を、ハロ
ゲン元素組成を指標として識別できる。しか
しマントル中のハロゲンはごく微量である
ため、マントル物質のハロゲン元素組成その
ものが、ほとんど報告されていないのが現状
である。 

 

 

２．研究の目的 

 

(1) 本研究ではまず、極微量ハロゲン（ここ
では Cl、Br、I）を含む、多元素同時分析の
手法を確立することを目的とした。原子炉内
で試料に中性子を照射すると、表 1 に示す核
種が希ガス同位体に変換される。これを希ガ
ス質量分析計で検出すれば、ハロゲンを極め
て高感度で検出できる。例えば Cl について、
中性子放射化分析などによる検出限界が数
ppm であるのに対し、この手法では数 10ppb

の検出が可能である。また比較的多量に含ま
れる固体元素（K、Ca など）も同時に希ガス
化されるので、これらの元素とハロゲン、そ
して試料に本来含まれる希ガスそれぞれの
比を求め、他の手法で求めた主成分・微量元
素組成と対応させることができる。 

 

(2) 次にカンラン岩やキンバーライト、ダイ
ヤモンドなどのマントル深部物質にこの手
法を適用し、マントルへ沈み込んだ成分と、
深部マントルにある始原的成分の希ガス・ハ
ロゲン元素組成を求め、マントルの化学的不
均質の進化過程についての知見を得ること
を、本研究の最終目標とした。 

 

３．研究の方法 

 

(1) まず中性子照射を用いた、希ガス・ハロ
ゲン及びその他の元素の多元素同時分析の
手法を確立するために、産総研・地質調査所
の標準岩石を用いて、試料の照射条件や希ガ
ス同位体分析の手法を検討した。 

 

① 各元素からの希ガス生成率のモニターと
なる標準物質の、Hb3gr 角閃石、Shallowater

隕石、NIST610 ガラス、高純度 K2SO4粉末及
び CaF2 粉末を、地質調査所の各種標準岩石と
ともに純 Al 製試料カプセルに入れ、照射用
の試料パッケージとした。このカプセルに、
日本原子力研究所の JRR-3 研究炉を用いて中
性子を照射した。照射後の試料は、短寿命各
種の放射能が減衰して安全に取扱ができる
まで 2 ヶ月ほど同所に保管し、その後に東京

表 1. 中性子照射で生じる希ガス同位体 
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37

Cl (n,)
-
 

38
Ar 

39
K (n,p) 

39
Ar 

40
Ca (n,) 

37
Ar 

79
Br (n,)

-
 

80
Kr 

81
Br (n,)

-
 

82
Kr 

127
I (n,)

-
 

128
Xe 

130
Ba (n,)EC,EC 

131
Xe 

235
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大学・アイソトープ総合センターに移送した。 

 

② 中性子照射した標準岩石とモニターを、
真空中で段階的に加熱して希ガスを抽出し、
Ar、Kr そして Xe を対象とした同位体分析を
行った。試料は放射能を持つため、分析には
上記センター内の管理区域に設置された希
ガス質量分析システムを用いた。これにより
試料に本来含まれていた希ガスと、表 1 の核
反応により希ガス化されたハロゲン（Cl、Br、
I）、K、Ca、Ba 及び U を同時に定量した。得
られた K、U、Ca、Ba そして Cl の濃度を標
準岩石の推奨値と比較し、本手法による分析
値の確度と精度を検討した。 

 

(2) キンバーライト、ダイヤモンド、および
沈み込み帯のマントル物質の各種試料を入
手し、分析のための調整を行い、上記の手順
で中性子照射を行った。 

 

①ロシアおよびグリーンランド産のキンバ
ーライトから、新鮮なカンラン石斑晶を分離
した。これはカンラン石中の流体包有物のみ
が、マグマ噴出時の希ガスやハロゲンの情報
を保持しているためである。グリーンランド
とロシアの試料は、米国・ローレンスリバモ
ア国立研究所の A. Gaffney 博士と、オースト
ラリア・タスマニア大学の V.S. Kamenetsky

博士から提供を受けた。 

 

②ロシア産のものをロシア・ノボシビルスク
岩石鉱物研究所の D.A. Zedgenizov 博士より、
またカザフスタン産のものを米国・カリフォ
ルニア大学リバーサイド校の L.F. 

Dobrzhinetskaya 博士より、それぞれ提供して
いただいた。ロシアの試料は上記のキンバー
ライトよって地表へ運ばれたものであるた
め、キンバーライトとダイヤモンドの成因関
係を理解する上でも重要であるのに対し、カ
ザフスタン産のものは沈み込む海洋プレー
ト内で形成したものであることが分かって
いるため、沈み込む物質に関して最も深い情
報が得られると期待された。 

 

③水に富む流体の痕跡を留めている沈み込
み帯のマントル物質として、四国・三波川変
成帯の東赤石カンラン岩とカムチャッカ半
島・アバチャ火山のマントル捕獲岩をそれぞ
れ、名古屋大学の水上知行博士と金沢大学の
石丸聡子博士ならびに荒井章司教授より提
供していただいた。 

 

(3) 始原的希ガスの存在は主に He と Ne の同
位体比から示されるが、He と Ne の同位体は
中性子照射により様々な元素から生成し得
るため、照射試料を用いて、試料本来の He

および Ne の同位体比を決定することは難し

い。従って、照射を行わない試料について、
希ガス分析を行う必要がある。この分析は技
術的には確立されていたため、上記試料の中
性子照射と並行して進めた。希ガス抽出には、
既存の真空加熱炉の他に、試料中の流体包有
物から選択的に希ガスを抽出できる、破砕装
置を新たに作成して使用した。またダイヤモ
ンドからの希ガス抽出には、2000℃という高
温が必要とされたため、Ta リボンを用いた小
型加熱炉を新たに作製した。希ガス同位体分
析には、申請者がこれまで改良してきた、東
京大学大学院理学系研究科・地殻化学実験施
設の高感度希ガス質量分析装置を用いた。 

 

 

４．研究成果 

 

(1) まず希ガス・ハロゲン及びその他元素の
多元素同時分析の手法を確立するにあたり、
用いる東京大学アイソトープ総合センター
設置の希ガス質量分析システムの再立ち上
げと改良を行った。この装置は、同センター
の耐震補強改修工事のため 2008 年度始めま
で停止していたが、その再立ち上げを機会に
試料加熱炉の更新と希ガス精製ラインの改
良を行った。この作業に約半年間を要したが、
従来よりも一桁低いブランクを達成でき、ま
た多元素同時分析に必須な、希ガス元素ごと
の分離も可能になった。 

 

(2) 上記のシステムを用いて、産業総合研究
所地質調査所と米国地質調査所発行の岩石
標準試料のハロゲンその他元素の多元素同
時分析を行い、本分析手法による定量値の評
価を行った。標準岩石試料 10 種 15 試料につ
いて、これまでの報告値とよく合う K、Ca、
Ba、U 濃度と Ar-Ar 年代が得られた。一方、
ハロゲン（Cl、Br、I）濃度については、文献
値よりも系統的に小さい濃度が得られ、ハロ
ゲン濃度が小さい試料ほどその傾向が顕著
であった。本手法では、ハロゲンから核変換
した希ガス同位体を超高真空下で抽出して
分析するため、試料表面に吸着していたハロ
ゲン由来の希ガスは、分析前の真空排気によ
り失われる。従って、岩石試料内部に含まれ
ているハロゲンのみを選択的に分析できる
という大きな利点があり、このため試料表面
の吸着成分も含めて分析した文献値と異な
る結果が得られたと解釈できる。この成果は
既にいくつかの学会で報告した。 

 また、落下回収量が多く分析値も多く報告
されている Allende 隕石についても同様の分
析を行ったところ、これまでの報告値と矛盾
しない K、Ca、Cl 濃度と Ar-Ar 及び I-Xe 年
代が得られた一方で、幅広い濃度が報告され
ている I については、そのほとんどが地表に
おけるコンタミネーション由来である可能



 

 

性が示唆された。 

 

(3) 非照射試料の希ガス同位体分析において
は、希ガス質量分析計のイオン源の更なる高
感度化のために、制御用高圧電源の改造と、
解析ソフトウェアを用いたイオン軌道シミ
ュレーションによる電極電圧の最適化を行
った。この装置と組み合わせて、レーザー希
ガス局所分析を行うための予察的な分析を、
雲仙火山岩中の斜長石斑晶について行い、Ar

同位体比の分布を明らかにした。 

さらにこの質量分析計と、新たに作製した
小型加熱炉を用いてロシア産のダイヤモン
ドを分析したところ、大陸下マントルに典型
的な希ガス同位体比が得られた。これに対し、
このダイヤモンドを地表にもたらしたキン
バーライトは、大陸下マントル起源の希ガス
と、深部マントル起源の希ガスの両方を含ん
でいたことが明らかになったため、深部マン
トルから上昇してきたキンバーライトの起
源物質が、大陸下マントルで滞留している際
に周囲のマントルからダイヤモンドを取り
込んだというプロセスが明らかになった。こ
れはダイヤモンドの成因に新たな制約を加
える成果である。 

 またカザフスタン産のダイヤモンドから
は、対照的に深部マントル起源の希ガスが見
出された。このダイヤモンドは深さ 200km ま
で沈み込んだプレート内で生成したことが、
これまでの研究で分かっていることから、プ
レートが沈み込んだ先の、マントルとしては
比較的浅い部分に、より深部のマントル物質
が大規模なマントル対流により巻き上げら
れて上昇してきていたことが示唆された。こ
のような、沈み込みの反作用としての上昇流
がどの程度の深さのマントルまで巻き込ん
でいるかは、ほとんど議論されてこなかった。
本研究の成果は、マントル深部まで沈み込み
の反流が及んでいることを初めて示したも
のであり、沈み込んだプレートがマントルの
底まで到達していることを示す最新の地震
波トモグラフィーとも調和的である。 

 

(4) 深部マントル物質のハロゲン及びその他
元素の多元素同時分析は、ハロゲン–希ガス
変換に必要な中性子照射が、原子炉の度重な
る運転トラブルのために一度も実施できな
かったため、上記で調整した試料が一つも分
析できなかった。2010 年 5 月現在、JRR-3 の
共同利用が実質再稼働しているため、すでに
送付していた全試料が、順次照射されていく
見込である。 

 このため、予察的にハロゲン組成を得てい
た、四国・三波川変成帯の東赤石カンラン岩
のみについて、希ガスとハロゲンのデータの
解析を進めた。この試料のハロゲン分析には、
英国・マンチェスター大学の R. Burgess 博士

ならびに C.J. Ballentine 教授の協力をいただ
いた。その結果、東赤石カンラン岩がかつて
存在していた深さ 100km のマントルに、沈み
込んだ間隙水が到達していることが明らか
になった。これは従来考えられていた、沈み
込むプレート内の含水鉱物のみをキャリア
として水はマントルに再注入されるという
考えに一石を投じる重大な成果であり、急ぎ
論文として公表した。 
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