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研究成果の概要（和文）：始原的隕石に含まれている希ガスの担体（phase Q）の分離を目指し、

隕石の酸分解の残渣を世界最高の性能を持つ超遠心分離器によって分離を行った。酸分解残渣

を蟻酸タリウムと共に最大 61 万 g、24 時間、到達温度 110℃の条件下で分離を行い、カプセ

ルを開封して上下の分画を得た。それぞれの試料に対して精密な希ガス同位体分析を行った結

果、重い分画に希ガスが濃縮していることが判明した。 
 
研究成果の概要（英文）：A primitive carbonaceous chondrite was treated by hydrochloric 
acid and hydro fluoric acid and a carbonaceous residue was obtained. The residue was 
separated with an ultra-high centrifugation system and two fractions were obtained. Noble 
gas isotopic measurement was conducted for the fractions and extremely high 
concentrations of noble gases were detected for the heavier fraction. 
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１．研究開始当初の背景 
太陽系の形成・進化過程を解き明かす鍵とし
て、希ガスの元素組成、同位体組成に関する
情報は極めて重要である。なぜならば、希ガ
スは化学的に不活性な元素であるため、化学
反応による影響を受けずに純粋な形で物質
の起源の情報を保持しているからである。 
太陽系の希ガス成分は、原始太陽系星雲ガス
を起源とする太陽型希ガスと、固体物質中に
捕獲されている惑星型希ガスに大別される。

惑星型希ガスの中には様々な独立した成分
が存在しているが、そのうち Xe, Kr といっ
た重い希ガスの唯一の主要成分が Q 成分で
ある。Q 成分は始原的隕石をフッ酸・塩酸処
理した後に残る僅かな残渣に濃集した希ガ
ス成分であり（Lewis et al., 1975）、硝酸な
どの酸化剤で処理することで脱ガスするこ
とが知られている。 
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２．研究の目的 
(1) 申請者はアエンデ隕石を酸分解した残
渣を 2000g で遠心分離した試料を提供して
もらい、電子顕微鏡で観察したところ、白金
族元素等で構成されたサブミクロンスケー
ルの難揮発性金属塊（Refractory Metal 
Nugget, RMN）を多数発見した。これまでの
研究で行われてきた化学分離法と遠心分離
法では炭素質物質から RMN を完全に分離す
ることができなかったため、Q 成分の担体が
炭素質物質であるかどうかを厳密に検証す
ることができなかった。そこで申請者は超強
遠心力場発生装置を用いた超遠心分離とプ
ローブを用いた RMN のピックアップによっ
て炭素質物質と RMN とを完全に分離し、Q
成分の担体が何かを明らかにすることを目
的とする。 
 
(2) もし phase Q が炭素質物質ではなかっ
た場合、種々の固体物質における希ガスの保
持力を定量的に評価することは、phase Q の
謎に間接的にアプローチすることとなる。そ
こで RMN が希ガスの担体である可能性を間
接的に探求するため、白金族元素を含む種々
の金属がどの程度の希ガス保持力を持ち、そ
れがどのような物理パラメータで記述され
うるのかを明らかにすることを目的とする。 
 
３．研究の方法 
(1) 炭素質隕石試料 10 g をテフロン容器に
超純水と共に密封し、液体窒素とホットプレ
ートを用いて氷結と融解を繰り返す（Freeze 
thaw）ことで粉砕する。細かくなった試料を
乾燥させ、重量測定を行った後にテフロン製
容器内で HF/HCl 酸処理を行い、残渣を全て
テフロン濾紙を用いて回収する。次にジオキ
サンとフッ化セシウム溶液を用いた抽出分
離法で炭素質物質を分離する。抽出分離法で
は軽い遠心分離の後に水相と有機相の間に
浮かんだ炭素質物質を取り出す。 
 回収した物質を蟻酸タリウムと共にステン
レスカプセルに封入し、チタン合金製のロー
ターにセットして、超遠心力場発生装置を用
いて最大 61 万 g、24 時間、到達温度 110℃の
条件下で超遠心分離を行う。カプセルは回収
後に縦に切断し、カプセル中の試料の上部と
下部とを分離して取り出して超純水で十分
洗浄して蟻酸タリウムを除去する。得られた
それぞれの分画のうち、2～170 μg を超精密
天秤で秤量した後タンタル製サンプルホル
ダーに入れ、これをレーザーポートに導入し
て超高真空中で軽くプレヒートする。試料は
Nd-YAG CW レーザーを用いて含有している希
ガスを全て抽出し、VG-5400 を用いて He から
Xe まで全ての希ガス同位体を分析する。 
 
(2)  Mo, Hf, Ta, W, Re, Au と白金族元素

の単体金属に対して、3keV のエネルギーで
Kr と Xe を照射し、表面の希ガス濃度を放射
光軟 X線を用いた X線光電子分光(XPS)によ
って定量する。この定量を行うため、SRIM で
計算した深さプロファイルとスパッタリン
グイールドを考慮し、XPS のピーク面積から
表面濃度を計算する方法を開発する。また、
希ガスの「保持力」を定義し、これを用いて
金属間の差異の評価を行う。 
 
４．研究成果 
(1) 最終的な分離にて 4 つのフラクション
を得た。水相と有機相の中間部に浮かび上が
った物質を 2 とし、沈澱した物質を 3 とし、
それぞれを超遠心分離にて Uと Lに分け、2U、
2L、3U、3L と命名した。分析の結果、3U と
3L にはほとんど重い希ガスは含まれていな
かった。2Uと 2L の比較では、2L の重い希ガ
スの濃度は 2L より 1桁以上高く、phase Q は
2L フラクションに濃縮していることが明ら
かとなった。この実験結果は、隕石中の炭素
質物質、もしくはそれと強くコンタクトして
いる微小な物質のうち、重い物質中にphase Q
が含まれていることを示している。またこの
結果は、2U の主要な構成物質が炭素質物質で
あることから、少なくとも全ての炭素質物質
中に均質に phase Q が含まれてはいないこと
を明確に示しているだけでなく、phase Q が
炭素質物質ではない重い微小粒子である可
能性さえ暗示しており、極めて意義深い。 
 
(2) 白金族元素等へのイオン照射実験の結
果、5d 元素に関しては、Kr2p3/2, Xe3d3/2, 
Xe3d5/2 の結合エネルギーは d 電子数に相関
していた。さらに Xe の表面濃度は原子番号
に相関していた。しかしそのような相関は Kr
では見られないことが判明した。Xe の表面濃
度の傾向はスパッタリングイールドを考慮
した理論的な表面濃度とおおよそ一致した。 
 各金属の Kr と Xe の保持力を、理論的表面
濃度と実験値との比として定義した。その結
果、保持力とターゲットの原子番号との間に
は相関がなかったが、金属中の希ガス原子が
持つ弾性エネルギーとは正の相関を持つこ
とが示された。ターゲット金属中の希ガスの
拡散の活性化エネルギーが弾性エネルギー
で代表されうるなら、希ガス保持力は定性的
に説明可能であった。 
 これらの結果は従来の学説を修正するも
のであり、以下の重要な帰結を得ることがで
きる。 
 ①金属中に射ち込まれたXwの表面濃度はd
電子数と相関しているように見えているが、
実際はほぼスパッタリングイールドのみで
支配されている。 
 ②希ガスの表面濃度はスパッタリングイ
ールドと希ガス保持力の 2つのパラメータで



 

 

制御され、保持力は弾性エネルギーと相関を
持つ。Kr と Xe が同時にターゲットに射ち込
まれる場合には、金属間で Kr/Xe 比に大きな
差異が生じることが予測され、この比はター
ゲット原子の質量には全く相関しない。 
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