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研究成果の概要（和文）：本研究でわ、ダールワール岩体の29～25億年前の地球表層環境解析を行った。特にインドダ
ールワール岩体には、縞状鉄鋼層やストロマトライトなど、GOEに深く関わる岩層が多く見られ、層序学的な位置づけ
を詳細に検討しながら、有機炭素の炭素同位体に着目し、硫黄の四つの同位体比との比較を行った。さらに他地域の後
期太古代の地質体から報告されている詳細な年代時系列での同位体データを解析比較し、汎世界的な海洋と大気の環境
を復元した。さらに、チトラドゥルガ片岩帯におけるΔ33Sの経年変化はこれまでにまとめられたものと同様の分布を
示し、MIFの生成に影響を及ぼす始生代の大気反応は汎世界的に起きていたことを支持する。

研究成果の概要（英文）：Great Oxidation Event (GOE) is one of the most important events in the Earth 
history that shaped our planet to a habitable one. Here we have attempted to understand the processes 
that led to the increase of oxygen in the atmosphere during the period (3.0 to 2.5 Ga) just before the 
onset of GOE through a detailed geological, geochronological, geochemical and isotopic study of the 
Chitradurga Schist Belt in Western Dharwar Craton, India. Mass independent fractionation using multiple 
sulfur isotope studies combined with carbon, oxygen isotopes and strontium and neodymium isotopes 
revealed the possibility of episodic oxygen pulses to the atmosphere, rather than an instantaneous 
increase. Comparison of newly obtained data with those from other terranes were also carried out in this 
study, which supported out conclusion.

研究分野： 数物系科学
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１．研究開始当初の背景 

  最近の研究で、約 24 億 5 千万年前に地球
大気が無酸素大気から酸化的大気へと急激
に変化したことが示唆されている。太古代―
原生代境界における酸素レベルの急激な上
昇に関するもっとも説得力のある証拠は、硫
黄の非質量依存同位体分別である。これは太
古代の無酸素大気を紫外線が通過し硫黄と
光化学反応を起こしたことで生じたと考え
られ、酸素濃度の上昇した 24 億年前以降で
は見られない。しかしながら、後期太古代 (32
～28 億年前)は非質量依存同位体分別の程度
が極めて小さく、大気酸素濃度が一時的に上
昇した可能性も指摘されている。この時代の
記録は地球史における大気進化を理解する
上で最も重要であるにも関わらず、後期太古
代の地質体が露出する地域は極めて少ない
ため、このような描像は断片的な地層の研究
をつなぎ合わせた物に過ぎない。 
  そこで本研究では、約 34～25 億年前の地
層が連続的に露出しているインドの西部ダ
ールワールクラトンの研究から酸素濃度上
昇のタイミングと程度を解明することを目
的とした。我々は地質学的によく保存された
堆積岩と低変成堆積岩における多種元素(炭
素・酸素・硫黄)の多種同位体(特に四種硫黄
同位体)を用いたアプローチによって、岩石に
記録された同位体の変化を理解し、太古代大
気の酸素の問題を議論した。 
２．研究の目的 

  生命の出現以降、地球規模の微生物学、気
候学、地質学上の主要な変化が太古代（40～
25 億年前）に起きた。なかでも後期太古代は、
「Great Oxidation Event (GOE)」と言われ
る酸素濃度の急激な上昇期にあたる重要な
時代であるが、同時代の地質体は地球上の極
限られた地域にしか露出していないため詳
細なタイミングと程度の理解に乏しい。本研
究では、インド・ダールワールクラトンの堆
積岩及び低変成堆積岩の炭素・酸素および四
種硫黄同位体の研究から、大気酸素上昇メカ
ニズムとその原因、またそれはどのように起
こったのか（長時間で連続的か短時間で突発
的か）を明らかにすることを目的とする。 
３．研究の方法 

  本研究では、インド・ダールワ－ルクラト
ンでの現地地質調査を行い、採集した試料を
地質学、地質年代学的解析、また紫外線フェ
ムト秒レーザーの改良と炭素・酸素硫黄安定
同位体の地球化学的解析を行った。 
 具体的には(ⅰ) 現地調査で得られた地質
学的データに基づき地質図を作成した。(ⅱ)
構造地質・岩石学的基礎データを収集し変
形・変成の履歴を明らかにした。 (ⅲ) 地質
年代学の研究は SHRIMPと EPMA年代法を使用
して国立極地研究所にて行った。 (ⅳ) 炭

素・酸素・ストロンチウム・ネオジム同位体
研究は新潟大学で行った。(ⅴ)四種硫黄同位
体研究は東京工業大学の上野研究室と共同
で行った。 

４．研究成果 

下記の研究成果のもと、太古代大気の酸素の
問題を議論した。 

(1) 地質層序学的観点より 
インドの西部ダールワールクラトンの代表
的な地質ユニットであるチトラドゥルガ片
岩帯の地質調査およびサンプリングを行っ
た。周辺地域との比較を行いつつ、現地調査
で得られた地質学的データに基づき地質図
を作成した。年代値を加えるために、研究分
担者（外田）の所属する国立極地研究所にお
いて二次イオン質量分析計（SHRIMP）なら
びに電子線マイクロプローブ（EPMA）を用
いたジルコンおよびモナザイトの U-Th-Pb 年
代測定を実施した（Fig. 1）。これによって、
太古代末期の詳細な年代時系列での同位体
進化の解析が可能となった。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
Fig. 1. Generalized stratigraphy of Dharwar craton 

with new geochronological information 
(2) 硫黄同位体の観点より 
 インド南部のダールワール岩体、チトラド
ゥルガ片岩帯から採取した岩石試料に含ま
れる硫化物の組織観察・化学組成・硫黄同位
体分析を行った。ババブーダン層を除く全て
の層準から硫化物を含む試料が得られた。硫
化物の形状は自形か他形のものがほとんど
であり、一部の試料に砕屑性起源を示唆する
丸い形の硫化物を持つものや、石英粒子内に
硫化物が脈状に存在しているものもあった。
また、見られた硫化物の大部分は黄鉄鉱
(FeS2)であり、まれに磁硫鉄鉱(Fe7S8)や閃亜鉛
鉱(ZnS)も存在した。元素マッピンでは一部の
黄鉄鉱内でニッケルの濃集が見られた (Fig. 
2)。 



 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

Fig. 2. Occurrence of sulfide minerals (pyrite) in 
pelitic rocks of Chitradurga schist belt. Chemical 

elemental distribution maps using EPMA. 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

Fig. 3. Comparison of sulfur isotope ratios using 
femtosecond laser ablation technique with 

conventional bulk rock analyses. 
 硫黄同位体組成はδ34S が-3.4‰～2.9‰と狭
い変動を見せ、∆33S と∆36S はそれぞれ-1.16
～3.89‰，-4.0～0.9‰と明瞭な MIF を示した。
δ34S の狭い変動と MIF の存在はどちらも、チ
トラドゥルガ片岩帯が堆積した当時、貧酸素
環境であることを示唆する(Fig. 3)。 

Fig. 4. Stratigraphic variation of sulfur isotope 
composition showing large cap delta variations. 

This is supposed to have resulted from the 
episodic rise of oxygen in the late Archean. 

 本研究では約 32 億年前から 26 億年前とい
う長いスパンで∆33S の値が得られた。オース
トラリア西部と南アフリカ以外の地域でこ
のような長期的な変化が見られたのは初め
てである (Fig. 4)。 

(3) ストロマトライトの観点より 
  様々な産状の炭酸塩岩中の炭素質物質を
抽出分離し、ラマン分光分析と炭素同位体の
データと比較したところ、ストロマトライト
を含む試料のみ異なる傾向を示した。電子顕
微鏡により炭素質物質の形態観察を行うと
ともに、炭素質物質と炭酸塩鉱物間の同位体
分別のデータともあわせて有機物の化学
的・形態的特徴と変成作用による結晶化を検
討し、出発物質が球状に近い構造を持つ生物
起源のものである可能性を見いだした。 
 有機炭素のデルタ 13Cは石英脈やラミナの
見られる試料では、-16.0‰～-7.7‰、石英脈
やラミナ見られない試料では、 -23.6‰～
-16.7‰、ストロマトライトを含む試料では、
-19.8‰～-10.9‰となり、生物起源性を示す値
が得られた(Fig. 5)。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
Fig. 5. Carbon isotope composition of carbonates 
and carbonaceous material in stromatolites and 

limestones. Whereas limestones show near 
isotopic equilibration during metamorphism, CM in 

stromatolites has the lowest δ13C values 

(4) 縞状鉄鉱層の観点より 
  ダールワール岩体中における縞状鉄鉱層
（2.8Ga）に関する分析を行った。本地域の縞
状鉄鉱層（BIFs）は Al2O3 の含有量が低く、
陸源性物質の欠乏が見られる。また、PASS
で規格した希土類元素パターンの特徴とし
て、全体的な濃度の低さ、重希土類元素と比
較した際の相対的な軽希土類元素の枯渇、
La・Eu 正異常があげられる。強い Eu 正異常
は熱水（＞250℃）に起因しており、Y 正異常
の欠如を 除き、本調査地域の BIFs は他地域
の太古代の BIFs の特徴と一致する。 
  BIFs 中の Sr の同位体比は大きなばらつき
があり、これは変質・変成作用によるもので
あり、同位体比は初生値を示していない。一
方 Nd の同位体比からは一貫した情報を得る
ことができた。多くのサンプルでは εNd 
(2.8Ga)が-2 から+2 の値を示した。 
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Fig. 6. Two contrasting rare earth element patterns 
of BIF in the Chitradurga Schist Belt;(A) Commonly 
observed REE pattern and (B) Local occurrence of 

BIF deposited under highly oxidized conditions. 

(5)まとめ 
  本研究期間中に収集したデータを用い
て、ダールワール岩体の 29～25 億年前の地
球表層環境解析を行った。特にインドダール
ワール岩体には、縞状鉄鋼層やストロマトラ
イトなど、GOE に深く関わる岩層が多く見ら
れ、層序学的な位置づけを詳細に検討しなが
ら、有機炭素の炭素同位体に着目し、硫黄の
四つの同位体比との比較を行った。さらに他
地域の後期太古代の地質体から報告されて
いる詳細な年代時系列での同位体データを
解析比較し、汎世界的な海洋と大気の環境を
復元した。さらに、チトラドゥルガ片岩帯に
おける∆33Sの経年変化はこれまでにまとめら
れたものと同様の分布を示し、MIF の生成に
影響を及ぼす始生代の大気反応は汎世界的
に起きていたことを支持する。一部の成果は
国際学術雑誌に掲載済みであり、まとめの論
文に関して準備中である。 
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