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研究成果の概要（和文）：　地球中心核の情報は、その大部分が隕石学あるいは地震学に基づくものであり、その形成
過程、特に化学組成変化や形成年代に関する情報は非常に限定的なものであった。そこで本研究では地球中心核の形成
に対して最も直接的かつ厳密な地球化学的制約条件を与えることを目的とした。この目的のために、100GPaを越える「
超高圧発生技術」と、10ミクロン以下の微小領域から正確な微量元素情報を引き出す「超微量元素分析技術」の開発・
実用化を図った。本研究を通じて、10年後まで持続可能な世界最高レベルの分析体制の構築が図れたうえ、低圧から超
高圧条件において様々な金属元素の分配挙動を調べることができた。

研究成果の概要（英文）：It is widely believed that the formation of the Earth's core could induce dramatic
 changes in various geochemical and geophysical aspects of the Earth.  Series of recent studies have revea
led that the environmental condition for the Earth's surface can change through the core formation, and th
erefore, formation or evolution sequence of the Earth's core was still key issue to understand the overall
 evolutional history of our planet.  To decode the hidden formation sequence of the Earth's core, such as 
timing and duration of the core formation or possible changes in the chemical composition of the core, we 
have tried to derive direct elemental information concerning the distribution among the inner-core, outer-
core and mantle using a combination of newly developed in-situ analytical technique and the sophisticated 
high-pressure experiments.
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１．研究開始当初の背景 

 46 億年にわたる地球の形成と進化を理解
する上で、最も根本的かつ重要な未解決問題
の一つに「地球中心核」の形成がある。地球
中心核の形成は、地球内部の成層構造進化を
決定づける一因としてではなく、地球内部で
の物質循環（対流）過程を大きく変化させ、
大陸地殻の成因さらには地球表層環境進化
にも深く関与してきたと考えられている。最
近では、地球中心核での物質対流（外核での
溶融金属の対流）と地球表層環境変化の関係
をより定量的に議論する試みが始まってお
り、地球中心核の物理的あるいは化学組成的
な構造に関する関心が急速に高まっている。
しかしこれまでに得られている地球中心核
の情報は主として地震学に基づくものであ
り、物性や化学組成等の地球化学的情報は極
めて限定的である。地球中心核の組成進化や
形成過程を明らかにするには、地球化学的制
約条件を付すことが最も直接的かつ有効な
研究手段であり、これにより地球表層・大気
までも含めた“46 億年にわたる全地球シス
テムの進化“がはじめて議論できる。こうし
た地球進化過程における最も根本的かつ重
要な未解決課題である「地球中心核の形成」
に対して、最も直接的かつ厳密な地球化学的
制約条件を与えるためには、100GPa を越える
「超高圧発生技術」と、10ミクロン以下の微
小金属質試料から正確な微量元素情報を引
き出す「超微量元素分析技術」が不可欠であ
り、研究開始当時ではその何れもが達成でき
ていなかった。共同研究者である廣瀬らはダ
イヤモンドを用いた超高圧発生技術を独自
に発展させ、世界最高の圧力発生に成功する
とともに、研究代表者である平田は、超短パ
ルスレーザープラズマ質量分析法を用いた
全く新しい化学分析手法の実用化を進めて
きた。こうした持続的かつ協力的な研究開発
を通じて、世界に先駆けて「地球中心核の地
球化学」を推進する技術基盤および研究体制
が構築できた。 
 
２．研究の目的 
 本研究の目的は、世界最高性能の超高圧発
生技術と超微量元素分析法を組み合わせるこ
とにより、人類未到領域（高圧高温条件）で
の元素分配・物性挙動を調べることができ、
従来の「外挿による科学」から「直接観察す
る科学」を実現することである。これにより、
地球中心核から表層までを含めた「全地球規
模での物質循環機構の理解」が飛躍的に進む
ものと期待できる。また長期的展望として、
本研究を通じて得られた地球化学的データは
地球内部での親鉄性元素の全地球規模での分
配挙動・循環機構に関する基礎的知見を与え
るため、最近国際的関心が高まっているレア
メタル鉱床の成因等に対する応用展開も期待
できる。さらに本研究で実用化する超高圧発

生法や化学分析法は、将来的に新素材開発や
金属・半導体試料の超微量元素分析を支える
基盤技術となる潜在性もあり大きな社会的波
及効果も期待できる。地球中心核という学術
的要請の高い研究の推進と、それに続く工学
的要素の高い研究開発を推進することで、10
年後まで持続可能な世界最高レベルの分析体
制の構築を目指す。 

 
 
３．研究の方法 

 本研究は研究代表者の他、研究分担者1名、
連携研究者 1名の計 3名で実施した。研究代
表者である平田は分析装置の開発と試料の
分析ならびに研究の総括を担当した。また平
田は、紫外線・超短パルスレーザーの改良（波
長変換、光学系特性の改善）を進めるととも
に、本研究を通じて導入した次世代磁場型プ
ラズマ質量分析計の立ち上げと性能評価、さ
らには高感度化およびイオン検出器の改良
を行った。研究分担者である廣瀬は、超高圧
実験の世界的第一人者であり、本研究では超
高圧実験装置の開発及び試料調製（高圧発生
実験ならびに試料の回収）、超高圧実験条件
の最適化を担当した。連携研究者である小木
曽は、地球内部での元素循環・マントル進化
に関する専門家であり、本研究の実験進行お
よび実験計画に関して様々な学術的助言や
改善案の提案を行った。 

 本研究では地球中心核における元素分配
実験という研究課題を目的に、その学術推進
に必要な局所領域の超微量元素分析法の開
発を行う。具体的な研究目標は、10 ミクロン
領域から濃度 ppm レベルの白金族元素（およ
び他の 9種の親鉄性元素）の高感度局所分析
法の開発を行い、親鉄性元素の分配挙動（超
高圧条件下での溶融相と固相間での分配係
数の決定）とその圧力依存性（常圧から
150GPa 程度）を調べることである。また本研
究では分配係数の圧力依存性だけではなく、
元素の分配挙動に大きな影響を与える硫黄
（S）の影響
も並行して
調べた。分
配実験に際
して金属相
中の硫黄濃
度 を 0 〜
20wt% ま で
変化させ、
分配係数の
変化を調べ
た。 



 
 
４．研究成果 

 上記の研究目的を達成するために、本研究
では分析手法の開発と、超高圧実験に基づく
微量金属元素の分配実験を行った。研究成果
を研究計画に準じて区分すると、以下の 6つ
に要約できる。各研究課題はそれぞれが独立
したものではなく、相互に深く関連したもの
である。多くの場合、先に開発した開発要素
を後の研究で最大限に活用している。 
(1) フェムト秒レーザーアブレーション技
術を組み合わせた次世代超高感度分析手法
の開発 
 本研究では固体金属試料を超高圧条件下
で溶融させ、溶融部分と固体部分の間での微
量成分元素の分配挙動（濃度比および同位体
組成比）を定量的に調べる。得られる試料が
微小サイズであることから、元素分析には超
高感度分析が要求される。このため本研究で
は、多元素を同時に高感度で分析することが
できるプラズマ質量分析計（ICP-MS）を導入
し、さらにその性能を強化した（図 3）。まず
磁場型質量分析計を用いることで、分析元素
イオンを 6000 ボルト程度まで加速すること
が可能となり、イオンの収束特性や二次収差
の影響を低減でき、質量分析計内で高いイオ
ン透過効率と低バックグラウンド化が達成
できた。さらに本研究では、従来の高感度イ
オン検出器に、イオン信号を間引く特殊なイ
オンレンズ（アッテネーターレンズ）を装着
し、イオン検出器の検出可能範囲を従来の
500 倍まで高めた（図 4）。これによりナノグ
ラムの微量元素分析を行いつつ、同時に主成
分元素についても正確な定量分析が可能と
なった。この高ダイナミックレンジイオン検
出システムは分析拡張性が高く、広い分析要
請に対応可能
な「今後 10年
間は標準的な
イ オ ン 検 出
法」になると
期待されてい
る（Sakata et 
al., 2014[論
文投稿中]）。 

 
 

(2)ガルバノ光学系による多点同時アブレー
ション法の開発 
 本研究では、分析空間分解能として 5〜10
ミクロンを目標としてきた。しかし超高圧実
験で得られる試料サイズが当初の予定に満
たない場合も想定され、その場合、正確な化
学分析が困難となる。この問題に対処するた
め本研究では、質量分析計の改良と並行して、
2 つのレーザー技術の開発を進めた。一つ目
が多点同時サンプリングを可能とするガル
バノ光学系の応用である（二つ目は次項で述
べる液中レーザーアブレーション法の開発）。
ガルバノ光学系は二枚の可動式レンズを利
用したレーザー集光方式の一種であり、可動
レンズによりレーザー照射点を高速で移動
させることができる（図 5）。これにより不規
則な形状をした試料や、場所によって厚さが
異なる試料でもサンプリング効率を最大限
に高めることが可能となる。またガルバノ法
を応用することで、内標準補正法や標準添加
法などを用いた信頼性の高い定量分析が適
用可能となるなど、分析の汎用性が飛躍的に
向上した(Yokoyama et al., 2011)。このガ
ルバノ光学系を応用することで、高圧試料の
溶融部分が分散した場合でも、複数の溶融部
分から試料をアブレーションすることがで
き、正確な定量分析が可能となる。一方、複
数のアブレーション点から試料を集めるこ
とができるため、各アブレーションポイント
のレーザー径をさらに絞り込むことができ
るという特長も有する。このガルバノ光学系
は、レーザーアブレーション分析での定量分
析性能を非常に高めることから、様々な分野
から注目
されてお
り、これ
までに同
様の仕様
のものが
国内に 2
台導入さ
れ、広く
活用され
ている。 



(3)液中レーザーアブレーション法による局
所同位体分析法の開発 
 本研究では、元素分配挙動に加え、超高圧
条件下での元素同位体効果の評価も試みた。
従来のプラズマ質量分析技術では、マトリッ
クス効果（試料の化学組成変化により分析元
素の同位体組成がみかけ上変化する現象）に
より微小部分から正確な同位体組成情報を
引き出すことが困難であった。この問題を解
決するには、回収された試料から分析元素を
化学的に抽出し、マトリックス組成を合わせ
る必要がある。そこで本研究では、試料の目
的部分表面にごく薄い水層をつくり、液中で
レーザー照射することで、試料を高回収率で
水中に捕集する技術を開発した（液中レーザ
ーアブレーション法：図 6）。この方法では、
空間分解能を低下させることなく、微小部分
（5 ミクロン程度）を定量的にサンプリング
することが可能である。また、回収される試
料はナノパーティクル化されているため、酸
処理が簡便かつ迅速であるうえ、必要に応じ
て化学分離処理が図れるなど分析学的利点
も多い（Okabayashi et al., 2012）。液中レ
ーザーアブレーション法を応用することで、
例えば複雑な化学組成をもつ微小副成分鉱
物や、隕石中の風化生成物といった不安定な
化学形態をもつ成分から正確な鉄同位体組
成情報を引き出すことができた（Okabayashi 
et al., 2014[論文投稿準備中]）。この液中
レーザーアブレーション法は、地球化学試料
だけではなく生体試料といった複雑な化学
組成をもつ試料への応用も可能である。さら
に、分析に際しては、プラズマ質量分析法に
限らず、他の様々な分析機器（表面電離型質
量分析計等）を活用できるため、様々な分析
局面への応用が期待できる。 

 
 
(4)金属標準物質の合成と均質性の評価 
 本研究課題では、10 ミクロン以下の微小金
属質試料から正確な微量元素分析を行う超
微量元素分析技術の実用化を目的の一つと
している。超高圧実験を通じて得られた元素
分配データを長く活用されるためには、信頼
性の高い定量分析が不可欠である。しかし、
本研究で注目する金属元素の多くは定量分
析用標準物質が市販されていない。そこで本
研究では、地球中心核の化学進化を調べる上
で鍵となる 15 元素（Cr, Co, Ni, Cu, Ge, Mo, 
Ru, Rh, Pd, W, Re, Os, Ir, Pt,Au）を含ん
だ金属標準物質を独自に合成することとし

た。高純度金属粉末を秤量・混合し、アーク
炉を用いた溶融により異なるニッケル含有
量（5%および 20%）の 2 種類の定量分析用
固体標準物質を合成した。得られたボタン
（図 7 左図）の均質性を調べたところ、いく
つかの元素で不均質な分布がみられた（図 7
中央図）。そこで圧延・熱処理を繰り返すこ
とで、10 ミクロンスケールで均質な定量分析
用固体標準物質を合成することができた（図
7 右図：Yokoyama et al., 2014[論文投稿準備
中]）。均質な金属標準物質を用いることで、
得られる元素分配データの国際的信頼性を
向上できるうえ、圧力や化学組成等の変化に
由来するわずかな分配係数の変化を正確に
捉えることが可能となった。 

 
 
(5)電気気化導入法の開発  
 超高圧実験では分析可能な試料サイズは 5
〜10 ミクロン程度である。また試料は化学組
成的に不均質であることが多いため、これま
では精密同位体分析が困難であった。この問
題に対し、本研究では液中レーザーアブレー
ションを開発した。しかしこのサンプリング
法では回収できる試料量が少ないため、正確
な同位体分析を行うためには、プラズマイオ
ン源質量分析法のさらなる高感度化が不可
欠であった。そこで本研究では、プラズマイ
オン源への試料導入効率を高めるために、電
気加熱気化法（ETV 法）の開発を行った（図
8）。分析元素を塗布したレニウムフィラメン
トを電熱加熱し、分析元素を気化させる。気
化した分析元素は、プラズマイオン源に直接
導入する。導入効率が飛躍的に改善されるう
え、導入する元素形態が気体であるため、信
号の安定性も高めることができ、高精度化に
貢献した。従来の ETV 法では分析元素の気化
を Ar 雰囲気下でおこなってきたが、本研究
では熱伝導率の点で優れる He を採用するこ
とで、気化効率を改善するとともに、プラズ
マ質量分析計で得られる信号を飛躍的に安
定化させ
ることに
成功した
（Okabay
ashi et 
al.,2014
[ 論文投
稿 準 備
中]）。ま



た分析元素の同位体分別の特長から、分析元
素の化学形態に関する知見も引き出すこと
が可能となった。ETV 法を用いることで、従
来の試料導入法に比べ 10 倍以上の高感度化
が図れ、地球化学及び宇宙化学試料の精密同
位体分析に応用が期待できる。ここで開発し
た ETV 法は国際的にも高く評価され、2013 年
ゴールドシュミット国際会議にて国際地球
化学試料分析賞(IAG 賞)を受賞した。 
 
(6)様々な圧力条件での親鉄性元素分配実験  
 下部マントル鉱物である CaSiO3 ペロフス
カイトとメルト間における微量元素の分配
実験を行った。特に実験試料中の鉱物相は 5
ミクロンを下回る領域であったが、2 ミクロ
ンまで絞り込まれたレーザーを用いること
で、固体液体両相を正確にサンプリングし分
けることができた。また、このような微小領
域においても濃度ppmレベルの十分な定量分
析が可能であった。マントル深部条件に相当
する 90GPa, 4700K までの分配係数を決定し
た。Ba,Sr には正の圧力依存性が見られ、と
くに不適合元素である Ba は 90GPa 以上では
適合元素として振る舞うことが分かった。
Sm,Nd の分配についてはマントル最下部条件
では同等の分配係数になることが分かり、こ
れは missing Nd 問題のリザーバーについて
の議論が進展することが期待される。一方で、
高圧条件下での鉄同位体分別実験も行った。
微小試料から正確な同位体組成情報を引き
出すことができたが、固相-液相間で有意な
同位体組成変化は検出できなかった。鉄同位
体の変動が小さかったことから、地球の核-
マントル間での同位体分別に関しては再検
討が必要なことが明らかとなった。 
 また、超高圧下における溶融キセノン-溶
融鉄の反応実験を行った。まず、本研究課題
で導入した液化ガス充填装置を用い、液化キ
セノンを純鉄の箔とともにDACの試料室に封
入した。30GPa, 50GPa においてキセノン、鉄
の融点よりも十分高温の5000Kまで加熱した。
急冷後、常圧に回収された試料に対し本研究
で開発した ICP-MS を用いて分析を行ったと
ころ、溶融を被った鉄中に数千 ppm オーダー
のキセノンが検出された。地球大気中の希ガ
ス存在度はコンドライトのそれと比べて、キ
セノンのみが著しく欠乏している。本研究結
果は地球中心核がキセノンのリザーバーと
なっている可能性を始めて物質科学的に示
した。 
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