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ダイヤモン ドを用いた

マン トル中の希 ガス組成の推定

理学研究科

1.は じめ に

希 ガ スは、 周期 表 で一 番 右端 に あ る元 素 で、 天 然 に安定 に存在 す るの はHe,Ne,Ar,Kr,Xeの5

種類 で あ る。 これ らは他 の元 素 と化 合物 を作 る ことの ない化 学 的 に不 活性 な性 質 を持 ってい るため、 そ

の振 る舞 い が物 理的 な挙 動 と して記 述す る ことがで きる。 また 、放射 壊変 の娘 核種 であ るもの も含 め て

多 くの同位体 を持 って い る。 さ らに、化 合物 を作 らず通 常 は.単原 子分 子 のガ ス と して存在 す るため固体

物 質 か らな る地 球 で は非 常 に欠 乏 した元 素 とな って お り、 わず かな変 動 を と らえや すい。 希 ガ ス地 球化

学 とは、 この よ うな希 ガ スの特 性 を生 か して、 希 ガ スの 元素 組成 及 び同位 体組 成 を手 が か りと して様 々

な地 球化 学 的 問題 を扱 う分 野で あ る。

希 ガス地球 化 学 に おいて 、現 在大 きな問題 と して取 り上げ られて い る もの の 中 に、大気 とマ ソ トル と

の希 ガス組成 の違 い があ る。 一 般 に は、現在 の地 球 大気 は地 球 が形成 したあ と、 ご く初期 の段 階 で その

内部 か ら放 出 され た もの と考 え られて い る。 そ の ため、 大気 とマ ソ トル の希 ガ ス組成 の違 い はマ ソ トル

ー大 気 系 の進 化過 程 の研 究 の重 要 な手 が か りとな る
。 た とえば 、希 ガ スの元 素組 成 の違 い は大 気 が放 出

され る際 の元素 分別 に よって作 られ た もの であ り、大気 の放 出 が どの よ うな物 理化学 的過 程 を経 て起 こっ

たか を示 す と考 え られ る。 また、放 射 壊変 に よ って変化 す る同位 体 比 の違 いか らは 、大 気 の形 成 に対 し

て時 間的 な制約 が与 え られ る。 さ らに、地球 の形成 時 か ら残 って い る始 源的 な希 ガス がマ ソ トル中 には

存 在 す る と思 われ るが、 この組 成 か ら地球 の揮 発性 物質 の起 源 に対 す る制約 が得 られ る こと も期 待 され

てい る。

こ こで は、 まず マ ソ トル中 の希 ガスに つい て これ まで にな されて きた研究 の成 果 と、 現在 問題 とな っ

て い る点 につ い て簡単 に述 べ る。 そ の うえで 、現在 我 々が行 って い るダイ ヤモ ン ド中の 希 ガ スの研究 に

つ いて紹 介す る。

2.マ ン トル 中 の 希 ガ ス の 特 徴

希 ガ ス を用 いた マ ソ トルー大 気 系 の進化 の議 論 の た め には、 マ ン トル 中の 希 ガ ス組 成 を知 る必要 があ

る。 マ ン トル 中の 希 ガ ス組 成 は、 マ ソ トルを起 源 とす る火 山岩 な どの マ ソ トル起 源物 質 を試料 と してそ

の希 ガ スを分 析 し、 その結 果 か ら推定 す る。 しか し、 マ ソ トル を起 源 と した物 質 とい うの は限 られ てい

る上 に、 含 まれ る希 ガ スの量 が一 般 に非常 に少 な く精度 の 良い 分析 が難 しい。 また 、地 表 あ るいは海 底

に出 て きた物 質 を用 い るため 、大 気 の混入 が避 け られ ない問 題 とな る。 これ まで に分析 され て きた マ ン

トル起 源物 質 の なか で も特 に広 く研究 され、 また マ ソ トル で の起源 が比 較的 よ くわか って い るのが 中央

海 嶺 玄武 岩(MORB)で あ る(例 えば1,2)な ど)。MORBは 中央 海嶺 を形 成 してい る火山岩 で、
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マ ン トル の ご く浅 い部 分 でマ ン トル物質 が部分 溶融 して で きた マ グマが上 昇 し海底 で 急冷 され た もの で

あ る。若 い年 代 の もの しか得 られ な いた め 、MORB中 の希 ガ スは、 現在 の 上部 マ ソ トル中 の希 ガ スが

あ る程度 元 素 分別 を受 けて運 ばれ て きた もの と考 え られ て い る。 ここで は 、MORBの 分 析 か ら推定 さ

れて きた マ ン トル中 の希 ガス組 成 の特徴 を中心 に説 明す る。

マ ソ トル 中の希 ガスの 同位体 比 には 、大 気 と異 な る特徴 的 な もの がい くつか あ るが、そ れ らは大 き く

次 の二 つ に分 け る ことが で きる。一 つ は、放 射壊 変 で作 られ る同位 体 を含 む もの で、 これ らの 同位体 比

はマ ソ トル中 でUやKな どが壊 変す る事 によ り時間 とと もに変 化 して い き、大 気 と異 な った値 を持 つ。

も う一 つ は地 球 内部 では作 られ る ことの ない同位 体 を使 うもの で、 この よ うな同位 体 比で はマ ン トル 中

の値 が始 源 的 な同位 体 比で あ ると考 え られ る。以 下、 各希 ガ スにつ いて マ ソ トル中 の特徴 を述 べて い く。

He:地 球 の大 気 は重 力的 にHeを 保 持 で きないた めHeは 大気 中 で非 常 に欠乏 して お り、 マ ン トル起 源

の試 料 を大 気 の混 入 の影響 を ほ とん ど受 けず に分析 で きる。3He/4He比 はMORBで 非 常 に一様 であ り、

大 気 の値 に比 べて約8倍 程 度 高 い値 を持 つ。 マ ン トル 中で はP,Thの α壊 変 に よ り4Heが 作 られ る た

め3He/4He比 は時 間 と と もに小 さ くな るはず で あ るが、 マ ン トル中 に は始 源 的 な3}ieが 残 って い るた め、

大気 よ り も高 い値 を示す と考 え られ てい る。

Ne:Neに は幻Ne,21Ne,%Neの 三 つ の 同位 体 が あ る。 そ こで、20Ne搾Ne,21Ne搾Neを そ れぞ れ縦軸 、 横

軸 に と ったth【eeisotopeplotと い う図 上で そ の同位 体組 成 を示 す の が一般 的 で あ る。MORBの デー タ

は ど ち らの 同位 体 比 と も大 気 の値 よ り全体 に高 く、threeisotopeplot上 で 大気 を示 す 点 を通 る直 線

(mixingline)上 に分 布す る。 これ はMORB中 のNeが 大気 よ り高 い20Ne溜Ne,21Ne/認Neを 持 っ たマ ソ ト

ル のNeと 、大 気 のNeの 混 合 で あ る こと を示 して い る。2エNeはU,Thの α壊 変 に伴 う核 反 応 に よって作

られ るた め、21Ne/%Ne比 がマ ン トル 中で 高 くな る。 一 方 、20Ne搾Ne比 は マ ソ トル中 で変 化 す る こ とが

な い。始 源 的 なNeは 本 来20Ne搾Ne比 が大 気 よ り高 い事 が提 案 されて い る。

Ar:安 定 なArの 同位 体 は%Ar,認Ar,ωArの 三 つで あ る。 大 気 の釦Ar/36Ar比 は296で あ るが 、 これ に対

しMORB中 で 見 られ る値 は非常 に高 く、 その値 か らマ ソ トル 中 の如Ar/おAr比 は少 な くと も30000以 上 と

推 定 され て い る。 これ は、 大気 がマ ン トル 中か ら放 出 され た後 にマ ソ トル 中で脳(半 減 期1.28×109年)

の壊変 が 進 み㊥Arが 作 られ た ため で、 マ ン トル中 のωAr/%Ar比 が正確 に決 定 で きれ ば、大 気 の形 成 に時

間 的制 約 が つけ られ る と考 え られ る。

Kr:Krに は㎎Kr,80Kr,叛(r,おKr,餌Kr,86Krの 六 つ の同位 体 が あ る。 これ までMORBで 観 測 され て い る

Krの 同位体 組 成 は 、分析 精 度 の範 囲内 で大 気 の もの と一 致 す る。Krの 同位 体 に はマ ソ トル 中で作 られ

る ものが な く、 また地球 大 気以外 の 同位体 組成 も大 気 と大 きな違 い がな いた め、 あ ま り議論 され る こと

がな い。

Xe:Xeに は九 つの 同位体 が あ り、 そ の同位 体組 成 の持 つ意味 も大 きい が 、一方 そ の存 在量 が希 ガ ス

の中 で最 も少 な く、大 気 の混 入 の影 響 も受 けや す いた め分 析 が非 常 に 困難 で あ る。MORBで 見 られ る

最 も重 要 な特徴 は、129Xe及 び131-136Xeに大 気 に比 べて過 剰 が あ る ことで ある。129Xeに 関 して は、 マ ソ トル'

中で1291が壊 変 して㎜Xeが 作 られ たた め と説 明 され る。129工の半 減期 は1.6×107年 と非 常 に短 いの で 、マ ン

トル 中の 過 剰 の1凶Xeは 、 マ ソ トル か ら大 気 の大部 分 が放 出 された の が1291のまだ 存在 して い る地 球 の ご

く初期 の段 階 で なけれ ば な らない とい う厳 しい制 約条 件 を付 け る こと にな る。 また細35Xeの 過 剰 は、 マ
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ン トル中 での躍Pu(半 減期8.2×107年)又 は鵬U(半 減 期4.5×109年)の 自発核 分裂 で で き るfissionXe

に よ る もの と考 え られ て い る。雑Puと 瑚Uで は半減 期 が大 き く異 な るの で 、三31『136Xeの過剰 が主 に ど ち ら

の核 分裂生 成物 で あ るか とい う事 が非常 に重 要 に な って くるが 、現 在の 測定精 度 で は これ を 区別 す る こ

とが困難 で あ る。

3、 マ ン トル 起 源 物 質 と して の ダ イ ヤ モ ン ド

炭 素の 単体 が ダイヤ モ ソ ドと して結 晶す るには 、一般 には高温 高 圧 が必要 で あ り、 現在 地表 に現 れて

い る もの も基 本的 には全 て マ ソ トル 中 で結 晶化 した もの と考 え られ て い る。MORBが 海 洋地 殻 の下 の

マ ソ トル か ら来て い るの に対 し、 ダイヤ モ ソ ドは産 出 され る地域 が安定 な大 陸地域 のみ に限 られ て い る

ため 、大陸 地殻 下 の マ ソ トル の情報 を担 って い る と考 え られ る。 ダイ ヤモ ン ド自体 は炭素 以外 の 元素 を

ほ とん ど含 まな いた め、通 常 の鉱物 に用 い られ る放 射性 元素 を用 いた年 代測定 法 に よ って年代 を決 め る

ことがで きない。 そ こで ダイヤモ ソ ドに包 有物 と して含 まれ る鉱 物 に対 して 年代測 定 を行 い 、 ダイ ヤモ

ソ ドの年 代 を推 定 した報 告 が数 少 な いが な され て い る3'4)。 求 め られ た年 代 は 、 どれ も109年 以上 の非

常 に古い もの で あ る。 したが って 、 ダイ ヤモ ソ ドの分析 によ って過 去 のマ ソ トル中 の希 ガ ス組 成 を知 る

ことので きる可能 性 があ る。 さらに 、 ダイヤ モ ソ ドは非 常 に安 定 な結晶 で あ るため風 化 な どの影響 を受

け る ことが な く、 表面 の大 気 の吸着 や地 殻物 質 に よる影 響 を取 り除 くことも容易 で あ る と思 われ る。 そ

の ため、 大気 の混 入 を受 けず にマ ン トル成 分 を測定 で きる可 能 性 もあ る。

以 上 の よ うに 、 ダイ ヤ モ ソ ドを用 い ると、MORB中 とは空 間 的 ・時 間的 に異 な る起 源 のマ ソ トル の

希 ガ ス組 成 を推定 で きる と思 われ る。 しか しその反 面 、 これ らの特 徴 の裏返 しと して、様 々 な分析 上 の

問題 点 も存在 す る。 まず 、非 常 に純粋 な結 晶 で あ るため に含 まれ る希 ガ スの量 が少 な く、同位 体 比 を精

度 よ く決 め る こ とが難 しい と い う問題 が あ る。 また 、高温 で も安定 で あ り拡 散 も遅 いた め、希 ガ スの抽

出 が困難 で あ る。 通 常 は グラ フ ァイ トに変 化 す る2000度 に真空 加熱 して希 ガ スを抽 出す るが 、 その ため

に は2000度 以 上 の高 温 に耐 え.、かつ2000度 の 高温 に加 熱 して もほ とんどバ ック グラ ウソ ドとな るガ スを

出 さな い高温 炉 が必 要 とな る。

この よ うな問題 のた め、 これ まで の と ころ ダイヤ モ ソ ド中 の希 ガ スの研究 は あ ま りな され て いな い。

特 にNeやXeの 同位 体組 成 につ い て得 られ てい る デー タは非 常 に限 られ てい る5　7)。

4.キ ュ ー ビ ッ ク ダ イ ヤ モ ン ド中 の 希 ガ ス

現 在我 々 は、天 然 の ダイヤモ ソ ドの中 で もキ ュー ビッ クダイヤ モ ソ ドと呼 ば れ る特 殊 な ダイ ヤモ ソ ド

を用 い て、そ れ に含 まれ る希 ガスの分 析 を行 って い る。 キ ュー ビ ック ダイヤモ ン ドは八 面体 の単結 晶の

coreと 、そ の まわ りに(111)方 向 に微 結 晶 の集合 と して立 方体 型 に成 長 したcoatと 呼 ば れ る部 分 か らな

る。 単結 晶で は な いため 不透 明で あ り大 きな試 料 も比較 的安 価 で手 に入 る。 また単結 晶 の ダイ ヤモ ン ド

に比 べ る と希 ガス を多 く含 んで い るbこ の よ うな利 点 か ら、 キ ュー ビ ックダ イヤモ ソ ド中の 希 ガ スにつ

いて は これ まで に も研究 が い くつ か な されて お り、 その結果 か ら、 キ ュー ビ ックダイヤ モ ソ ド中の希 ガ

ス は主 にcoatの 部 分 の μmサ イ ズの流 体 包有物 に含 まれ る こと が推 定 されて い る。 流体 包 有物 はキ ュー

ビ ックダイ ヤ モ ソ ドのcoatに 特 徴的 に見 られるものであり、その化学組 成 な どが詳 し く研 究 され て い る8)。
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これ らの研究 か ら、 キ ュー ビ ック ダイヤ モ ソ ドのcoatは 母 岩 のキ ソバー ライ ト中 で結 晶化 し、その 後す

ぐに噴 火 によ って地 表 に運 ばれ た もの で、.キソバ ー ライ トと同程 度 の比較 的若 い(107年 一108年程度)結

晶年 代 を持 つ と考 え られ て い る。

我 々 が試料 と して用 いて い るの は、 ザ イール産 の キ ュー ビック ダイヤ モ ソ ドで一 個 が2カ ラ ッ ト前 後 、

一辺約5mmの 大 き さの もので あ る
。希 ガ スの抽 出 は、先 に述 べ た よ うに真空 中で2000度 に加 熱 して行

う。抽 出 した 希 ガ スはTi-Zrgetterを 用 い て精製 し、希 ガ ス以外 の ガ スを取 り除 く。 さ らに ステ ン レス

吸着剤 及 び活性 炭 を温 度 制御 す る ことでHe,Ne,Ar,Kr+Xeに 分 離 し、各希 ガ ス用質 量 分析 計 に導入 し

定 量及 び 同位体 分析 を行 う。分 析 に用 い てい る希 ガ 不抽 出 ・精 製 ライ ソの概 要 を図1に 示す 。

RP

絶対圧真空計 SL1 St. St.3

ガラ スピペ ッ ト

サンプルホルダー

IG

TMP
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質量分析計へ

Ta炉
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TMP
Tjz【ge雛er

活性炭

TiZrgetteτ

活性炭

ステンレス吸着剤

図1:希 ガ ス抽 出 ・精 製 ライ ソの概要 。 希 ガ ス用 質量 分析 計VG5400に 接 続 して い る。

これ まで に得 られ た結 果 で は、 同位 体 組 成 は全 体 と してMORBで 見 られ る もの と共通 した 特 徴 を示

した。 この こ とか ら、キ ュー ビ ックダイ ヤ モ ソ ドに含 まれ る希 ガ スは現 在 の上部 マ ソ トル 中の もの で あ

ると考 え るの が 自然 で あ る。 これ は結 晶年 代 が若 い と考 え られ てい るのに も矛盾 しない。 しか し各希 ガ

スに ついて細 か く見 て い くと、MORBと は微 妙 に異 な る特 徴 を持 つ ことが 明 らかに な った
。 キ ュー ビッ

クダイヤモ ソ ドの3He/4He比 は、 ほ とん どが 大気 の5倍 か ら7倍 の範 囲 に入 り、MORBの 値 よ り少 し低 い。

3He/4He比 が 低 い ことは放 射 壊変 に よ る4Heが 多 く含 まれ る こ とを示 して お り
、 キ ュー ビ ック ダイ ヤモ

ン ドの起 源 とな った大 陸下 のマ ソ トル領域 では海 洋 下 に比 べてU ,Thが 濃 縮 して い るので は ない か と思

われ る。 また、 図2にthreeisotopeplotで 示 した よ うに、 キ ュー ビ ックダイヤ モ ソ ドのNeの 同位体 組

成 はMORBの デ ー タか ら決 め られ たmixingline上 には な く、そ の右 側 に多 く分 布 す る。 これ は 、 ダイ

ヤモ ソ ドの起 源 の マ ソ トル領域 で は核反 応 で 作 られ る21Neが 多 い こ とを示 す と考 え られ 、3He/4He比 が

低い こと と もよ くあ って い る。 また、 今 回の我 々の分析 で は、 以前 の キ ュー ビッ クダイヤ モ ソ ドの結 果

に比 べ て20Ne戸Ne比 や如Ar/36Ar比 が全体 に低 い値 が得 られ た が 、 これ は大 気 の 混入 が完 全 に取 り除 け

一15一



15

14

31

21

11

Φ
Z
斜

、
Φ
Z
臼

10

9

larWin

'

× ノ

'

mfl

'

MOR/

'

!

!

'

'

ノ ノ

φ淘
/ノ

ノ

/一 幌
十

●L#1+S#1

■.L#2

◆L#3

▲L#4

0S#2+S#3

ロS#4

Thiswork

previousdata

△dataofusualdiamonds

0、020.030.040.050.060.07.0.08

21Ne/22Ne

図2キ ュ ー ビ ッ ク ダ イ ヤ モ ソ ドのNeのthreeisotopeplot。 大 気 及 び 太 陽 風 の 組 成 、MORBの

mixihgline、 質 量 分 別 線(mfl)を 一 緒 に 示 した 。 以 前 の キ ュ ー ビ ッ ク ダ イ ヤ モ ソ ドの デ ー タ は
6・7)

、 ま た 八 面 体 ダ イ ヤ モ ソ ドの デ ー タ は`)に よ る。
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図3:キ ュ ー ビ ッ ク ダ イ ヤ モ ソ ドのXeのthreeisotopeplot。 大 気 の 組 成 とMORBのmixinglineを
一 緒 に 示 した

。 以 前 の キ ュー ビ ッ ク ダ イ ヤ モ ソ ドの デ ー タ は7)に よ る。

な かった た め と考 えてい る。Xeに 関 して は1四Xeや136Xeで 大 気 に比 べて10%程 度 の過剰 が見 られ るが、

これ をthreeisotopeplotで 示 した の が図3で あ る。 この よ うなXeのthreeisotopeplotで もMORBの

デ ー タはや は り大 気 の値 を 通 る直 線 上 に分 布 す るが 、Xeで は キ ュー ビ ック ダイヤ モ ソ ドの デ ー タ もほ

ぼ この直線 上 に分 布 す る。'おXeの 過 剰 に対 して期Uの 自発核 分 裂 に よ る寄与 が 大 きい とす ると、Neの 場
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合 と同様 に ダイ ヤモ ン ドの デー タの 方がMORBに 対 す る直線 よ.りも右 側 に来 る ことが予想 され るの で、

1難 畿 潔 響 望 織 雛 鋤?騨 肝鰍 しているといえるQ
キ ュー ビック ダイヤ モ ン ド中 の希 ガ スの分析 は、現在 も継続 中 で ある。 今行 ってい る分析 で は、大 気

の混 入 を取 り除 くた め に、 まず試 料 を1600度 に加熱 して 出て きた ガ スを分析 し、次 に2000度 に温 度 を上

げ て抽 出 した ガス を分 析 す る段階 加 熱 とい う方法 を用 い てい る。 これ に よ り、 大気 成分 は1600度 で ほぼ

全 て取 り除 かれ 、2000度 に加 熱 して でて くるガ スは マ ン トル成 分 のみ に な ると考 えて い る。 この詳 しい

結果 につ いて は まだ デ ー タの解析 が終 わ って い ない が、船Ar/35Ar比 で 明 らか に30000を 超 える値 が得 ら

れ るな ど大 気成 分 の混入 の影 響 が かな り改善 され で い るのは確 か で ある。 今後 、 この分析 の結 果 か ら、

大陸 地殻 下 の マ ソ トル の希 ガ ス組 成 につ いて 、新 た な知 見が得 られ る ことが期 待 され る。
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