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研究成果の概要（和文）：原生代初期のまだ酸素が現酸素濃度に達してない頃の地球環境下における［水（特に降雨）
―岩石鉱物］間の相互作用と、その後の地球環境形成への影響について、実験的に明らかにすることが目的であった．
その結果，原生代環境下での地球表面を構成する岩石鉱物の風化変質に伴う物質の移動、溶脱元素の種類および量と海
洋資源との関係、および当時の二酸化炭素含有雨水と岩石鉱物との相互作用などについて知り得た．これらの結果から
、現在の地球で今後予想される二酸化炭素増加に伴う岩石鉱物（含石材等）への影響が，また原生代以降現在までの間
に行われてきた地球環境形成過程を考える上での基礎的データが得られたものと考えている.

研究成果の概要（英文）：To date, various investigations have gradually revealed the environment of the 
early Proterozoic era. Consequently, in order to predict the effect of weathering on the chemistry of 
seawater, formation of ore deposits and sediments in submarine and continental surface, artificial 
weathering of rock was conducted using HCl, HNO3 and H2SO4 solutions at pH 4, and CO2 saturated water, 
and distilled water under the low oxygen condition in an open system. As a result, quantitative data on 
mass transfer and the relation between submarine resources and dissolved ion were understood. Moreover, 
we obtained fundamental data to predict the effect of CO2 saturated rainwater under the future global 
environment, which is estimated to increase in carbon dioxide content in atmosphere. The dissolved 
elements and altered products obtained from the artificial weathering under the Proterozoic environment 
are expected to be basic data in considering the process of the formation of global environment.

研究分野：環境鉱物学
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１．研究開始当初の背景 
 地球の気圏、地圏、水圏の形成およびその
環境は、地球誕生当時からのさまざまな地質
学的・生物学的営みによって形成されたとさ
れている。この環境形成の過程は、岩石鉱物
鉱床の成因にも、生命の誕生にも関わり合っ
たことに疑いの余地はない。研究開始当初、
地球誕生初期の特に原生代以降の地球環境
が解明されつつあったことから、原生代 
(Paleoproterozoic) 初期環境下における岩
石鉱物の風化変質を実験的に行い、当時の地
球環境下で行われた水—岩石鉱物の相互作用
による物質の移動について定量的に検討す
ることを考えた。また、この研究は、現在の
地球環境に至る過程のみならず、今後予想さ
れる二酸化炭素増加に伴う岩石鉱物への影
響を評価する際の基礎的データにも活用さ
れると考えていた。 
 46 億年前の地球誕生とその後の地球環境
の変遷は、20世紀後半以降急速に解明されつ
つあり、先カンブリア時代の 20 億年以降の
原生代については、当時の環境が以下のよう
に明らかにされつつあった。 
(1)酸素濃度は、縞状鉄鉱層、ウラン鉱床な
どの生成年代から、この当時急激に大気中の
酸素濃度が増加した(Cloud, 1972)。 
(2)海水には硫酸イオンが存在していた
（Hattori,1983）。 
(3)Ohmoto(1996)は酸化的環境にあったこと
を示している。 
(4)二酸化炭素分圧は、動的平衡モデルおよ
び化学平衡モデルから、10〜10-3.5気圧と見積
もられている(Tajika & Matsui, 1993; Sleep 
& Zahnle, 2001; 鹿園、1997 他)。 
(5)地表付近の温度は、大気循環モデル、放
射循環二酸化炭素気候モデルから推定され、
液体の水が存在する気温であった(Owen et 
al., 1979)。 
(6)地殻および上部マントルの大部分は、地
球型惑星の初期に形成され、玄武岩質岩類で
あった（Rieder et al., 1997, Armstrong et 
al., 1990 他）。 
 今回の研究の発端は、天然の条件下で花崗
岩製建造物の変質剥離現象を観察し、これが
酸性雨の影響であることを示したことに始
まる（Kobayashi et al., 1994）。この反応
を定量的に理解するために、酸性雨の岩石鉱
物への影響を実験的に検討してきた。対象と
した岩石鉱物は、花崗岩、斑れい岩、および
これら岩石の構成鉱物で、主にpH=4の塩酸、
硝酸、および硫酸を人工酸性雨とし、蒸留水
との比較をしながら風化変質実験を行い、酸
性雨による岩石鉱物の変質過程、および元素
の移動に関する定量的な研究を行ってきた
(小林他、1994；Kobayashi and Sakamoto, 
2001; Kobayashi et al., 2005; Baba et al., 
2008)。この際、地球初期の大気中の主な成
分である、また現在増加しつつあると予想さ
れている二酸化炭素を含む溶液（人工雨）を
用いた人工風化実験も試験的に行った

(Tomita et al., 2005 & 2006 他)。その結果
は蒸留水による実験に比べ、岩石鉱物からの
溶脱元素が極めて多いことを示した。これら
の研究は 1〜2 年程度の実験期間で行ってい
るが、地球が辿ってきた時間からするとほん
の僅かな時間である。しかし、その期間内で
も風化変質は著しく、この反応は地球形成に
おいて極めて重要な働きをしたのではない
と考えるようになり、本研究の着想に至った。
そこで、原生代の地球表面で行われてきた水
-岩石鉱物相互作用が地球形成に及ぼした影
響について、考えることにした。 
 
２．研究の目的 
 原生代初期の酸素が供給されはじめた頃
の地球環境下における水（特に降雨）—岩石
鉱物間の相互作用と、その後の地球環境形成
への影響について、実験的に明らかにするこ
とが目的である。特に、(1)原生代環境下で
の初期地球表面を構成する岩石鉱物の風化
変質に伴う物質の移動、(2)溶脱元素の種類
および量と海洋資源との関係、(3)主成分お
よび微量成分の溶脱、および二次生成物への
選択的吸着、(4)当時の二酸化炭素含有雨水
と岩石鉱物との相互作用の検討結果から、現
在の地球で今後予想される二酸化炭素増加
に伴う岩石鉱物（含石材等）への影響につい
て検討することであった。 
 
３．研究の方法 
(1)装置の開発 
 原生代初期の地球環境を実験室で再現す
るために、その当時地表付近を覆っていた岩
石鉱物と水（降雨）との反応による、鉱物表
面の形態および化学組成の変化、二次生成物、
および岩石鉱物と反応した試料溶液とを化
学的に、鉱物学的に検討するために、低酸素
環境を再現できる装置の開発，製作を行った。
作成した装置を図 1に示す。 

 図 1. 実験装置の概略． 
 
(2) 水—岩石系の実験 
 実験は図 1 に示すように、N2ガスで満たし
低酸素環境としたグローブボックス(Glove 
box)内に、開放系に改良したソックスレー抽
出器を設置し、装置上部から人工雨を滴下し
行った。人工雨は CO2飽和水、pH4 の硫酸、塩
酸および硝酸溶液、蒸留水で，予め N2ガスで
脱気しそれぞれの抽出器にローラーポンプ
で供給した。抽出器の反応部には，岩石鉱物
表面を同じ条件で観察するため、試料の一面



を研磨し，10×10×5mm 程度に切断した岩石
鉱物片を，それぞれの装置の反応部に約 50
個（約 50g）いれた。人工雨は反応部に約 30mL
たまるまで岩石鉱物試料と反応するが，それ
以上になると試料溶液として自動的に下の
回収容器中に流れ落ちる仕組みになってい
る。そのため、反応部の試料が雨で浸される
状態（雨の日）と、浸されていない状態（晴
れの日）が交互に繰り返され，流れ落ちた試
料は ICP-MS で主要元素(Si, Al, Ca, Na, K, 
Fe, Mg, Mn など)および微量元素(Sc, Zn, Sr, 
Co, Y, Pb, Rb, Ce, La, Ba, Sm, Ni など)
の定量分析を行った。反応部の岩石鉱物は
SEM, EPMA で表面の観察および化学組成の変
化を検討した。 
 
４．研究成果 
(1)玄武岩を用いた人工風化実験で得られた
結果を示す。 
 玄武岩斑晶に見られるかんらん石，石基中
の斜長石，単斜輝石の，未処理および747 日
間人工風化後の走査型電子顕微鏡(SEM)像に
よる表面観察結果を図2に示す。かんらん石の
表面はpH4三種酸溶液の種類によらず同程度
の変質が確認できる。CO2飽和水処理では若干
の変質が認められるが，蒸留水処理ではほと
んど変質が認められなかった。 
 次に、玄武岩表面に見られる斑晶のかんら
ん石および石基の斜長石，単斜輝石表面の実

図2．玄武岩中の鉱物の風化状況を示すSEM像．
左右で10μm． 
 
験期間の増加に伴う化学組成の変化を微小部
分析装置(EPMA)によって検討した。かんらん
石表面の(Mg + Fe) / Si (apfu)比は期間の増

加に伴って減少し，一様ではないが特に硫酸
溶液の影響を受けやすい傾向を示している。
実験の経過に伴う石基の斜長石の(Na+K+Ca) 
/ (Al+Si)比，および単斜輝石の(Mg+Fe) / Si 
比は，斜長石では硫酸溶液処理によって顕著
な減少を示した。単斜輝石では塩酸溶液によ
る減少が顕著であった。以上の結果は，これ
ら鉱物表面からは風化によってMg, Fe, Na, 
K,Ca が溶脱しやすいことを示している。 
 酸性雨と反応した試料溶液は 3 日〜1 カ月
ごとにサンプリングを行い，ICP-MS で定量分
析をおこなった。岩石試料と人工雨の反応に
よって溶脱しやすい元素を知るために，各元
素についてモル比(「試料溶液中に溶脱した
各元素量」/「反応部にはじめに入れた未処
理の玄武岩中の各元素量」)を求めた。主要
元素は，3種酸溶液では Mg > Mn > Fe, K, Ca，
二酸化炭素飽和水および蒸留水では K > Ca > 
Mn > Mg の順に，微量元素は溶液種に関係な
く Zn > Rb > Ni > Cu > Ba > 希土類(REE)
の順に溶脱しやすい傾向を示した． 

図 3．溶脱元素のモル比とイオン半径． 
 
 モル比と各元素のイオン半径との関係を図
3に示す。イオン半径が70 pm付近のMg, Cu, Ni, 
Zn, Coのモル比が大きな値を示している。こ
れらは斑晶のカンラン石の6配位位置からの
溶脱が考えられる。また、斜長石に含まれる
Ca, Naとイオン半径の近い95～115 pm 付近の
Sm,Ce, La, Sr のモル比も顕著であった。こ
れら元素は斜長石のみならず単斜輝石や火山
ガラスなどにも含まれるが、これらの元素は
主に斜長石のフレーム中のcavityから溶脱し
たものと考えられる。 
 
(2) 研究の目的に示した 4項目について 
 原生代環境下での物質移動に関する(1)は、
玄武岩の実験例で示したように、主成分およ
び微量成分の溶脱の特徴および溶け出しや
すさを示したデータ図 3から，溶脱元素は岩
石鉱物の含有量とは必ずしも関係なく，むし
ろ鉱物種あるいはその鉱物のどのサイトに
入る元素かによることがわかった。また、 
酸素濃度の違いによる元素の溶脱のしやす
さは、低酸素環境下では Mg, Mn, Fe, Zn な
ど 2 価の元素が，REE は酸素存在下で溶脱
しやすい傾向を示した。 
 



 海洋資源との関係に関する項目(2)は、
(1)の結果から，原生代初期以前に玄武岩か
ら溶脱したFeは2価の状態で海洋へと流入
し，酸素の増加に伴い 3価に酸化され，縞
状鉄鉱層として海底に固定されたことが示
唆され、玄武岩の溶脱が鉄の供給に関係す
ることを推測した。更に、玄武岩から溶脱
しやすい元素は，海水中に含まれる元素と
の間に正の相関を示した。特に Mn, Cu, Zn, 
Ni, Co, REE は玄武岩から顕著に溶脱し，
海水の化学組成に影響を及ぼしやすいこと
がわかった。これらは Mn ノジュール・クラ
フトに多く濃集しており，海底の熱水だけ
でなく，大陸地殻の風化もまた元素の供給
源になることを示した。 
 
 (3)の検討項目の溶脱した主成分および微
量成分の二次生成物への選択的吸着に関し
ては、二次生成物の生成が極めて少ないこと
から，現在検討方法を模索中である。 
 
 原生代初期は二酸化炭素が現在の数百倍
から一千倍の濃度とされることから、二酸化
炭素含有雨水と岩石鉱物との相互作用の実
験を同時に行った。この検討結果は(4)に通
じるもので、現在の地球で今後予想される二
酸化炭素増加に伴う岩石鉱物への影響を予
測する上で極めて重要であると考えている。 
 
 以上のように、低酸素環境下での水—岩石
鉱物相互作用に伴う風化変質過程および物
質移動の一部が明らかになったことから、原
生代以降現在までの間に行われてきた地球
環境形成過程を考える上での基礎的データ
が得られたものと考えている． 
 本研究を行うにあたり種々ご教示・協力し
てくださった方々に感謝の意を表します。 
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