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11 はじめに

大箱系の起源と進化は､古い時代より人薪が抱いてきた疑問の一つといえる

が､これを解明するうえで､駅石の果たした役割は大きい 鼠石は､′ト悪星

(あるいはnJ星)起源と考えられているが､これらの′トさな天体は､太陽系形

l 成の初鰍 こ熱的所動を停止したため･太陽系の初期状態の記憶を留めていると

1-えられるからである｡このため､Bl石の研究は､感姓科学の重要な一分野で

あり.これまで原始太陰系足芸の進化過程の解明のために､限石の鉱物AL攻､

化′,'-組成､同位体組成に関する研究が盛んに行われてきた｡

とりわけ､駅前中の同位体比輿常に的する研究は､質品分析計の進歩と利まっ

て飛腿的に迎服し､大%･系の物TT進化にrWするtF'1経を大いに州大させた (例え

ば､Lee.1988and】eLerencesthereln) 1973畔に､CtayLOnらにより､炭,JjfTTIコ

ンドライトITl石のAllendeの白色内包物(cAl)で､初めて恨兼の1･iH立体比粍′～;･;が

発見された(Claytone【al.1973)ことを契機に､この溺料の他の元劉 こおいて

もl‖J位体比111--'ti･,'が相次いで検LLIlされ(例えば､Leeetal.1978.McCu=ochand

＼vasselbuTg.1978.PapanastassLOuand＼VasselbuTg.1978.Nlede-e-eraJ.1985.

papanastassIOu.1986aト 臆始大槻系貼怨は､従来々えられていたように化■̀;I(1'J

に均fi'ではなく､少なくともPH立体組成から見る限りイこ均空JEであることがEy]ら

まれ､元,,A_:合成から惑星物質の固化のIffJ-Hl苑を考えるうえで米沢な梢絹を与え

てきた

特に.LIと近では､耶71-に含まれる,jil'rjJ物符 (大棚系前駆物質)であるダイヤ

モンド､I/-ラファイ ト､シリコンカーバイドをii硝たし､朕糸,饗糸､ケイ滋,

府カ'スなどの同位体/JT折を行う研究がIi;Xんに祈われ,そのFiHtl体比)1!-I.･;I;からJf,..

始大船系ij_'1'形成以1771のtl'i報を保持した問体駁粒子が存在 していたことが明ら

かになるとともに､その程皮,パターンから.試料の4=成環境や足の核合JJi71ロ

セスにIuする議論が行われるようになっている (例えば､Anders.1988.Zlnnel

eEaJ.1989.ArtdersandZlnnelS.1993:Lewlsetal.199Ll.AnlaEletaJ.

1994) すなわち､この/}1FI･の研究は､削石乍､惑托科J-;llおよび庶+放物Pll

ノ芦､天文一一声の接点としてますます学際的に脚光を浴びつつある (例えば､

nalPer.1992)｡

仰 斤究では,こうした耶石研究の'ITア)r,ほ ふまえ､Jli.心太鎚系ii'L(の化学進化,
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功罪進化や限石形成に関する新たな知見を得るため､いくつかの桂glの闘右の

穣小沼残止を中心にCrおよびRuのFu1位体組成に Ŷt目し分析をTTつた これらの

元素は,災なる核合成過程に起Eaした同位体比変動や7Ili嬢倭也に上る変動が期

待されるが､これまでの研究は比較的限られたWt石についての報告-にとどまっ

ている｡特にRuについては信斬できる同位体比只常の維'A-1がないなど未開拓な

研究課超を含んでいる｡鞍不溶残故にŶ=rElしたのは､これらの残故には､-_衣

的t.Ll熱または衝撃による変蚊や化学変化を受けず､原始大硲系星雲凝請時や､

それ以前の星の核合成過程に的する純報を供持 し設けている成分を含むと考え

られるからである｡さらに､初期大腿系における高温凝箱物が､どのような形

態で､どのような過程で生成されたかを考祭するため､これらのJE料中のCl,

RU剛立体分qTとともに､親鉄元糸を中心に､存花13Iバターンや存在形fBiについ

ての化学分析､凝柿モデル計壬‡を行った‖



12 本研究の耗資

本研究の拝賀をまとめると､以下のようになる｡

献石物質中の親鉄元素分布の研究

本研究では､Rtlなどの白金族元点お上Ucrの擬石中における存在度バク-ン

や存在形態を見るため､院石の市長不溶投込 (や金践相)について､特に親鉄ブ亡

萩を中心に系統的な7t:薫分析を行った｡また､17で述べる過去の合金に上る

凝箱モデルりr前例を補充､拡張して､執鉄15金属n:森 (Au,Co.Cr,Fe.】r.Mo.

N】.Os.Pd.Pt.Re.Rh.Ru,11㌧Ca)の国柄体合金による凝縮モデル計井を行い､

削jl試料の化rF組成の測定結米と比慨､検討することにより､原始太腸系H.'=

からの凝縮過程における元共の挙動について考察を加えた さらに､同位体分

析とのLM辿から､上述の14金ki;7t:諺 (caは除く)にhlnあるいはTCを含めた15

71第での凝縮呂卜許を行い､凝縮迎柑 二おけるMn･CrおよびTcRu同位体系におけ

る各元弟の/Jl別について検バ寸した｡

駅TT物質中のCr同位体研究

crは､衣11に̂ ミすように4つのP日立作からなるが､縁述するように50cr.5℃r.

～lcrが､爆発的較滋およびケイ糸燃焼で合成されるのに対 し､5Jclのみ中性子

過刺の熱平衡過程で合成きれるとJ51えられている すなわち､SJcrには､元,,ii

生成時の舛なる核合成過程に起旧した小均 -による同位体比変動が期待される

またcr同位体分析は､消滅収紳i3hlnの壊変によるJcrの同位体比変動や宇宙線

Lf成核柚による影管の癖からも注nされる｡本研究ではコンドライト削石を中

心に､Crr"‖立体化測定を行い､53crおよびS.crのトJW.体比変動について検討し

た一さらに､Cr同位体分qrにhln.CrのrJjER一分bTrの結米を如み合わせ､hln一一Cr同

位体系の進化に益づいた各旭松不溶韓近鉄料 (祇温凝柵 の形成年代に関する

々群を行った｡

耶イ1物1乍rPのRul14位体M究

Ruは､左12に示すように7つの同位体が作在する 別石小のRu同位作比測',ii

は､後述するように､1)災なるは合成迎柑 二超Lgする州 立休比の変giJI 2州 娘

f引下91 ∽Tcによる'St99Ruの変動などのfnから非常に7日ほ れる

ところが､RUは,イオン化エネルギーが大きく､稲hl.1'j.で､ -ノJ､取化物と
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Tablell1MassspecLTOmeLnClnlormaLIOrLSOnCr)SOIOPCS

Iso10PIC Posslble

AburKlaJICe(%).) lsobanc

lnleTfereJICeS

4345 5Jrl,50V

83789

9501

2365 5JFe

7)TakenFromPeLSCr(1984)･



TablcI-2MassspeclrOmetnClnlO-at10mSOnRulSOLOPCS

IsoLOPIC PossLble

AbundaJICe(%)') lsotM C

lnleTferenccs

96RU 5525 96zr,96Mo

98Ru 1.885 9名Mo

99Ru 12_71

100Ru 12.61 100Mo

10lRu 1701

102Ru 3162 102pd

)OJRu 1872 LOLIPd

I)TakenfromPelSer(1984)



イオン検出型)における同位体分qrの際､十分な梢皮を締るだけのイオン電淀

弘皮を得るのが非常に凶燕である｡さらに､筋還分qrの際に用いるレニウムフィ

ラメントに不純物として含まれるMoの同重体に上るf捗､さらにはRtJの質屋

新城にかかるいくつかの分子イオンの干渉の刷超がある｡このため､Ruの同位

体に関する宇宙地球化学的研究は遅れており､Fl石中のRu剛立体分析に関する

研究は非常に限られたものとなっている｡本研究ではRu同位体比測定における

いろんな問題点､制約をふまえ､焚最分析におけるサンプルの塗布やプレヒー

ト法などの測定条件を試行錯誤を通じて検討し､コンドライト限石の較不溶耗

払､金鳩相や鉄限石の取不溶残液などにおいて､Ru同位体比測定を試みた｡

本千では､以下次節 (1-3)では､太鮎系始源物好としての限石とその分類に

ついて､ (14)節では､星の核合成過程について､ (115)節では､胆石中の

消滅核櫨について概説する.また､ (1･6)節では､これまで行われてきたhrl

石TPのCrおよびRu同位体比鼎常に関する研究について､ (1･7)節では､元素

の叔締過程およびモデル計井について､特に親鉄元,糸にJfT..O-をあてて過去の研

究例について概説する｡そして､ (118)節で､本研究の悪政､特色について

述べる｡



1･3 太恥系始源物質としての取石とそのJJT新

研石はその中に含まれる金属鉄 (Fe･Nl合金)とケイ酸塩広物の占める割合に

ょって､鉄駁石､石鉄限石､石質限石に分けられる｡このうち､石質院石は主

にケイ酸塩鉱物から成る院石であり,コンドリュ-〟 (ChondTULe)と呼ばれ

l る直径数mmの丸い球状の組範を含むコンドライト (ch｡nd,ite)と含まないエ

コンドライト (Achondrlte)に更に分けられる (凶1･1)

コンドライ トは､化学的J/ループを表す炭素質 (C)､普並 (0)､エンス

タタイト (E)コンドライトに分けられ､このうち普通 (0)コンドライトは､

鉄の含有品と殻化還元状態の追いによってH､L､LLの3櫛qIに分けられる｡

また､エンスタタイ ト (E)コンドライ トは親鉄元素の存在度により､EH､

ELに分けられる｡

コンドライトは上記のE､H､L､LL､Cと岩j1-学的タイプを表す 1-6

(まれに7)の数字を軌み合わせて分斯される (VanSchumus.W R and

wood,∫A 1967).さらに､非平衡コンドライ トでは､岩石学的タイプを31

■ -39に細l分する (Sears.DW elaJ,1982)｡

これらのhri石タイプは､Jf.Tt始大槻系星要から凝縮圃化した物質が,その人鮎

系内部の位把とその後の進化に作って分別を受けた結果として考えられている｡

その中で､炭素於コンドライト (C)は､大脇系で滋も始源的で未分化な物質

であると考えられている｡また,炭糸質コンドライトは､様々の環境において

形成された材料物節から成っている典判的な非平衡コンドライトとしても知ら

れている｡炭素質コンドライト (C)では､岩石;芦的タイプ1-3は維発性物

T;r(炭濃､水､硫超など)の鼠､およびその他の構成鉱物の;ii-比で分類される｡

Clは､捕発性成分に田み､低温鉱物が大部分を占める｡C3になると押発性

成分が減少し､高温鉱物の韮比が増大する｡少丑であるが､金城鉄､硫化鉄も

存在するようになる｡C1-C3のいずれの持i石も全て顕著な熱変成作用を受

けた形跡がなく､nL発性元点を除いた元茅の存在皮は大腿･大気の元素存在度と

よく一致する｡

また､炭糸筋コンドライトには､上述の分qL法のほか､化/-;I-組成に韮づいて.

主にCJ,CM.CV.COの4つのグループ分けるjJJ法がある (このほか､CR.Clくとい

う′トさなグループも存在するがここでは述べない｡)｡この1.人1.VOは､それ

ぞれのグループの代表的な隅石 (lvtJna.Mlghe..Vtgarano.Ornans)の頭文字で
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ある｡CI.ChI,CV.COのうち､cIコンドライトが最も挿発性成分に富み､化学

的に給源的と考えられているし､CV.COは､同程度に挿発性成分に乏しく､

cMは､CVCOの中開に位置する｡このため､先の岩石学的タイプ 1-3の分

類と組み合わせてCIl,CM2.CV3などの衣記法もしばしば用いられる○

普通 (0)コンドライ トおよびエンスタタイ ト (E)コンドライトには岩石

]芦的タイプ1､2は存在しない｡岩石学的タイプ3-6は熱変成度を示し､タ

イプ6 (まれに7)が最も熱変成度が大きい｡一方､タイプ3の限石は非平衡

コンドライトで､やはり材料物質自体牒々な起源をもつ｡

各コンドライ トは化学的グループの追いに応じ､形成された環境の酸化 還

元状態が舛なると考えられる｡すなわち､各コンドライトは異なった材料物質

をもとに､Sq-･なった環境において典祁したと推定されている｡

コンドライトが姑i原的駁石であるのに対し､エコンドライト､石鉄限石､鉄

院石は､物兜､化学的な分別作用を受けた分化した崩石である｡一般的に始汝

的な限石は太陽系形成初期もしくはそれ以冊の物理 ･化学的諸過程を記憶して

いるのに対し､分化 した限石は原始惑星が経験した､悲星形成後､その内部で

の二次的変化を記録していると考えられている｡

鉄附石は､少立の トロイライトを含むものがあるが､大部分は鉄-ニッケル

合金[カマサイト(α-(Nげe).Nl=4-6%)/チ-ナイト(γ(N,.Fe).N】-30-60%)】

からなり､この合金中のニッケル含祈蒜によって､4-6%のヘキサへ ドライト､

6-13%のオ//タへ ドライト､13%以上のユタクサイトに/JTガほ れるCさらに､

鉄駅前は､主成分のNlおよび特徴的な徴盤元素 (ca.ceなど)の存在菜により

ⅠAB.nABなどのように分けられている (例えば､scottandWasson.1975､

B]112参照)｡

なお､本研究では､団ト1の右側に示すいくつかのコンドライト耶石および鉄

Ei石を扱った｡

コンドライト限石では､従来より各独元架で同位体比舛常が検出されている

炭談質コンドライト削石(Allende(CV3)/Mur｡hLSOn(CM2)lの他､典型的な非平

衡エンスタタイトコンドライト駅石であるQlngZhen(EI13)杏,さらに､平衡普

地コンドライト院石としては､ Jll)n(H5)/NuevoMercurl0(H5)/LaCrlOlta(L6)

を用いた｡

また.鉄Ri石では.次のような小 二,Btjして､次の2枚 軌 ECan)on Dlablo

(IAB)/Sh'khoteAll川(IIB))%分析対毅に川いた｡ canyonD'abloのようなIAB族

14



10
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は､挿発性に否む親鉄性元嘉の存在度(ca.ceなど)が他の鉄限石グループに比

べて高く､またコンドフイトと痢似した化学組成を持,)ケイ酸塩を含んでおり､

非マグマ起源の鉄限石(non-magmat-cIron,大規模な溶融退避を着ずに形成され

た鉄郎石)であると考えられているため､特にその殻不溶残鼓には姑源的な部

分が摂存していると判断した｡一方､sh-khoteAllLnは､Goelらの/̂-]レープが放

射化分析に上って､薮不溶残連に18.os/.'Ochおよび196Hg/202Hgの同位体比異常

を検出している(ThakurandCoel.1989,KumarandGoel.1991ル ､また

MasudaandQ1-Lu(1991)は､バJt,ク試料における梢密な質丑分qrによりMoの

大きな同位対比のずれを検出しているなどの報告例があるため､Ruの同位体比

測定の興味深い研究対象と考えた｡
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14 星の換合成過程とcr.RtJ

麻姑大船系星雲の全体的化学組成および各元i6-の同位体組成は､複数の星

(超新星､赤色巨星など)の核合成生成物の混合物と考えられている｡星の敬

合成追掛 二関する理論的研究は､1957年に､BurbLdgeらが.原子核合成理論の

古典というべきB2FHモデル(BurbLdgee=J,1957)を発表して以来.鞍測や実験

にも支えられて飛毘的に発展した｡

Fe族より軽い元素は､-穀に星の内部での核融合反応に上って合成される｡

ここでは､これらの核反応については.洋しく述べないが,星の進化の各段階で

起こる原子核燃焼の碓軌 その主たる反応と生成物､反応の起こるおよその温

度､脚 立質正の燃料が反応した時に解放されるJ/FJ一核エネ)I,ギーなどは､衷1

3に,示したように考えられている｡ (L',Be.Bは､biJ.lj】の屯い元滋が､高エネル

ギー字桁線 (陽子)と衝突して破壊される''破砕反応"が主な発生源と考えら

れている｡)

さて､上記のような核融合反応が進み､星の内部が祐温になると､核反応は

非･f;.:に短い刷 Llで起こるようになり､熱的な､絹 r状態がif成される この過程

で行われる元繋合成過程をe-過程と呼び､Fc近傍ノーt淡 の核合成には､とりわけ

韮貿な役割を演ずる｡これらの元諺の牧合成は､人ff丑星の進化の凝終段階で

行われ､タイプlaおよびタイプ11の両方の越新iiの中でTTわれると考えられ

ている 掛 こ､e一過程の中でも､超新姐の(1Tt出物の澱も内部で中性子過剰になっ

た都城において､重点的に中性子過剰の剛立体を生成する過程を中性子過剰の

熱平衡過17_(neutron-rlCheprocess)と呼ぶ このような中性イ･過剰の状況は､人

質A."L猛 (タイプu超新星となる)あるいは触発直前の白色わい並 (タイプIa

超新星となる)の高密度の中心部の近くで存在しうると考えられている (例え

ば､Hartmanneral.1985,Lee.1988)｡
-7,-.Fe族より重い元素は､主としてp過程,S･週群 ､ l･-過程と呼ばれる核

合成追従で生成される｡

S追従と,過程は.ともに中性子を邦雄する(n.y)反は'.によって抜放が生成さ

れる｡ -蚊に中性子の州非が穀くと.JiFt千枚はP肋掛 こ対して不安定になるが,

このPjbl地との統合によって､s過程とr過程の2つの過払 二分Riできる｡中性

i-火が′トさい場合には､輔狸の時E.'l‖川桁は退くなり､その耗nl'､不安定な核は､

次の中性子と反応する前にPJJyl壊して安定な牧に変わる｡これがS(slo､､)過程で
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ある.一方､中性子火が非常に大きい場合には､中性子捕叛の時FE･lF珂掛 ま短く

なり､不安定な核姓でも､β崩城する柵に次々と中性子を捕獲する これが

rtrapld)過程である｡こうして合成された核は､中性 (一照射の終了後･β崩壊

を搾り返して安定な同薮核に転換していく (till･3参照)｡

p過程は､S一過程やr過程では生成されか ､ Pfi,i-数の大きな元窯の笹子過剰

核を合成するために導入された枚合成過程である 82FHモア)I,では､(p,-/)皮

応に上って合成されると説明されたが､WoosleyandHoward(1978)は､この

考えを否定し､p-核種は､s過 程で合成された収杜を櫨として,(γ.a). (γ,p).

(Y.n)反応を起こして光跡表して合成されるというモデルを捉案した (光崩壊に

上って原子収が合成されるため､彼 らは､p一過程のことをγ･過程と呼んでい

ら)｡

これらの3つの合成過程のうちs過程のみが､亦色巨星 (JICB星)段階の星

で起こると考えられているのに対し､ p過程およびr･過程は､いずれも超新星

によって行われる核合成過程と考えられている｡

clの核合成について

clなどのFe近傍元架の核合成は､先述したように大fJTl'昆iiの進化の煎終段階

で行われると考えられているが,品の核合成PJi論によると.cTの4つの同位体

は､それぞれ表1-4に示すような核合成過払 こ上って令成される｡すなわち､

50cl.5'cI.53crが､爆発的暇窮およびケイ糸燃焼で合成されるのに対し､51cIの

み中性+過剰の熱平衡過程 (超珊)まにおける1I之もF̂)部の頃LLu物 花子捕碓によ

り中性子過剰になった節域)で合成されると考えられており､,V_の枚合成過程

に起凶した始練物JErrPの剛立体変動は､51crにおいて期待される｡

Ruの傾合成について

RuなどのFe抜上り重い元#の怯合JIEは､先述 したようなp過程､s過程､ l

過程と呼ばれる償合成過程で生成されると考えられているが､Ruの同位体組成

は.これらの盤ね合わせと考えられ､品の枚合成FJ!論によると､その7つの同

位イいま,それぞれ衣15に,T;すようなLiの核合血過程によって分成される す

なわち､Jiの核合成迎椛に起凶した始仰物fJi中のrL･日立仙変Jrlvは､特に9'Ru,

%Ru(ponly).100Ru(sonL)17.101Ru(■only)においてlrJ僻 される｡
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Rad10aCtlVe

Dc也)I

聖 止 ･王聖 AaJd= T 山 霊 芸 慧 瓜 CT=

Lhcsolarsystem') pr∝ cssB)

(Alorns/106sl)

50cr 587 EtOl).ExSIつ)

52Cr 1l3)×10-4 ExS12)

53CJ･ 1283 EtSL2)

54cr 319 nnsc3)

53Mrl

帆/2=37×Hy)r)

I)Ta太cnfromAndcrsandGrcICSSe(1989)

のTakenfromWo岱ley(1986)

1)ExO =C:tploslvcO･ty呈enbum)ng

2)EtSl=e･tPlosIVeSllLCOnbumlng

3)nnsc=TWutrOn-nChNSE(nuclearsLatlSllCalcqulllbnurn)
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太陰系が形成きれた時には存在していたが､その半減期が短い(10〇年以下)た

め､現在ではもう消滅してしまった核漣を消滅枚塩というが､次の7種 ::6人1.

"hln.60Fe.107pd.12't.1●Gsm.2一一puが確認されている (衣1-6)｡消滅核種の存在

l Blこ基づき､親核篠が元素合成で合成されてから太駈系物質 (隈石)に取り込

まれるまでの相対的な時間差を知ることができるので､慈星物質進化を考える

うえで珠玉な時計となりうる｡

t291(Tl′Z=16my)の存在は､L2'xeの同位体比災常として(ReynoLds11960)､

また､加一Pu(Tl′.-82my)の存在は,.31'ulM 36xeの同位体比異常として確認

された(RoveandKuroda,1965)｡

26Al(T.′2=072my)は､惑星物質の変成､溶融といった初期進化のための

東軍な熱源となることから1960年代から注巨されてきた｡26A)の発見は､

1969年に炭素質コンドライトAUendeが落下し､AIlenderPの白色内包物cAlsの

l さ∴ ∴ ∴ 言 ... 1∴ い.二千∴ :-:H..:.1∵ り 亡

上の.胡 Iとは異なり26Mgに忘.,'んでいることが判別した (例えば､Gray and

compston.1974.Lee.Papanastass.ouandWasserburg･1976･Wasselburg,Lee

andPapanastass'ou.1977)｡澱近ではイオンマイクロブローー/を用いることに

上り､Mg剛立体組成分析はAlに'tirむ鉱物を-凝ずつできるようになり､また

MurchlSOn隅石に含まれる星riIJE削こも､26Alの壊変による26Mgの大過剰が報告さ

れている(ZlnneretaI.,1991)｡

仰Fe(T.′2=1.5m)I)は.AIとともに惑星の初期進化のjは な鮒原'となると考

えられている核唖であり､億近分化した耶石であるユークライト駅石中に60N.

の過剰として検出された(ShukolyukovandLugmalr.1993)｡これによって数百

万irという短 ,JgJHjHこ､ユークライト耶石E3天体では分化が進み､玄武岩質の地

政が形成されたことが示された｡

1-Gsm (T.′2-103my)は､α壊変核也で､146sm-1-2Ndの敬一娘核棟の1刈係から､

Allende朋石の暇不桁残泣などで､その存在が碓L-1'.されている (Lugma‖~eEal.

1983)｡

そのほか親鉄光速の消滅償肝 07pd(T.n=7m))は､bri鉄でその存Jb:が確.-･'".

されている(Ke)lyandWasserburg,1978.ChenandWasserburg.1990)｡
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TabJcト6 ExunctRadlOnuClldes

汀akcnfromcompJlaLIOnOrTakeda.KltBLJTlulnaTLdMlyamOlo.1994)

RadlOnUCllde Daughter HaJHlrC(m))

26Al 26Mg 072

53Mn 53cr 37

60Fc 60Nl 15

LO7Pd IO7Ag 6･5

L291 Ⅰ29xc 17

I46sm I-I2Nd 103

2JJPu 232Th,SF 82



本研究に関連した消滅核種のうち､53hln(T./7-37my)については､AIlende

醗石の内包物において.この壊変による与3crの同位体変動が検出されている

(8■rckandAllegre.1985)｡また､エンスタタイトコンドライト鼠石 Indarch

(E4)､石鉄Ft石EagleStatLOn(pa)las■te)や数枚の鉄限石(NAB)､エコンドライト

取石 LEW86010(angrLle)などにおいても､5'crの同位体変動は､htnCrの濃度

比と密接に閃辿 しており､sSMn- 53cr同位体系の進化は､各駅石試料の形成の

タイムスケ-JL,を与える安産な時計になることが提唱されている (BLrCk and

Allegre.1988,Hutcheone【at.,1992.NyqutsteEaI.1994)｡
-方,消減改姓9ち升rcの93199RtJに及ぼす彩管については､Pothsらによって､

検討された例がある(Poths.1981,Pothsetal.1987) 彼らは､Auende隈石の較

不溶残並およびcAlの砲性成分､非磁性成/JPおよびLeovllle院石の内包物の非磁

性成分のRu剛立体比7Rr]定を行ったが､98Ru/101RU, 99Ru/IOIRuのいずれも3(】以内

で地球上の他と一致していることを引i'L=している｡



1-6 Fl石における同位体比異常 CrおよURuに関するこれまでの研究

cr同位体に関する研究

cr同位体分析は､鉄駁石などにおいて宇宙掛 こよる核反応に起因する同位体

比変動の面から注目されていた (例えば､sh■rnaandHonda,1966)が･星の

枚合成過程との関連から注円されたのは近年である｡1984年にB.rck and

Allegre(1984)は､初めてAllende駅石中のCALから5-crの過剰を発見した｡彼ら

は､同試料において5'crの若干の欠損があることも指摘 しており､さらに翌年

S,crの同位体比変動は､Mn/Crの化学組成と密接にrW迎していることを報告し

ている(BlrCkandAILeg re.1985)｡その後,Leeandr｢era(1986)も独自のCr分洋

法引用発して､53crおよび5-crの同位体比変動の検索のため､いくつかの太陽

系初期試料のCl同位体比測定を行った｡また同イr､papanastasslOUらは､

AllendeWtTfのFUN(_FT･actlOnatlOnand少 known空uClea.effect)内包物 (sr.Ba.

Nd.Smなどの)己掛 こも大きな同位体比舛′iIi'が検山されている内包物)および

n｡nFUN内包物のCr同位体組成を洲先し､FUN内包物においてnon-FUN内包物

上りも～一crの異常がより大きいことを朝JL:している (PapanaslassIOu(1986a).

papanastassl0Uand＼Vasserburg(1986))｡さらに､SICE･のj蜘 Ijの見られたnon

FUN内包物において､53cIの若干の/̂IJriがあるというBlrCkらの主張を再確認し

ている｡また,PaparLaStaSStOu(1986b)は､総説において､ら̀crの同位体比馴 ･,'

は､他のFe近傍元糸の中性子朗 鵬 (18ca.bDr■)の同位体比非常とも相互に的連

があることを報告するとともに､これはHaHmanneEaL(1985)の別井による中

性子朗 lJの熱平衡過程で合成される物lqfの如成と非常に.月利的であることを述

べている そして葵町､Allende駅石の内包物のみならず.MUF･chlson隈石のCr

rLChsp'nelやヒポナイト(hLbonlteS)などにおいても､crをはじめFe近傍元某の中

性子過剰按(一Aca.SOT-.54cr,5古Fe.6JN.)に剛立体比jq-.常が検川されている (例え

ば､HlntOneLal.1987 BlrCkandLugTnalr.1988.EastandIreland.1989.

Ireland.1990)

ま1/､I-JVJIJlで述べたようにB'tckandAlleg'e(1988)は､Allende搭i石､エンス

タタイトコンドライ川 i石 Indarch(E4)､石鉄郎石 EagleSLatlOn (バラサイト)

の泡祁皮のCr剛 .-Lイ細 ;J定の節米から､5'crのT祁立体比変鞄は､相成核硯～SMnの

煉変によることを明らかにした｡また､同グループでは.炭避質コンドライト
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厨石中のCr同位体分析を､段階較処理法を用いていくつかの相に分け､Clから

C4にいたるまで系統的に行った(Rolarueta/.1992)｡彼らは.大船系のCr同位

体租威は,異なる核合成成分の混合から成り立･,ていること､とりわけ･Clお

よびC2は､少なくとも部分的には初期の同位体不y)質の名拝を留めていること

を主張している｡

Ru同位体に関する研究

Ruは､1･1で述べた同位体分析上の困難があり､駅石中のRu同位体分析は､

長雨乾鮭塑質五分qT計による測定では,DevIHersefaI (1978)および poths

(1981),PothseEaJ(1987)の研究､さらに､二次イオン質坑分析計による測定

でHutcheoneEaL(1987)の研究がある程度である｡

pothetaI(1987)は､ Allende駁石の慨不溶性残液について同位体比を箱皮良

く測定しているが,明瞭な異常,'は発見されなかった｡また､Hutcheoner aJ

(1987)は､二次イオン質屋分析計(SIMS)をmいてAllendeのCAI巾のFremdltnge

と呼ばれる雛抑発牲親鉄元素に71.LTんだ内包物中のRu剛立体比を測定しているが､

有意な同位体比異常は検出されなかった｡

なお､Ru同位体比7RlJ定では､参照同位体 (分母に用いる同位体)として,ど

の朽‖立体を用い､IsotopeLT･aCtlOnatlOnlawに何を使って同位体分別効米の補正

を行うのが旭適であるか確定していない｡爽際､先にあげた過去の研究例でも､

DevHlerseraJ(1978)は､101Ru/99RU=14650(LLnearlaw)で親倍化しているし,

戸oths(1981)は､介T3を9'Ruにとり､いくつか試行錯誤しているが､DevllterseL

alの方法にならい､104Ru/99Ru-14650(Rayle■gh la､､)を採川 している｡また.

戸othseEal(1987)では, 96Ru/101Ru=0324851(Ra)･1elghlaw)､ HutcheonetaJ

(1987)では､妙RU/102Ru=04042(ExponentlaHaw)というように､親格化する他

およびIsotopetract)onat10nlawについてもその取り旗いが統一されていない｡

このようにRuは同位体分析の方法論自体が末だ確立していない状況である｡



17 隈石中の親鉄元素の分布 :凝禰過程と凝縮モデル

分化していないFt石の化学組成の変動は､元某の揮発性と対応していること

が知られている｡これは､鉱物 (元素)が高温ガスから徐々に冷却して析出す

る際､元演の和発性の差による分別効果が飽くためであると考えられる｡左諸

過程における元票分別を検討することは､隕石の化学如成はいうまでもなく､

MnCrやTc･Ru同位体系の進化を考えるうえでも非常に重要である｡こうした雛

点から､本研究においても親鉄元兵のta溶体合金による耗箱モデル計算を行っ

たが.本節では､元嘉の長袖過程およびそれに関するモデル計井について.特

に親鉄元素に焦点をあてて過去の研究例について概説する｡

元#の揮発性による存在度変動を熱力′t的データから理論的に求める研究

(凝縮モデル)は1960年代から行われ始めた (Lord (1965),LarHneI(1967),

GTOSSman(1972))｡

その後､GrossmanandLallmer(1974)は､原始人様系hi'LI-組成を持つガスが

冷却するのに伴い､どのような元菜がどういう形態 (鉱物)で､またどのよう

な温度の順序で固体として凝粘するかを初めて定見的に'7iした｡

ここで､本研究との関連から親鉄元超について7ilTHしてみると,元遠が呼体

として簸締することは少なく､同じような搬縮温蚊を持つJL糸同1二が合金相ま

たは開溶州を形成して同州として析出してくると-6-えられる

paEmeand＼VLotka(1976)は､アレンデ削Llの白色内包物(CAI)から収りLE'1さ

れた金属徴凝7-において､lV.Re,Os.IT.hEo.Ru.P【という祉郷党性祝鉄フC茶が

CIに比べて､約103101倍に漉祐しているものがあることを雑件した｡彼らは､

この金属微粒(-の説明のため､高温で凝諭する微i;tの親鉄7-C滋の凝縮形態とし

て合金をJEえ､上記の祝鉄元紫に Fe.NI.Co.Au.Pd.Rhを加えた放鉄13元,JGの

理想閏溶体 (括弧除数 ./=1)の'ui金のモデルをたて､計!)･を行った

FeeleyandPalme(19851は､始政信i石小のCA仲 において､hlo,Wの存在度が､

他の錐tT･ti発仏説鉄元滋の存在皮に比べて少なくなっている例が数多く存在する

ことを発見したO彼らは､この滋lyjとしてhto.lVは､高い較崩分n-_Fでは椴化

物として抑赦しやすい性質fL_r･持つことに.tViElした.放鉄13元滋 (co,cr.Fe.)r.

Mo.Nl.Os.Pd,Pt,Re.Rh,Ru,lV)の合企の凝輔に際して､それぞれの元,1号が倍

化物として抑放する効米を倍速分圧をパラメーターにして取り入れ､引37IAiの

)L･点ならびに暇化物にrX)しての凝柑別号Iを行った｡その対.果､太Pi;･系存在度に

比べて畷点分圧が34倍高かったとすると説LyJできることを示した｡
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sylvestereral(1990)は､ALlendeのCAI中のFremdl'ngeには､耗揮発性親秩

元封土､耗して10'-10一倍漉籍しているが､それらは一様ではないことを指摘

している｡彼らは､この説明のために､上記のPalmeらの計井のようにすべて

の筑鉄元兵が-つの合金をなして凝箱をする1phasemodelの他に､同じ結晶

格子を持つもの同士が一つの合金をなして他の結晶格子を持つものとは独立し

て在韓をする3-phasd休心立方-bm alloy.瀬密充填=hcpalloy.血心立方-fcc

alloy)modelについての計算も行い､検討した｡彼らは,Au,Co.Cr.Fe.Tr.hlo.

Nl.Os.Pt,Re.Rh,Ru.Wの13元滋を考え､高い校友分JJ三下では酸化物として揮

散する影響の大きいMo.Wについては､1価の鞍化物 MoO.WOの効果を考慮

した｡
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18 本研究の意義､特色

本研究のu的は､1･1で述べた｡本研究では掛 こ､まず､従来､瀬も始源的

だとieえられている炭嘉質コンドライト取石に主眼が'Eかれていた同位体比異

常に関する研究対象を､エンスタタイトコンドライト駅石や鉄院石にも拡張し､

これらの院石中にも始源的な部分が残jf･しているpT能性があるとの椴点から較

ィ､煎残迫を中心に系競的に化学分析を行った｡

前石の鮫不溶姥正中の同位体比異常に糾する研究は､1975年に､LewISe【aJ.

がJulende駅石中のXeについて行ったのを蚊切りに､AndeJSグループt._r･中心に､

いくつかの71;素で行われている (例えば､Le≠lSeta/.1983.Lugmalre【al.

1983.LossetaJ.1990)が､本研究では,Cr.RUに弟HLで同位体分qTを行い､

また､これらの接地には､その化学的耐件からして､初期高温凝締物を多く含

l むであろう血にŶ,rHL､その化学組成 (BL鉄元兼)を),qt始大槌系星'空からの凝

掃過程と朋逃させて考察した｡このため､逝去の従輪モデル計井を補充､拡張

して製鉄14-15元素のIB]溶体合金による凝縮.,1井を行い､rli一行試料の化'芦組

成の測定節米と比較､検討した｡この計算においでは､新たにTcを引算のネッ

トワークに加えた｡T亡は､現在地球 ヒに存在しないこともあり､大棚系存在度

のデータや熱)J/;,一的データに制iERがあるため､初jyJ大協系における}i!動が#常

に性円される親鉄元菜であるが､これまで凝縮貫TfIに糸1み入れられた例はない｡

今臥 凝縮モデル計糾 こより､凝稲迎掛 こおけるTcとRuの分別についての検討

を行った｡

また､本研究のruJl立体分qrでは､与VJ=る核合成過程に起凶した同位作比変動､

消滅枚祉 53hlnおよび'与."Tcの検出ならびにそれにr肌坐したMnCrおよびTcRu

剛立体系の進化に盛づいた太陽系形成過程を考群することをめざした｡特に消

減核紳9999Tcについては､これまでそのイi在は碓記されていず.もし､消滅模

碓 油 '9Tcの寄与が確認されれば､炊始太陽系星･コの進化追従を々摂する際の新

しい時計となりうるので非常に興味のある研究対象である これまで､存在が

確認されている他の消娘核椎が,いずれもIJL:掛 こつき一つの償t.Trであったの

で､也に,恥Tcと99Tcの両級椎が検Eliされれば､1J-C如 二つき二横根のI.暮潮 が得

られ.人Fi;糸剤 二期における超新17,.爆発などにより年成されたTcの二つの州立

体の初糊の生成比が得られるという点で並7Eである｡

本研究の中心濯地は削石物質の剛立体分析であるが､その同li2:体細成と化学

組成のIJ･5面から般始大船系ia4A{_の進化過程にアプローチすることを試みた｡
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以下､薪2帝では来襲方法､舞3車では測定結果について述べ､第4草では測

定筋炎から､太陰系初期における元素､同位体の分別過程について議題した｡

そして､弟5草に研究のまとめを配した｡



2.実験方法
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21 試料の準備

21-1 試料

本研究で用いた限石は､衣21の通りであるOこれらの前石のうちJ Ll.n(H5)

は､中国科学院地球化学研究所の敵性自遠先生から. QlngZhen(EH3)は､同 ･

上道徳先生から提供 していただいたものである｡主として限石中の以下の対象

試糾 こついて､元素分析､同位体分析を行った｡

i)蔽不溶残盗

朋石を酸処理すると､化学反応性が低く､熱的にも安定な成分が分解されず､

不溶嫡流として残る｡上記の阻石のうち､炭窯質コンドライ ト限石IAllende

(cv3) /MuIChlson(CM2)ト非平衡エンスタタイトコンドライ川 i石EQ,ngzhen

(EH3)ト 普辿コンドライト駅前lNuevoMcrcurlO(H5)/LaCrH,lla(L6)】､鉄航石

lcanyonD■ablo(IA)/S■khoteAtlln(IIB)1と多硯の殻不溶残迫を分析対象に用いた｡

2)コンドライトWi石の金属相

2枚の平衡普通コンドライト駅石 J1111n(H5)およびIac‖oHa(L6)を用いた｡

(Al】ende(CV3)も試験的に数試料について実験を行ったo)

2･12 化学処理による試料の孫娘

i)較不溶残池の回収

各駅石試料は.桁融外皮(Fus10nCrust)を除去後,披体宝菜を川いて,凍結一

軒砿法で分析し､骸処理 した｡各駅石の取処理の概略および分析)I-法を図2-1

に示す 較処掛 ま､供石の唖新､並立によって改過JZり-政ヶ川･':J練り返し行っ

た｡この図におけるas-i.ar11は､慨 (一般にはHCl/HF)で処理した時の溶解

成分､不溶技法を表す｡幸手に.炭素Ti'コンドライト駅右については､段階畷処

理法をlflいていくつかの榔 こ分けたほか､2唖朝以上の較処里托法を用いた｡as

2,ar-2は､ar･1をさらに次の較 (ここではHNO,)で処理 した時の溶解成分､不

溶残めを表す｡以下､as-3.ar-3なども同様である また､bsll.brl1あるいは

cs･1.crlなどは､別の方法で椴処理した時の溶解成分.小港姥並を_Y･表す｡なお､

較小結残汝は､遠心分維 (回転数 .300Orpm)で(･･lqRL､乾燥､沈秒後,化′;I

分qr川にJTlいた｡また､これらの分qr手Afiの概軒は､匡)2-2に示す

今岡用いた耶石の元の韮品およびそれぞれの較不溶残迫の韮l■主を.縁の有機

元遮介析(C.H.ド.S)の結果とともに衣22に示す なお､ShlkhoteAH川について
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は,2910gのバルク試料が6N HCLで､ほとんど完全に洛解し.ごくわずかの

掛 噸 未しか得られず､この試料については､同位体分析はおろか･右横71:素

分析､中性 T一放射化分析を行える畳も残らなかった.

2)金属相の採取

コンドライト限石をハンマーで破砕して､砧石を用いて磁性成分を姓めた後,

テフロンボンベ中で浪水酸化ナトリウムにより純化 (ケイ髄 を取り除き)し､

金城棚を採取した｡金屑相の採取の枚略は､図2-3に示す｡これらの金属相は､

主として中性子放射化分析により､各金属相ごとに親鉄元菜を中･Llに化学組成

の定蒜を行い､各元素の漉綿半および元劉 JJの相関を調べた｡これらの分析手

JTiの耗略は､図2･4に示す｡

2-13 醐 Iの構造解析

図21に示したように処理した駅石の殻不溶搾並のうち､Allende(al･1.cl1).

Mur〔hlson(a1--1).LaClloHa(arl1).NuevoMercurlO(al･1).QlngZhen(a111).

canyonDlablo(a--1).SlkhoteAlln(ar･1)について､また､金城軸については､

LaCno=aおよび〕lI川の代表的な2-3仰の粒+に対して,構造的特徴や鉱物;芦的

情報 (および元素の定性分qr)を得るため､乍薄絹純悦 所 一次線部の走査ヲ至'?芯
十糊微紋付X線マイクロ分qr(sewXMA HORIBAEh川:(-8000)および山形大

の遠退型/走査型寵+顕微鏡･エネルギー分散稚)_X線分qr(TEN/SEWEDS TN

5400)を用いて分析を行った｡
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22 試料中の化学組成の分析

2-2･1 中性子放射化分析 (lNAA)

中怜子照射は立教大学原子力研究所の原子炉 TRICAu(出力100いV)を利用

した｡この原子炉の熱中性子束密度は､気送管照射では1×1012(∩/C.n2･Sト F

孔照射では14×1012(n/cm2 5)である｡

100J̀g-10mg程度の試料をポ1)エチレン毒針こitf入する.気送管照射におい

では､在国､各試料を後に述べる標津試料と剛刺こ (同一粂作で)カブセJL,に

入れ､5分間中性1-照射および2分間冷却後､ce検出器により4分rul測定をしたO

気送も照射では､ALCa.Mg,Mn,Tl.Vの検出､定見を行った｡

F孔による長時間照射では.各試料を後に述べる標準試料とともに同-カフ'

セルに虫1人し､18-24時間照射後､定見するノC≠削こ応 じて､翌Elないし数過

ruJあるいは1,rJ:3枚にTRrl定を行ったO定7-;i-するR的JL:弟や各試料の放射能の抜

きによって7nlJ完時間 (30分間から数El)を耶姫した｡滋時IE'U.Z馴 ･Tでは､主とし

て親鉄元兼の検lLIJ.,定鎚を行った｡

標準試料には､気送管照射においては､岩石椎弓血試料JBlを川いた.また､F

孔による長け剖L'lJ,El.朋･｢Fは､主としてAILendeの粉末を川いたが､特に白金族元業

に対しては､枯碓試料に起因する献花をできるだけ′｣､さくするため､るつぼで

溶融することにより均i'rLr化 したCanyonD】abloの一汁もまた川いた (これらの便

雑試料については､Nagasa､vaeral.1980,NogamLeEa1.1980,YamakoshL.

1984andreferencestheleln参照)｡各元素の先iLEに用いた生成放射性核種を､

その半減iyJおよびピークの-/掛エネルギーとともに-Ji2-3に示す｡1つの核枝に

つき､複数のγ線のピークがあったり.糊 .r班後の測定と､峠IiEJをおいた後の

割引L'Eは悦 とのどちらの測定にもかかる元耕 土､誤差の′J､きいノfを採川した｡

2-22 有伎元戎分qr

Cr.RU同位体組成お上び化学組成の分ノ折の対象試料とした較不溶殆弘の化学

的特徴をさらに袖9.1･に謝ペるため､一部の椴不溶残並試料について､炭繋C.

水糸H,宅莱川. 税非Sの定T.i-を行った｡この分qrは､火京大千PJ!学熱化学放

電11-枚分析室で行った それぞれの定立法を以 Fに仰略に示す
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1)炭水某/窒素分析

試料1-5mgを酸素気流中で酸化剤混合物とともに燃焼し,二酸化炭滋をソー

ダ石灰管に.生成した水蒸気を塩化カルシウム管に､吸収させて徴lSi･天秤では

また.塗装l二ついては､残留気体 (NZ)の休載を定立することにより､Nの

含i%を井出する｡

2) イオウ (およびハロゲン)分析

･#科1-5mgを酸素気流中で酸化剤 とともに燃焼 し､イオウを較化させて硫

掛こする｡反応終了後,碇暇は,塩化バリウムにより硫殻バリウムとし､これ

を群立してイオウの畳を井出する｡

223 原子吸光分qrならびに剛立体分qr用の訊料の溶解

<試資>

化′●芦処笥iで用いた蒸惣水は､瀬初､ステンレス穀の沸騰型恭fl'I器でJ'&倒した

ものを､さらに石英穀連続2阿沸騰恭留器で恭J.aL､船級に非沸騰述田老芹で蒸

留させたものを使用 したOまた厳は､塩慨については当研究室において,高純

度塩化水素ガスを上記の萩倍水に吹き込んで射潤 したものを川いた｡硝板､フツ

化水-R酸,迎塩素厳は､市販の澱｣二の等級の もの (非排膿恭Ft;'lTl')製試集

NBS(NIST)AnalytLCa】ChemlStryDlvIS10n)を用いた｡

また､化′芦処理で用いた器具､カラムなどは､器具からの汚於を避けるため,

可能な限りテフロン割ならびに石英製を用いた

く試料の溶液化>

殻不溶搾止試料は､マイクロ政加糾 こより (fGT-レンジ中で)密封系の谷若芽

(図25)内で脱穀により分解 した (マイクロ波加糾 二上る試料の迅速畷分解

法の有効性については､例えば小F'5､1990参照)｡典型的な分解粂作 (酸の

維新､._FE､加然時間､回数)および手JTiは以下に示すとおりである

ユ)粉末LJt料100mg程度 (B12-5の④)をあらかじめ秤il;したテフロン小谷諾.;

(DV･7:凶25の③)に景り取る｡

2)漉硝恨20m1､60%過塩窯較03ml､6M塩瞭015ml､浪フツ化水滋較

015mlを加える｡
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3)谷静を回転して混酸中に劫,E試料を完全に分散させる｡

4)テフロン′ト容器のフタを手でしっかり締める

5)小谷器を､水15mlと共にテフロン外容器 (pT25 回25の◎)に入れ

る｡

6)テフロン試料等券 (pT･25) をポリプロピレン製外符 (pp-25:Egl2-5の

･i))に収め､レンチとバイスにより締め付け､密封する｡

7)50mL以上の水を入れた100mlビーカーと射 二電子レンジに入れるC

3)鍋 (2001V相当)で3分間加熱する｡

9)水を入れたビーか-のみを取り出す｡

10)再び弱で3分rB柑n熱する｡

ll)'dLfレンジより放り出し､3分間放冷する｡

12)ポリプロピレン穀外筒をレンチとバイスにより.ゆっくりf茄1僅する｡

13)テフロン′ト容器を取り出し,別栓する｡

試料が完全に溶解していない場合は､7)-13)の推作を_,J繰り返す0

14)赤外ランプにより､ゆっくりと加熟し､脱ガスする｡

15)ホットプレート上で赤外ランプを併用して､内容物を拓発乾固する｡

16)oIM過塩茶殻1m)を加え､内容物を加温溶解する｡

17)′J､苓名詩の絵-取還を還り､試料溶液の'riiTi-を労出する｡

試料の払邦､立に応 じて分解に用いる暇の棟邦､Li-､Julf熱時IE;L IBl数を選ぶ｡

池本的には､分解中に試料溶液の散逸がないように､加熱時J.I"を長くするより､

加熊回数を増やす方法をとった｡

22Ll 原子吸光分析法によるCrお上びMnの定:;(

Cr剛立体比測定に側近して､較溶解成/JTやのCrおよびMnの完:.ほ 行った｡2

23で浴液化された較残泣試料中の一部の元素 (Mo.RU.PLなどのxlrLli発牡孜鉄

元演でlNAAによる測定珊皮が良くなかったものを中心に)についてJl;i.1-I吸尤

分VTR=(AAS)による定-1iほ 行った｡

分析計は当研究室のJa'･rel-AshCo.LtdAA890を他用した｡また､当裳邦に

は､フレームレスアトマイザFLA 1000も什;rTしているが.これは､10FLI*-

y-の試料池をマイクロピペットで//ラフ7イト炉にTl=人 し､.指TM 日掛 こよっ

て1,q1-化するもので､たいていの元素はppbレベルで定.''Lできる｡批1-化部の

肝rBiE)は､LgI2･6に示す｡
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高感度の測定が要求されるMo,Ru.PLなどの定立には､フレームレス分析を用

いた｡一方､crおよびMnの定見には､通常のフレーム分析およびフレームレ

ス分析を併用した｡

標準試糞には､閑虎化学株式会社製のメルクgradeのものを用い､検五線法l=

上り試料の濃度を同定した｡原子吸光法に上り測定した元素の検Ei-線の例を､

図27に示す｡
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23 同位体分･析

231 質品分析計

本研究におけるCrおよURu同位体比測定は､丑も苗指皮質芯分析法の-つで

ある我面電稚型質量分析計(TIMS)のVC354 (分析半径27cmで､90●単収束型)

を用いた｡この装置は､図28のとおりである｡

この質五分析計のイオン加速電圧は,8kVで､質丘分解能は410である｡ま

た､イオン検出器には､77ラデーカップおよびイオン計数装'Bを取 り付けた

デイリー検出器が備わっている (El2･9)｡

ファラデーカップは､微弱直流電流計であり､疎い孔をあけた電極をイオン

111挑ri倭として用い､特に箱密な同位体比測定が要求される吻合にJT)いられる｡

一方､光電子和倍管にデイリー型イオン計数装超を組み合わせた検出系は.ノ

イズが著しく軽減される特徴を持ち､高感皮の7ylJ定が繋来される徴晶サンプル

の測定に用いられる｡

本研究では､Cr同位体比測定は､ファラデーカップにより､Ru同位体比測定

は､イオン計数裳坦により測定を行った｡

23-2 衣面罵粧型質-'71-分qr計の脱埋

神体元来の熟碓舵の際のイオンイヒ効判 ま､近似的に次のLangmuLrSahaの式

で表される｡

･,+/n'--exple(?/P)/LL･TJ ･(i)

rl● イオン化して叩発する悦子の散

nl 'イオン化せずに抑発するM.75-の数

e .lFj.71の発掘持

≠:フィラメントの仕TLfF対数

IP-El的ノ己J･;のイカン化ポテンシャル

k ポ ,̂ソマン定数

T :絶対7EzrL皮

この式からわかるように､同じTiUiの時には､什'Jf帆故が人きく､イオン化

ポテンシャル (イオン化エネルギー)がノトさいほどイオン化効準が良くなるこ

とがわかる｡
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本研究の同位体分析対象元素cr(IP.674eV,徴.卓 1905℃)およURu(TP.

736eV,乱卓･2310℃)のうちRuは､とりわけイオン化エネルギーが大きい｡そ

こで､特にフィラメントには仕事関数が大きいものが望ましいが､レニウムは

仕啓開故が大きく(≠4.98eVト また高融点(3180℃)であるため倍速といえる｡

白金は､レニウムよりもさらに大きな仕TP閑鍬 ≠_5.13eV)を持つが､7乱卓が

crやfM :比べても低い(1772℃)ため,フィラメントとしての使用は軽しい｡

レニウムフィラメントの仕事関数は498eVであるから,(1)式から､Ruのイ

オン化効率は､たとえば2000Kで10×106.2200Kで35×10̀ と非常に低い｡

(一方､crのイオン化効率は､たとえば2000Kで37×105.2200Kで93×105

である｡)このため､Ru同位体比測定については､Cr同位体比iurJ定の際に用い

たホウ酸-シリカゲル法以外にも塗布の過程でいくつかのT夫を試みた｡

23･3 CT同位体分析

<cr剛立体比測定の積準試料>

crroJイ立体比洲定の群料 二は､IRJ東化学株式合札穀のCrlOOOppm襟単試菜の他

に､岩石標碓試料JB-1を用いた｡雌難読菜は､二ク13ム僚カリウムの榊取浴液

(001moL/l)で､フィラメント上での化学形は､cr(NO｡)3(硝酸塩)と考えられ

る｡岩石試料については､脈石試料と同掛 こ下記に示す方法に上ってC,の化学

分粒をrTIDた｡

<Clの化学分離および花梨>

Crは､沈殿法および防イオン交換法(BIO'adACIX8)をmいて分祉した｡この

操作は,pH5イほ で水暇化クロムC-(OH),として沈殿させた後､fl･T/Jl新の際､

Crと同オ体による干渉のありうる元素T',Feを除イオン交換法により､漸次lCL

り除く方法で､その概略は図2-10に示したとおりである｡この方法は､迎本的

にLeeandTer且(1986)に拠った｡やはりcrと同市イ小二よる千秒のありうる元栄

Vについては､この托作では取り除けないが､Crのイオン化の際に､ほとんど

イjン化しないので測定上F7:J皿とはならない.今臥 CEのスパイクは仙川せず､

この肘 牛における回収寒およびブランクC'･:.1･のチェックは､原子IDl九分UTrを用

いてiTった｡恒収 判 ま､概ね50･60%､また､ブランクについては､lt碓な見

柏もりはできなかったが､CIの明瞭など-クは検山されず､5ng以下であった｡
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すなわち､毎臥 塗布する試料中のCr還(cr500ng-1FLg)に比較して十分に軽

視できる立と判断した｡

乾固した試料は､硝酸塩の形にして､3×107Torrの真空中で､あらかじめフィ

ラメント電流5Aで1時間焼きだLを行った高純度(ヱOnC-refmed,99995%)のV字

塑レニウムシングルフィラメント上に以下に示すホウ較-シリカゲJt,法により

試料を塗布 した｡

<安立分析試料の塗布> (ホウ酸･シリカゲJt'法)

1)まず､ホウ鞍飽和溶液02FLlをフィラメントにのせ､空気中でゆっくり

乾かす｡ (ホウ酸飽和溶液は､超高純度のホウ取粉末を蒸留水に溶解して作成

した｡毎回､試料の塗布の際に1iLl使用)

2)シリカゲル賂濁液1iLlを同じ箇所に､塊としてのせ､再び､空気中でゆっ

くり乾かす｡ (シリカゲル懸濁液は､超高純度のシリカゲル新来(Merck160HR

extrapure)を苑留水､INHNOコで十分に洗浄してこの懸一室3液中のシリカゲ)i,が

10-gr/FLlとなるように作成した｡)

3)駄科掛技を少是ずつ､ゆっくりと峠IIIりをかけて漁イrけ る｡

4)乾いた後､搾りのホウ酸飽和溶液08/上1をフィラメントにのせる｡

<Jji'丘分析>

フィラメントの入ったBeadAsse■Tlb】y(フィラメント取り付け台)を､質茄分析

計 vG354のイオン掛 こ取り付け､徐々にフィラメント乍LE流を上げて行くocr十

は､-20A前後から山始めるが､Crのイオン化を肋-rirlするNaや炭化水素など

のイオンを除くため､-1000℃で約10時rt'rJのプレヒー トを4-rった｡7JlIj走は,

PeakJLl'.tP■ng方式 (磁場を測りたいピークの仕掛 こ融接先非させる)で行い､

検u'.昔話としては.77ラデーカップ (抵抗10日オーム)を用いた｡

当裟LvBにおける同位体測定法は,イオンfli淀をできるだけ一定に保ちながら

各同位体のイオンRi比の大きさをiPJり､その比を求める測定7:i･であり､その手

帆ま､以下のとおりである｡

1)フィラメント花流を上げてピークの探索

2)磁場の決定 (各ピークについてIlI確にそのrP心を決め､協切の他を記tt3

する｡)

3)フォーカス粥盤 (Ft*-も大きいピークについてフォーカスを少 しずつ変え

てイオンビームが滋大になるように関空する｡)
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4)設定されたイオン電流になるようにフィラメント電淀を調節

5)ベースライン測定 (crの場合 :mass505をペースとし､そのバ ックグラ

ウンドを測る｡

6)各ピークのイオン電流の測定 (それぞれベース分を差 し引いて､その比

を計黄する｡)

通常の測定においては､(5-10)×1012Aの安定な52C,のシグナルは､56時

剛ま保持された｡

測定の際､Crの質IEi-領域に同立体による干渉の可能性のありうるT-.V.Feの

3元掛 ま､それぞれ19Tl,Slvおよび57Feをモニターし､これらの元嘉の同韮体に

よる干渉の補正を行った｡補正値として､IUPACの催 :50Tl/一gTE-0969150.

5Cv/Slv=0002406.5-Fe/57Fe-2622222(PelSer.1984)を用いた｡実際には､

cr同位体比測定のrhTJ､TlおよびVのピークは､敵洲されなかった｡ただし､温

度が高くなるにつれ､若干のFeのイオンビームが軽視できない場合があったの

で,この補正は不可欠であった｡ (節品数56には､同じく温度が高くなるにつ

れ､CaOに対応すると考えられるピークも見 られたので､57Feをモニターし､

Feの補正は､5-Fe/57Feで行った｡)

衣24にCr同位体比測定において用いた測定条件の一例を示す｡また､本測

定における押 切的なcrの質韮スペクトルを団21la)に. ピーク形状を図2-llb)

に示す｡

234 R u同位体分qr

<RU剛立体比測定の標準試料>

RU剛a:外比iuTJ定の襟畔には､Aldnch製のRulDOOpprn七三申訳兵 (5%塩較浴

液)を用いた｡そのフィラメント上における化学形は､RuCl,(yEii化物)と考

えられる｡

<Ruの化学分艶>

ネ研究では､Ruの化′;と分虹として､(a)蒸留/JT鮎法 (例えは､Teradaet.'I.

1972)(b)カラム分媒法 (例えば､Q.LuandMasuda.1992a)の2拙獅適JT]し

た｡大詰ド/JTの試料 こついては､jJ一法(a)を川いたが､試IIfr'稚 を倣った叫の阿収

準が必ずしも良くないので､-古格の鉄flの試才1(鉄駅石､コンドライ ト耶Illの

金剛 u)では､ 一̂法(b)も適用 した｡それぞれの方法の概箕を以下に示す｡
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Table2-4 Anexampleofmeasur■ngcondltlOnforCr'sotoplCanalysis

peaと JuJnPlng TYPE Numr'er LJO

パ1日0 1 5U/52 ･U5ほ 59

Rat10 2 53/5:I

RatlO 3 5Ll/ 5 2

_rTltTf 1 50 /49 .9 6引 50
intrl 2 50/51 .002406
1ntrl 3 5Ll/57 - 2･6 2 2222

channel Ma.ss lntcsTatlOntlr･le
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peakshapelSnotflatbecauseofh-gh scanmngspeed

StaJ.tt; LJ511己もS

End ; らU

Fh l.00V ド SpeedI 1()./

FL富2lla)PcaksCansho､V】ngCLISOtOPeSOntheFaradaycuponVC354
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(a)希留分怒法

試料溶液を､直ちに蒸留フラスコ100ml(あるいは300mL)の中に入れ､こ

れに酸化剤 (盃クロム酸か )ウム2g+強リン薮30g)を加え､蒸留フラスコを

トラップ(6NHCl75mlと99.5%C2H50H75rnは 吸収液として加える)につなぎ､

キャリヤーガスとして､Arガスをゆっくり流す｡燕留装置を図2-12に示す｡

150℃～200℃雀皮で2-3時間Ruの蒸留を行った｡ トラップされた蒸留物をテ

フロンビーカーに移し､ホットプレート上でゆっくり乾固させた後､05NHCl

で溶解する｡さらに､質是分析の際に､Ruイオンピークの干渉になりうる分子

イオンCaSIO {,CaPO 2.,SrO◆を除くため､u･イオン交換カラム(BIOrad50WX8.

2001400mesh)に2回適し､Ca.Srを除いた (PothseEaI.1987.Hidakaelal.

1991)｡このRUの化学分社の概略をLg]2-13a)に示す｡この操作におけるRuの

ブランクは､10-Ruの濃縮したスパイクを使って同位体希釈法に上り測定したと

ころ3ng程度であった｡

(b)カラム分離法

試料溶液を乾固寸前まで膿箱後､oolmol/1HCLlmol/1HF溶液にする｡

その後､陰イオン交換法(B▲OradAGIX8.100-200】Ⅵesh)を用いて次の手順で

Ruを分離した｡

i)001moE/1HCllmol/IHFでFe.NI,Crを洛離して除く

2)6moE/1HClでZrを溶従して除く

3)1mol/IHClでMoを溶錐して除く

4)7mol/1HNO,でRuを溶従する

この洛操液は､方法(a)の場合と同様に05N HClで溶解後､u･イオン交換カラ

ム (Bl0rad50WX8.200-400mesh)に2回通した｡このRuの化学分枝の概略を図

2-13b)に示す｡

<RuのTri註分析法の検討>

Ruのイオンビームは､非常に鞍弱なため,主として標itli試炎を倣って､その

イオン花誠弘JiEを上げる工夫について､盤布の週才王でいくつか検討を行った｡

31体的には､以下の4枚の方法を試みた.

1)リン酸-シ1)カゲルを試料とともに染布する方法 (リン帳-シリカゲル法)

2)ホウ唯一シリカゲルを試料とともに染布する-))-班 (ホウ較-シリカゲル杜)

3)レニウム勅末をショ糖浴液に掛ぢさせた池を統制とともに改布するJJ-法

4)誌杓をイカン交換樹脂の荘子に吸芯させる方法
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ConcentrateandDrylnguP

D̀SSOlveln 0OINHCト 1NHF

〔AGiX8An10nExchange]

001NHCl-1N HF

RernovalofFe,Nl.Cr

RemovalofZr

RemovalofHo

DISSO】ve】n0SNHCl

lAG50VV-X8CatlOneXChange]

(RemovalofCa‡●,SrZ')

Ca,Srheldbyresln D｢ylng UP

Repeatprocedure(A)oncemore

D｢ylngUP

DISSOIvlngWlth15NHCI

Loadmgonafllamcnt

(vIIthHユBO】十Slgel)

HissSpectrometry

F･g212 (coJ'L''wed) (ら)ColunnseparaL'onmethod)
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i)は､安定したイオンビームを長B引臼J保持する手法として､従来からよく

使用されている塗布の方法 (例えば,sChrammetaJ.1970)で､以下に一般的

な手原を示す｡

落後液を乾固させ､1_5NHClで再溶解する｡

リン較-シリカゲルとともに､あらかじめ其空中で焼きだし(5A,-30mln)

を行った高純度のzone-reflnedRe(99995%)フィラメント上に､マイクロピペッ

トを使って少丑ずつゆっくり塗布する｡(電流は上げない｡)

･07̂ ～08Aでゆっくり乾かし､乾燥､塗布を繰り返し､最後に､09A-

10人でbeatupする｡

溶融状態のまま､少し電流を下げ､5分FuJ待つ｡

水分がなくなってから再び電流を上げ(15A-16Aト頼後に白煙が出るま

でさらに一瞬奄流を上げ(18A)､リン骸をとばす｡

2)は､1)における1)ン筋を用いた場合に比べて､分子イオンピークの妨害

が′トさいことが知られており (poths.1981)､本研究において､Cl同位体比

測定の際にも用いた方法(2-33参照)である｡

3)は､フィラメントの表面に花気陰性皮の7.1,7いブL:該を吸話させ､フィラメ

ントの仕三m組数を上げることにより､イオン化効率を上げる (検出感皮を上げ

る)方法である｡これは､2-32の(i)式において､フィラメントの仕BJiE対数 声

を上げることにより,イオン化効率T7+/n'を上げるのに相当するO英際､レニ

ウム-炭,k混合物は､レニウム多,hi-晶表Tnfより仕郎例数が04CV上1rl-すること

が報告されている(SmlthandCarter.1981).また､川J:5(1992)はレニウム粉末

を焼耕させて多孔T;rにしたレニウムフィラメントに炭紫を服せる-方法により約

1桁､Moイオンビームの検出感度が向上したことを報告している｡本研究では､

レニウムBT末は､RareMetaHlCCo製の4N(9999%)のものを､ショilllは､桝米

化学株式会社製の高純JiEサッカロ-スを北田水に船附して用い､レニウム粉末

を焼結させたレニウムフィラメントに､試料とIiTJJ呼にシコul,r洛池を染布する方

法を用いた.

4)のイオン交換樹脂の滋子に試料をr扱話させる方法(例えば､Andcrsonand

Walker.1980.Sm'thetaJ,1980)は､フィラメント上のイカン北郷域を狭 くし

て (イガン化額域が狭いほど､それだけ質品分析部に入るイカンの仏.1注が良く
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合う)､強いイオン電淀を得るのに有効であると考えられる｡ここでは､

8.oradAGl･XIO(50100mesh.Cl形)や1-x2(100･200mesh.Cl形)などの陰イオ

ン交換樹脂を用いて検討を行った｡

今回のRuの質量分析法の検討は､主として標準試乗を用いて行ったが､リン

殻の代わりに,ホウ酸をシリカゲJL,とともにacいvatorとして使 う方法は､Ruの

Mass領域における分子イオンピークの干渉を減らすうえで､効果的であった

(ビームの強度は,ほぼ同程度であった)｡このため､英際の闘石試料の測定

においでも主としてこの方法を用いた｡また､上記の3)の方法 (レニウム瀞

末を焼結させて多孔質にしたレニウムフィラメントに執料溶液といっしょにショ

糖溶液を載せる方法)についても､概 してイオンLJ-ムの保持時間が長いとい

う結果は得られているが､実際の隈石試料では､大きな効果は枯られなかった｡

上記のLI)の方法については､明瞭な効果は見られていない｡Ru同位体比測定

の実際については､以下の項で述べる｡

<資長分析>

本研究においては､表面電雛型質i7i一分新吉t(vG354)を使JTlした｡フィラメン

トの入ったBeadAssembly(フィラメント取り付け台)を､群立分析計のイオン源

にJ杖りイJIナ､徐々にフィラメント筏流を上げて行 く｡Ru†は､-25A付近から

出始めるが､1RIJ定のIt,?,FLi]趨となる分子イオンを除くため､-1000℃で一晩

プレヒートを行った｡ (数時IE';J程皮のプレヒートより､一晩中プレヒー トした

方が,分7-イオンの肋告を減らす上で有効であった｡)測定の基本的な平脈は､

cIの域合とFl機である｡ペ-スラインはmasslO45にとった｡温度を上げるに

つれ､分子イオンなどの不純物イオンが減り､RUのイオンビームが縛られるよ

うになる｡さらに花油を上げ､35̂付近で,RUのhi】位休比測定を行った｡摺ら

れるイオンビームが非7;･,に微弱なため､測定は､感度の良いイオン計数装JRを

備えたデイリー検出掛 こより行った｡

測定の際､Ruの;乍品都城に同韮イ小二よる干渉のありうるMo.Pdの2元=LJiは､

それぞれ"hlo,105pdをモニターした｡英際には､7爪先のl･判､Pdの ピークは､全

く見られなかった｡ただし､温度が拓くなるにつれ､レニウムフィラメントに

不純物として含まれるhloから出るイオンビームが.tCl視できなくなったので､

hloの同TL_†小二よる干渉の補正を行った｡補正他としては､QILuandMasuda

(1992b)の測定illJ-:%Mo/mM0-i742LI.'8Mo/97Mo=25320, lCOMo/"htoこ1.0131

を恥 ,た.
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表25にRu同位体比測定において用いた測定条件の一例を示す｡また､本測

定における典型的なRuのの質量スペクトルをを図2-14a)に､ピーク形状を図2･

14b)に示す｡

例えば､CanyonDJabloの較溶融成分においても､20回程度行った測定のう

ち､比較的安定したビーム (.02Ruのイオン筏流として､3.0×10lSA以上)が2

～3PSr臼】以上保持されたのは､後の表3-11に71くす4例にすぎなかった (痕も長い

ものでも6時間程度であった｡)｡

典型的な測定状況は以下に示すとおりである｡温度を上げるにつれ､分子イ

オンなどの不純物イオンが減り､フィラメント観光が30A付近ではほぼ完全に

消える｡35̂付近 (この時102Ruのイオン電流として､30×101SA)では､M｡

の伺立体による干渉は､15-20%程度であったが､さらに40A近 く (この時

102Ruのイオン電流として､30×101-A)になると､この-1=掛 ま､20%弘とな

り､その後､iM定の後期でさらに温度が上がると30-40%まで上がる｡

数時1朋呈度のプレヒー トより､一晩中プレヒートしたノブが､分子イオンの妨

Tを減らす上で有効であったoとはいえ､測定中に､fyTlriii致10Dおよび104に

かかる分(-イオンを完全になくすのは容易でなく､これがほとんど消失するま

で温皮を上げれば､Ruのビームが減褒するうえ､今IiEはMoの干渉も大 きくな

るという間道は避けられず､このため安定したビームを長崎ruJ縛るのは非7;.;に

凶経であった｡ただし､分子イオンの妨筈に比べて､Moイオンの干渉の城合に

は.その影響王を比収的容易に補正できるので､分子イオンをほぼ完全に抑える

ことを倭先して35A～40Aで測定を行った｡
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3.測定結果



3･1 限石の殴不溶残液の元素分VT

31-1 コンドライト畷石の蕨不溶残液

各コンドライト阻石の畷不溶残塩の代表的なsEM像および同一視野における

特性X線分析(EDS)スペクトルを図3-1 a卜 e)に示す｡また､Allende ｡rlにつ

いては､XMAの面分析による特性X線像を図32に示す｡

卿 こ､各種コンドライト胆石の酸不溶残並の中性子放射化分析(INAA)による

化学組成の定見結果を表3-1に示すo各元素の誤差は､試料および標準試料の

測定誤差の束ね合わせであるが､これは､γ線ピークカウント数の鼓計誤差に

起因するものである｡表311の結果を大船系存在度の代表佃としてのCTコンド

ライト隅石に対する波純度の形でグラフにしたのがEgl33-7 (図33 Alle'lde,

図34･MurchlSOn,図3-5QLngZhen.図36LaCr-olla.幽37NuevoMelcurlO)で

ある｡ (ただし､衣22からわかるように､これらの残並には､右横物が､20

-80%含まれており,実質的な濃縮度は､これより大きい｡)

i)小児皮の1ill発性親鉄元素(mode'atelyvolat)LesldcrophHes)の分析結果

コンドライト胆石の較不溶残淀における中程度の排与己他親鉄元紫の存在度バ

ターン (図33-7の中段)を見ると､clおよび Ûが､いずれも大きくTJ,"I(縮 し

ている (QlngZhenYfl石ではCrはほとんど浪縮していない)C特に､C■は凹l石の

碓掛 こよって､その濃縮度に大きな捌きがある帖徴を持つ｡Crについては､同

位体分qTとの帆逆もあり､後の考察で中心的に述べる｡

2)射た即発性親鉄元素(refractorys■de'oph】Les)の分析結米

AIknderrl石の較不溶残液には､離郷発性別鉄元a:(高1品凝紺金IL;元諾)は

記じて弧,Wしているが､より強い概で殻処PJ!した抑 tT(a'4>a■-2>a-1)ほど､

その浪輔平は大きい傾向がある｡AIlendeおよびMurChlSOnについては､校の同

位体分qr(いくつかの舛なる相を取り.LLJ.し､それぞれの剛 立体1ヒ測定を行う)

とのFRJ辿で､一部､弱殻である醗殻で処PJ!したが､この時の班縫(b12)は､

bulkとそれほど変わらない流新卒を示した｡ (逆に言えば､このような粥帳で

処札した残止は､一般に暇不溶残迫とは言わず､以下の..A:諭では蝦不溶沌迫に

は含めない｡)

:JT､Mulch,son肌石の位不溶姥泣(al-i.ar2)においても､紺 ;ti発性三九鉄)已,)(;

は､浪箱しているが､AIIendeの域合と11!:なり､ Ir,Os,Ruにおいて､より封;い

転で暇処期 した搾iS(ar-2>ar1)ほど､むしろその浪諭掛 ま小さい｡さらに､そ
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れぞれの波箱庭は･Allend頗 石に比べると全般的に小 さい｡SEh1EDS分所

(E]3lla)･b摩 照)では.両院石の殻不溶残液とも､sp■nel(htEA120.).chrom.te

(FeCr20.)の存在が伺えるなど,共通部分が多いが､白金族元素の存iE皮バター

ンは､舛なるようである｡

また､Q川gZhen.LaCr･olla.Nue､･OMercurlOの各駅石の較不溶葬泣においでも､

点じて､建挿発性親鉄元素は漉箱している｡SEhトXMA分析では､殻不溶接近

中に明らかな白金族の塊は見つかっていないが､何 らかのhos【phaseを持つこ

とも考えられる｡

312 鉄限石の取不溶残法

CanyonD･abloおよびslkhoteAllnの2疎の鉄駅石の較不溶残姓の代衣的なsEM

像および同一視野におけるEDSスペクトルを匡13-8a)～b)に示す｡

CanyonD'abloの較不溶残法は.EDSスペク トルからは､較処理の際のHCtに

上ると思われるClLか検出されていないが､右横元素分析における炭末濃度や

X線回折およびTEM分析から､大部分がグラファイトからなっている他､ダイ

ヤモンドも含まれることが示唆される｡一方､shLkhoteJulmについては､先述

したように,HCl処理による残法は,ごくわずかであったが､この試料中には

Sehrelbe,･slte((Fe.Nl)ユP)が含まれているようである｡

次に､CanyonD■ab】Oの2つの試料の酸不溶残液の化学組成の結ifl･について簡

糾 こふれる｡

これらの就料における雄和発性親鉄元;)jiの存在度を衣32に､C1に対する浪

祐皮をLx13-9に′Jモす｡ここには､lNAAによる定11結-ni-(W.Re,Os.Ir.RU)の他､

原子吸光分析法(AAS)に上り測定したMo,Ru.PtのデータもIu川釦こプロットLで

ある｡Ruについては､JN̂ AとÂ Sの両方法に上り行い､両者は､誤差の屯ui】

で 一致したので､JJl1政の良かったAASでの他を用いた｡

図3-9を見ると､今岡処理 した2つの試料には,祉JiI;発rl.親鉄元来も､bulkは

とで.ないにせよCTレベルかあるいはそれ以上存在しているし､また紺 叩発性劫

鉄Jti)/;･のJli:在皮バ ターンは,いずれもbulkと良 く似た比較的フラットfj帆 r句を

示しており､各元,Jjl,'jJの大きな分別は見られない｡

また -ノ1-､canyonDEabloの暇不溶技法巾のC.浪皮は､124±39ppJnであり､

bulkの74ppmに比べるとiiJ1-人きいもののコンドライ ト削石とは対IJ･'1的に･)F='.li･;

にd叩leteしている｡
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Fl居38 RepresentatlyeSEMplCtureSWLthEDSspectraoEtheaIlquOtSOf

acldres.duesofIronmeteCrtteS(a)CanyonD'ablo.b)SLkhoteJun)
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312 胆石の金属相の元素分析

2種類の平衡普通コンドライト限司 LaCrlO)La(L6)/I)tin(H5))の金属相の代表

的なSEM像および同一視野におけるEDSスペクトルを図3-10 a卜 b)に示す｡

また､これらの金属相の中性子放射化分析に上る化学組成の定Ia結果を衣33

-6に示す｡誤差については､薮不溶残漣の場合と同様にァ線ピークカウン ト

故の競引誤差に起凶するものである｡衷3-3(LaCr■olla).襲3-40.1.nH二は､中程

度の和発性親鉄元薫(･TLOderatelyvolatlleslderophlles)について､衷3-5(La

Cr･oLJa),表3-6U･l･n)には,雑種発性親鉄元素(refractoryslderoph-les)について示

しである｡衣33-6の結果を.cTに付する相対的な濃度比の形でグラフにした

のが図3ll-14である.

1)中程度の純分旺親鉄元罪(moderatelyvolatl1eslderophlles)

図3ll,12を見ると,2種類の平衡普通コンドライト航石ILaCrlOlla(L6)/∫.E,n

(H5)Iの金属粕には､いずれもcrの大きなdepletLOnが顕著に見られるC特に､L｡

CrLOllaにおいでは､crの検出されなかったものが半数ほど見られたうえ､検出

されたものでも､そのdeplet･onの程度(001-03/C1)は､Jl】】n(大部分011)に比べ

てさらに大きい｡しかし､これは､一般的な鉄駅石(例えば､canyonDLabt.で

は,00028/CI)ほどはdepleteしていない｡

2)錐郷党性親秋元糸

今回分析 した両院石の金属相試料では､一部のLaCr.olla試料でWが20-50

倍汲箱していた (図3-13参照)が､雑即発性別鉄元射 ま､おおむねclに比べて

3-10倍桂皮の波箱準で大きな波掛 ま見 られなかった｡また､一部のlVの漉耗

以外では､その存在皮バタ-ンは､比較的フラットなMiFr'･)を示しており､各元

RFtりの大きな分別は見られていない｡
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33 C11司位体組成

<標準試料のCr同位体比測定>

標準試料中のCr同位体比測定の結果を表37に示す.すべての同位体比は､

50cr/52C一三0051859で洩格化(sh】eldsetai.1966)し､群立分別効果の補正は､

exponentlaHawにより行った｡

IsotopefracL･omat･onlaws(例えば､HartandZ】ndleI,1989参照)では､以下の

ように補正がなされる.

ある元素のTf是数をMl,M2,Mコとして､2つの同位体比を

X-Ml/M,(規格化の韮準となる同位体比),Y-M2/M3とおく時､

下式で表されるfract】onat】onla､Vにより､

YM/Y,-b(XM/X,)3+c M measu.ed.sotope,at】0

(a.b,Cは､定数) T 〔ruelSOtOPetatLO

同位体比Yの補正が行われるが､exponent】aLlawでは､この式における定数は

それぞれa=h-(M2/M3)/1n(M2/M3),b=1.C-0のようになるC

表37は､12回の試諌および3回の岩石試料 JB-1中から化学分離したcrの同

位体比洲債 の結果を示した ものであるD各測定値は､10-15ey｡Jeを1bl｡ckと

して､通7;･;20-40bl∝kのデータを限り､その平均値より同位体比を計許した｡

また､各測定値の誤差は､撰雄誤差(standalderr0-,2cm亡.I.)で衷している｡なお､

ビームが安定 しなかったb】ockや ±2ロからはずれるbLockは除外 して､平均値お

よび誤差を見郁もった｡雌雄試料における53cr/52crおよび51cl/5Zc-の･pg.a.､d

mean"(15阿のデータの平均佃)は､0113449±9および0028224±7である｡

この"grandmean"は荷韮平均により壬hL_EH/たQまた､その誤差は､独立した15

回のデータの外部誤差 (t分布の95%信抑限非)として兄桃もった.木7))悦 にお

ける53C■/52C∫および54C】/52clの牒離佃は､いずれも迎まの公表他 (衣38)と

誤差のruREで一致しているD

また､襟准試料の各回における53cI/52clおよびちJc■/5Zcrの測定宗純 を■■grand

meanl'からのずれの形 (Eiii位)でヒス トグラムに衣したのがl宮】315であるo

grandme且.1'･およびその雌雄伽差も同Il.'fに示すOまた､排軸のCについてIJ:､次

の式により兄札もった｡

E(53cr/52C･)=r(53C■/52cr).)ChsL../011344911IXlot

c(Slc■/52cr)=1(5Jc'/52C')ri山IJ/00282241】×10d
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0113414 ±36

0113446 j=22

0113454 ±24

0113460 j:38

54cr/52cr Date

OO28214 j:28 19930118

0028207 ±48 0119

0.028210 ±36 0329

0028217 ±38 0408

0028226 ±34 0510

0.028239

0028224

0028253

0028229

0028206

0028208

±24 07.16

士16 11.02

士52 19940107

i:22 0305

士42 0526

±36 0530

0028217 士26 0704

:B･1 0113478 ±36 0028238 j:46 19940109

0113454 ±76 0028231j:38 0529

0113446 士38 0028224 ±38 0707

Wclghtedmcanl) 0113449 ±9 0028224 士7

I)A"lSOtOPICmt105areCOnJeCtCdrormassTractJOnallOnbynormallZiLtJOntO
5℃rl52Cr=0051859(ShlCldsetaL,1966)byCXFX)nCJltla=a､＼一ErrorsBIVenalC
mOSLaL)darderrorsorthemean

1)TheuncerLatnt】cSOr､VClghcdmeansarclhccxtema】rcproduclbtl】ly,cstlmaLcdaL

95%corLrldenccllmILsTor15separateanalyses



# compar■∽norno:cd,≡,TcT mLLOForLc5:cGr芳2aLsrun血 dII

0113446 ±19

0_113436±19

LJf&Tcra(1985) 0113487 ±15

papanastasslOu(1986) 0･113459j=5

Blr【k&AllegTC(1988) 01134569j=10

RoLaruelal(1992) 01134556± 5

S.monctal(1994) 01L3474 ± 9

NyqulSLClal(1994) 0113450 ± 5

0113450 ± 4

0113452± 5

0113458 ± 6

0･0282065土日(po"crLaw)

0･0281994j=11(cxpncnLla‖alV)

0-028229± 9(Ⅰ泊WCrla､V)

00282129j=15(exFX)nCnuaHa仏)

0028?-108j=5(exponenLla‖alり

00282日6± 2(cxponenLlallaw)

0028228± 4(cxponcntlalhw)

0028212± 3(Ocl1991)

0028211± 4(Mur1992)

0028211± 2(Mar1992)

0028209 j=4(OcL)993)

Th)sWork Ol】3449± 9 0028224 土 7

LSO10PICraLl0SarcCOrrCCte

5ccrJ52Cr=0051859(ShlCEdsctal,1966)



HIStOgramOfCrstandards

<リ

8

6

4

2

0
ー6 -4 -Z 0 Z 4 6

(53cr/5Zcr)0-0日3449

0(stddev)=00COOI7

(b) 15Anaーyses

--

-12-8 -4 0 4 8 12

(54Cr/5ZCr)o=0028224

0(stddcv)=0αXX)13

⊂] Aldr)chreagent

E JB-i

E(53cr/5Zcr)

[コ Aldr.chreagent

圏 JB-l

E(54Cr/52Cr)

F鳩315ThehLStOgramSOf15S[anda'drunsfora)53C】/52crandb)51cT/52cr
(no'malLZCdt｡50cr/52C,=三0051859)



<試料中のCJおよびMrLの濃度>

cr同位体分VTとの関姓から,原子吸光分析法(AAS)によりW,･Eした各コンド

ライトm lの酸処理試料中のhtnおよびcrの濃度 (k在分Jr.)をLg316に記す｡

この剛 こおいて､それぞれのn:嘉の後に′示した漉舷は､BTtj.(.ゝ件のMnおよび

crが･各フラクションにどのように分配されるかを示している｡ -ノ,･.El内に

示した漉度は･各フラクションにおけるIlnお上Uc,の卦 .117'e蚊を′J叶 ｡

図316を見ると･各Ll石とも､上り-efraCtoryな成分はどれtn/Crが小 さい

また･QLngZhenBi石では･crは､大部分が倍洛解成分に分まれることがわかる｡

<Jt料のCr剛 立体Jt測;iz>

コンドライト剛心の各試料中のCr同位体比批 iiに側うる射i'ifほ 炎39に示す.

また､衣39に/Jミした各試料の33cI/5'cr,～4cz･/52cr他を標準試料のそれぞれの佃

からのずれ､C(5'C■/52C■),e(51cr/57cz)の形で衣したのがLx1317である (州 .ち

含め.以後､C(53C】/52C')はE'3cr､E(5Jc■･/52C川まcb-C'とノミホする) 令.式利の

批正JLllの捌 .'三は､即 k誤差 (Standarder,or･20州 )で衣している 人きな刷 .:I:

体比)相 は秋測されなかったが､Q川gZhen指は (EH3)の暇r･T溶.試料の 一つに､

有忠と堪えられが 一C-のi朗 IJが見られる｡また､全体的に､ E53C.と-b･C,には逆

相r対の帆(･Jが見られ､AILende描1石やMur亡hlsonLliLTにおいても.恨小柄城流は､

浴触JL分に比べてe-1C'が大きくC53C'が小さいmr.'小二ある -ゝC.の柳 川が見られ

るQ川gZhenlgiイl(EH3)試料もEb3crが若干低い

ま1:､C-剛 ,上作比測定耕1ミおよび各.試料のhIn,C'涜奴 (剛 ･16)に)),づいて

那)Lf･htnJ､'crとE～'crとのJW係をそれぞれの試料について衣310L,Jモす,



a) AlleFlde (CV3)

Allende(bulk) 162･23g ト1n1450pprn

Cr3630ppm
room ten._40℃

as-1 resldue ar-l Mn598ppmlZ43ppm]

Mn1350ppml0138%】

cT2Z60ppmtOZ32%)

HNO, Cr560ppmlZ28%]
_75℃

duearlZ MnIZ8ppnl124pprTl】

HC10. cr467ppml453%]
～140lc

soh｣ble

as-4

Nn --

CrlZOppm

resldue

ar-4

Mn-1ppTn【141pprn】

CT360pprnt628%】

AHende(bulk) 10.12g Mn1450pprn

CH}COOH(～5%) Cr3630ppm
room te川.

soluble reslueb卜 1

CH,COOH(50%)
｢oom ten

sorublc

b5-2

Hn76Zppm

Cr 97ppm

resldue

bトZ

r･Jl1 394pprnl463ppm】

cr3480ppml0410%]

cs-1 cr-1

Mn1510ppml0154%】 Hn32ppml195ppm】

CrZS95ppmlOZ6LI%】 CrL120pprn【260%】

F】g316ColttellldlstnblltlOllSO川 nalld CzlnsomcchondrLLIemeteO川cs
(a)AlJende(CV3))
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b) MurchlSOn (CMZ)

MurchlSOn(bulk) 757g Mn1760ppm

HCl/HF cr3090ppm
room tem-40℃

solublear11 reslduearll MnZ43ppml780ppm]

Hn1610ppm【0166%】

cTz480ppmlOZ56%】

HNOi Cr356ppmt114%】
～75℃

soluble resldue

as-2 ar-～Mn120ppm【921ppml

仙1925ppm【508ppmJ CrZZ8ppm【175%】

CrlO9ppm【0601%】

Mu｢chison(bulk) 5439 Mn1760ppm

CHユCOOH(～5%) cr3090ppm
room ten

soluble ｢esldueb卜 1

b5-1

Hn3ZOppm

Cr 98ppm

CH】COOH(50%)

room tem

solubIe resldueb｢-2 Mn630ppml840ppm]

Mbns,-8ZGppm I,"."oOl teニr'800ppml0240%】

Cr460ppm l l
so山ble resrduebド-3

bs-3 I.".cifc"F

鵬 -
soluble resldueb｢-4

b5-4 L"SBglc"F

niiiiiiiiiiiiiii
solub!e resJdue

bs-5 bト5

FLg 3-16 (conlLnued) (b)MulchlSOZ-(CM2))
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6293g Mn2470ppm

Cr3580ppm

C) La CHolla (し6)

room ten -40℃

soluble

as-1
resJdue a｢-1 Mn300pprTll0361%】

CrZ960ppm[356%】
MnZ140ppm【0210%l

Cr670ppm【680ppm】

d) Nuevo rvlercurl0 (HS)

NuevoMercur10

soluble

as-1

MnZ120ppmrOZ3Jl%]

CrZOIOppm【0218%]

e) QJngZhcn (EH3)

soluble

as-1

4510g

｢esJduearll MnZOgpprnt0203%】

Cr 415pprnl403%】

1569 Mn2200ppm

Cr3100ppr¶
room tem ～40℃

reslduear-1 Mn437ppml673ppm】

Cr266ppml0409%]

Hn1930ppm【0195%】

C｢27ZOppm【0274%】

FJg 3116 (conlJl'Ued)

(C)N､】evoMe'curLO(115).d)LaC■LOHa(L6).e)QLngZhen(El13))
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"CrPzCr yCrJNCr DataBl∝ks

茄ede(CV3)
HCVN soluble

HCVHfresidue

-HLiO)soluble

-Ĥ'O)rcslduc

uurChi50n(Cか12)

CH,COOHsoluble

JICVHFsolublc

rICl什IFrcsLdue

Qing加 n(EII3)
HCl什tFsoluble

uヾC10McrcurIO(115)

HCVHF-HNO,soluble

HCl什u:-HNO,resldue

LBCrb‖a(L6)

HCJ爪FrcsJduc

0.113445±20 0028230土28 27

0.113441±24 0028240±18 26

0i13442±26 0028248士22 25

0I13464j:72

0113453±38

0113424±22

0113409±20

0｣13430j:22

0113454士22

0113447±18

0113463±40

0.028209土68

0.028232j=56

0028274±48

0028266±12

0028247j=24

0028232士32

0028219±24

0028226i34

14

17

15

38

加

25

36

20

3

horltlaI(N三15) 0113449±9 0028224士7

'lAILLsotopLCratLOSarenC･rmalJZCdto5ccrPZCr=0051859(Sh.cldseLnり 966)

byexponcnLLallaw J:rTOrSEIVCMrre twoSlandardcrTOrSOfthemean
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TheMn-CrdataTOT∑omeChondntenleleonllCSamPles･

7日ende(CV3)
HCUTGsolublc(as-1) 0.710 -035i:176

HCU7m rBSlduc(aT-1)
.Hが03SOluble(as12) 00942 -071±212

.HLiO3residue(ar-2) 000327 -062土2.29

llurChison(CM2)

cHl(:00Hsolublc(bs-2) 1･52 130±635
HCVHfso一uble(as-1) 0.799 0.35±335

HC叶『rcsldue(aT-1) 00820 -220±1.94

QingT.hen(Er13)
HCVHFsoluble(as-I) 1.04 -353±1.76

-167±194

YuevDMcrcurio(IlS)

HCVHF-lLNO3SOILlble(as-I)128 044±194

HCU7V-HNO3reSIdue(aT-I)00601 1018±)59
123±353

LaCrJOHa(L6)

HCVHFTtSldue(.V-1) 00121 018±2.12



34 RU同位体組成

<標雄試料中のRu同位イ本比測定>

標堆試料中のRu剛立体比測定の節米を表311に示す｡すべての剛立体比は､

9'Ru/102Ru=04042で規格化(Hulcheonetal.1987)し､質是分BIJ効米の補正は､

exponent･allawにより行った (序論でも述べたように､RU剛 立体測定において

は,明確な規格化の方法は､定まっていないが､ここでは､M｡の同正体による

干渉の形容や､今回の同位体測定の億も主要目的が共なる核合成過程に起因す

る変動に着日している点などを考慮 してこの方法を採用 した)｡表3111は､15

回の試薬のRu剛 立体比測定の結IN'を示 したものである｡各測定値は､10-

15cycleを1b】ockとして､辿常20-40blockのデータを取 り､その平均値より同

位体比を計算 したOまた,各測定伯の誤差は､標準誤差 (standarderror.20.Dt.∩)

で表している.なお､ビームが安定しなかったbl∝kや±2Oからはずれるbl｡｡k

は除外して､平均値および誤差を見和もった｡標準試料 こおける96R｡/102Ru.

うまRu/102Ru,100Ru/102RU.102RU/102Ru,lD4Ru/】02Ruの ''g■andmean･･(15EnJのデータ

の平均値)は､それぞれ017522±24.005893±24,039873士13,054069±

10,059111±18である.この1'g'･a■-dmean''は荷重平均により紫,LHした.この

grandmean"の誤差は､独立 した15匝1のデータの外部誤差 (t分布の95%侶朔rLR

罪)として兄机もった｡礫準試料中のRu同位体比測定に関する過去の公家仏で,

すべて9'Ru/102Ru-04042で規格化 し直したものを衣312に示す｡

本研究におけるRu同位体比の席料 直は､過去の公表他 (衣312参照)とi)lrl定

誤差の範BITで一致 しているものの,関Ru/102RUの誤差が大きいほか,%Ru/102RU,

98Ru/102Ru,】OORu/102Ruの佃が小さくなっているのがE]立つ｡これは,M｡ある

いはその補正の形邪による叫碓性がある｡標邸試料の各ldにおけるRU同位体比

測定結果を"gland mean"からのずれの形 (6神位)でヒス トグラムに衣したの

が図318である｡1'g■and lnean"およびその擦畔偏差も同時に示すOまた､横軸

の6については､次の式により兄ilでもった｡

b(96RU/102Ru)=【(96Ru/10ヱRU).山 stJ/017522-1】×loョ

aPbRu/]02Ru)-【('8RU/]02Ru)亡.(..SLJ/005893-1】×LOB

8(̀00Ru/102RU)-((L00Ru/'02RU)"eh～.♂/039873-1】×103

a(tDIRu/102Ru)-l(lotRu/]02Ru)..C..,.A/054069-1】×103

6()0-RI〕/102Ru)-l(】oLRu/LO2Ru)E,… /0591111｣×103
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些 塁 憲 濫 nd宣 託 山等 霊 祖u .｡lR州 叫 ｡iRu 加

PR)TCalCnt
仰 Ch) 0日542j=52

0】7528士11

017541士71

017492j=32

0】7594±59

0】7415±89

017528±31

017540士64

017444士69

0175LI5j:28

017488j:67

D17477j:63

017508土20

017512±74

005899j:29

005894土4

005897±25

005839±62

005865±14

005763±50

005912±34

005920±45

0O5830j=94

005845士30

005885士8&

005821士66

005904土7

005834±45

039897±33

039910j:8

039914j:34

039876土33

039856土3

039893土47

039909j:16

039904j=30

039g53士30

03989)i:4

039918土39

039876j=19

039円2士15

039860士54

054083j=24 059104±36 19910531

054065j:14 059114j:21 0605

054077士46 059171土51 0921

054037j:15 059099士29 1125

054061士8 0591llj:13 19920216

054090士30 0591tOj:87 0514

054059j=9 059121士12 0606

054089土24 059D92j=31 0607

054084士59 059D58j:74 092i

O54080j=15 059077士27 11Ill

054089士16 059D66j:89 1119

05LIO82±20 059090士27 1120

054122j=27 059168±4) 19930112

054076士30 059165j=92 0113

017522士 24 005893士 24 039 g73j=13 054059士10 059111士 18

･･AJllSOlopcrauosarccomcLd foH llaSSrraCuO山auODbynomlal▲zBuOOIOナ〉RuIl02Ru-04042(cxponeJluallatv)
ETrOTSate2oor山crncaLI

QTbcuDCCrLLmlleSOr､､rLHEhLcdmeansarC山cex(enlaJrePrOduc】bLllLy-esultWLcd95%coLLrlLkHccl日日llsfor15

sc叩 lCanalyses



Table"2Compmso9n6ROS;器R:Il等 IS.0;ORPulCrat.;SofRO5t.e.SRSundstandad''101Rur102Ru lOJRIJ/)02Ru

DtvluerSeLal()978) 01754 0_05917 04002

±4 ±11 ±5

polhs(1981) 017569 005925 039923

士4 ±3 ±10

pothsetal(19S7) 017560 005922 0.39925

HUtCheoJleLa)(1987) 01757 005917 03987

±3 ±9 ±6

Pclscrelal(1984) 0.1766 006004 04002

OLIPAC)

05403 05903

±5 ±9

054055 0590Ⅰ8

士ll i:10

054055 059046

05405 05896

±5 ±7

05390 05899

TblSWOrk O･17522±24 005893±24 039i73± 13 054069± 10 0_59111±18

')AlllSOtOPICmtl0SarecorrectedforTmSSrraCtlOnanOnbynormdlZatlOnt099Ru/102Ru=04042

(叩On巳ntJallaw)･



孟 :32F R d."Ru,

(%RtJ10'Ru)｡=017522

貞 …｢ 茄 .｡】.h,

(叩1ミ山lO】Ru)｡=0.05893

a 1享｢ 音 D,Ru,

(10'Ru/10三RU)｡-039873

0(slddcv)=OCKX)23

Flg3118Thehtstogramsof15standa-drtJnSforRu■sotop一ccompos仙ons

a)96RU/･02Ru.b)99RuplO2Ru.C)96Ru/102Ru (normal･zedLo的Ru/.02Ru=0▲1042)
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3 :.428三m .02R｡,

(lOLRu/'01Ru)｡-054069

a 18｢ 市 .,RU,
(lo4Ru/■07Ru)｡=059111

0(stddcv)=00W33

Flg3･18 (ぐOn(,nued) (d)101RU/10'RU･e)lOIRu/.C2Ru)
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く試料中のRU同位体比測定>

コンドライト取石､玖駅石canyonDLabJoの蚊イく溶姥並をはじめ,コンドラ

イ順 石の金属札 鉄限石 (canyonD.ablo･ShlkhoLeAL川)の較溶解成分 (bulk)

にか ､てRU同位体比淵定を試みたが､CanyonDlabloの酸溶解成分 (bulk)の他

では､Auende較不溶残法のみ測定結果を得た｡これらの結果を衣313および

郎 19に示す 各測定値の誤差は､標準誤差 (standarderror.2oJ で去して

いる｡測定誤差が人きいが､いずれも通常の同位体組成と誤差の範粥で一致し

ているoRuイオンビーム強度は非i;I,-に微弱なため､本研究において､測定方法

の政笹を試みたにもかかわらず､あまり大きな劾紫は祁 られず､測定誤差が

01-1%のオーダーという不十分な結朱に終わった 今後の測定方法の検討､

再測定が必質である｡



喋 他 説 w b .紬 _b 芯 蒜 言

BZo::b

01737 ± 9 00585 ± 9 0:け名7 j= B O5109 j= 4 0j921 士 5

.qlm･03 01745 土 39 00589 j=57 039S6 ± 29 0･5396 j= 5 05909 土 17

由か 0･1759 j=57 0･0570 ± 19 03976 j=22 0･5405 土 9 0j913 士 20
01751 士 25 0.0574 ± 5 03994 j:36 05405 土 1D 0.5917 ± lB

車 重 )017y T士 7' 0∬763士 41 0JW 土 70 0j一㈹ 土 2' OJケ加 j=47
APpdL

弧好一脚0301738 j=36 00579 j=54 03993 ± 45 05389 j=33 05921 j=39

017522士 2J OO5S93士 24 039373士 23 054069j:10 059日lj=18

IAA畑OPCraboSalCCO,TeCIcdlorlpaSSど,aCLi｡nat,onbynonnaJIZLuOtHO''Rur'EdRu-04812(C:tpon亡nt'allaw)

a7tr'al82L]dtheLnCaJl
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･10 0 10

6()01Ru/102llu)

-120 0 120

8(-'aRu/107Ru)

･10 U 10

E)('b■Ru/'O:RU)

→ Cany｡nDli]blo(iICJdsoLubJc)

□ AHcndc (ZIC)LITCSJduc)

ALLLSOLoPlCJ-aLJOSareCOrZCCtedlormass

fracLLOllatLOnbynorTnallZat10ntO99Ru/102Ru=04042

(HutcllCOllCEaJ,1987)tJs)ngexponentlaLLaw

ErrorsglVellaretwoSLandarderrorsOrthelnCan
DottedlLnCSIEldlCatetllerangeO†uIICertalnLCSfor

"Nomlals"saL95%corLLldence)LTnlt

FLg3-19 1モuISOtOPL｡COmPOSmOnOfsomelneteorLtlCSamples

(a)a(,与Ru/L｡2Ru)b)6(9.Ru/ZO2Ru)C)a(LCOlモ∪/102Ru)d)叶olRu/lOtRLL)C)吋 O-Ru/]021ミu))
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4.考察



11 耶石試射の化学親戚から見た原始大殿系星雲の進化

4-1･1 取石の殻不溶残壷の化学的特徴と鼠箱モデル計恥からの考葬

各棟コンドライト院石の較不溶残速は､Blt石の也薪によらず､放して建揮発

世親鉄元諜 (高温左砧金属元薫)が漁諭 しており､高温ガスからの初期最論物

を多く含むためと考えられる｡

鉱物 (元素)が高温ガスから徐々に冷却して析出する際には､元素の揮発性

の差による分別効果が働くため､始波的限石の化学組成の変動は､元糸の揮発

性と対応していると考えわれる｡本研究で中心的に扱った駁石の較不溶残迫は､

その化′絹 l成 (表311,kg)33-7)からも､固相一気舶奴応平衡温度 (凝絡温

皮)が謁いと考えられる 一方､金属相 (Fe-N)相)は､中r.7jJ凝縮物と考えら

れるが,そこに含まれるOs.lz･,Ruなどの桃川発性親鉄)己耕 土.追'iiTや限石の形

成過程での熱的効米をほとんど受けず､長袖過程の影層をJIH]めていると考えら

れる｡

こうした点をふまえ､高温姦編物と較不溶残延との関越を原始太陽系星'Ll_か

らの凝縮過掛 こより考案する目的で､過去の合金による凝締モデル計許を補充,

拡張して､親鉄15金属元菜 (Au.Co.Cr.Fe.Il.Mo.Nl.Os.Pd.Pl.Re.Rh.Ru,W.

ca)について､阿溶体合金による凝縮モデル計節をHつた (後に､MElあるい

はTcを加えた)｡そこで､本t･TJ(41)では､まずこの凝新モデル言1割につい

て述べ､就いて､この計壬‡結米を今岡扱った暇イこ溶残述試料 (および金城相)

の化}f如成 (親鉄元薫)の測定総菜と比較検J寸して､温度 ド剛 こよるこれらの

元浜の変化について･i-葬する｡



412 ･疑福モデル音汁井

本研究における凝編モデルは､上,-己の15金成元薫および,それらの酸化物

(計39metaLl.Candox･degases,表4･1参.照)を考慮に入れて.汁算を行った.ま

た､Syl､･esteretal一(1990)に倣い､これらの祝鉄Jt:議が 一つの合金をなして凝

梓をするlphasemodelの他に､同じ結r朋各+(体小 -L方伐 密充填/面心立方)杏

持つもの同上が一つの合金をなして他の耗晶格子を持つものとは独立して凝縮

をする3phasemodelの2つのケースで計井を行った ただし､Caの場合には､

どの結品格 7-に分析されるかが明らかでなく､3phasem｡delの場合の‖十非には

含めなかった｡その他の各金属元嘉の結品格+は､

作心立方-bcc(body-centeredcublC)aHoy C-.Mo,＼V

Jr-t密允Jlll-hcp(hexagonalclosed-packed)alloy Os.Re.RU

面心立JJ-Lee(face-⊂enteledcub】e)aHoy Au.Co.Fe.Ill,Nl.Pd.Pt.Rh

のように/Jl斬される(BarrettCandMassalsklTら,1980)(

計許 '̂法の概略

1)1phasemodelの吻合

iphase'modelの場合における具体的な別3VJ-法の概略は以 卜の通りである｡

いま､tf't犠元遠を､M.(･-i.ー15)と衣記し､M.のJ対辿するW.)満目の筋化物を

(MO)lJと]く記することにする｡例えば､hl｡=C'とすると,C'に別してはcrO,

crO,. C■0,の3つの暇化物を考慮するが､この場合(MO)ユニcro.(MO)…=CrO2.

(MO)ミニC-oaである｡

さて､まず､原始 渦̂ 糸星雲の全圧pb､および暇,#分山･:po,を 一定としたう

えで､次の 2つの平衡反応を考える｡

J M.(gas)三M,(sol) (Zjt棚 田仙尉 L-I)

(妻I ht.(sot)+n,'0.-(hlO).J 恨 化物生成反応)

巾については､次式が成り立つ

log告 ･-̂･圭 B･
(1)

al J

ここで､Tは範村温皮,a,は国相中のM.の丁占Li､p.は/jt作M.の'Jllj三である.(1)

の左辺はhtJの('tはtTfの対数である

さて､すべての元_,3手がILtl体の気体としてfF在していろ域合のト1∫の/JT圧をp.と

すると､こtu叫 のtotaLのJ,',け 数に比例する｡そこで､a,というhacL10nが固
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相中に姦婦してきたとすると､固相が1つの合金相で形成される場合､各元素

の清正は､

q一叢 (2,

と昏ける｡本計算では各元素間のtotal原子数の比はS｡Iarabundan｡eの比に等

しいと仮定しているので､

P.t'Ptd
^(M.)

A(Ir均+A(He)

とできる｡ここで､A(Z)は元素Zのsolarabundanceとする｡

次に､②を考えると､

K.Il也 一一一
a.(po,)-I

が成り立つ｡K.Jは､反応②の平衡定数で､温度で決まる｡

叔後に①､②両反応を結び付ける関係として､M.の原子数に関する保存を

考えるが､これは次式のように表わされる ●

p.･∑p("0,.J･N.JE p.I(1-a,) (5)∫

ここで､NIJは,1分子の(MO).J中に含まれるM.原十の偶数をあらわし､た

とえば,考えている慨化物がRe207である場合にはN.J=2ということになるo

以上､(i)-(5)から､Ne､vton-Raphson法を倣って､辿立15元方程式を解くこ

とに上り､各元素の各温度での起,%率a,を求めた｡

2)3･phasemodelの城合

次に3･phasemodetの場合であるが,具体的な計升方法は､1･phasemodelの場

合と全く同様であるが､同じAi=品格子(休心立方/位密充31'i/面心立方)を持つも

の同上が一つの合金をなして他の結晶格子を持つものとは独立して凝砧をする

と想定しているので､ (1)休心立方(cr.Mo.W)の切合は､逆立3元方程式を､

(2)戯密売Jil(os.Re.Ru)の場合も､連立3元方程式を､ (3)所心立方(Au.co.

Fe.rr.N..Pd,Pt,Rh)の場合は､連立8元方程式 をそれぞれ独立して解くことに

なる｡これにより､I)1-phasemodeLの城合と同様にして､各元許の各温度での

役輔や q.を求めた｡

なお.本.I,f_f)では､1phaseTnOdcLおよび3phase･nodelのいずれの城分も､〟;モ

始太髄泉姓器の全Jiiとして､
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pd _IIOxloO:atm

LIOxlO~ユatm
を用いた｡

また､畷避分圧tb,としては､

喜｡2･H,-H20

の反応式より･この反応の平衡定数をK H,0 とすると･

応 -慧 去 ･ lqg KHl｡一軍 -2972

で､t=,えられることから､これを費すパラメータとして､姓 を用いた｡
pH-

今回の計井では､この値として､solarvalueの較素分圧をi<す

旦望 _5×10.

PH,

を採用し､股始太陽系星室組成を持つガスからの凝滞の切令を取り扱った｡

.I,f新二Jnいた張気圧に関する熱力学的定数を襲42に,較化物の生成反応に

関する熱力学的定数を衣4-3に列挙する｡蒸気圧の熱力学的定数は､Kellyand

Larlmer(1977)のTablelおよびchaseetal(1985)JAN̂ FThelmOChemlcal

Tablesを､また鞍化物の熱力学的定数は､このJANAFTablesおよびFcgley良

PaLme(1985)のTable2を参照した (なお､圧力はすべてalm牡位で考えてい

る)｡
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汁帯筋果

1phasemodelの場合の計算結果を臥 1((a栓 圧-10×10-atmの場合､(b)全

圧=10×103almの場合)に示す｡(a)を見ると､lSTC宗のうち､Re,Os.ll-の3

元葉が･ガスが冷却するにつれてまず最初に凝袖し.次に､I,.N｡.Ru､さらに､

PLRh･そしてN･･CoIFe.Pd.Cr.LIuなどの主要元朗 唱 諭するのがわかる.Ga

については,これらの14元嘉より､かなり凝箱温度が低い｡(b)では､全体的傾

向は､10×10-a【mの場合とほとんど変わらないが.稔 じて長編温度が､75-

100K上昇する｡また･この結果は､sylvesteretaL(1990)の計井結果 (全圧-

10×10】atmでPd以外の13元素および酸化物MoO.WOを考催して品憤 )と非

常に凋和的であることがわかる｡これはまた､較菜分圧として､S｡1㍍ valueを

偵定した場合､各元薫が酸化物として梯散する効月とは､それほど大きくないこ

とを示唆しているといえる

3phasemodelの場合の'･悦 結果を跳 12((a)全JL=10×10Jatmの切介､(b)坐

圧=10×10'atmの場合)に示す｡1phasemodeEの場合と比べると､cr.lvとい

う休心､UJで凝紬する元表が特に遅れて凝縮する また.この場合､それぞれ

別の机別各Fで凝,称する Ir,MoRuについても.iphasemodelの場合と比べる

と､その炎捌 fL序が一部あるいは完全に逆晦している 凶42でも､(a)と(b)の

全体的斬向は､ほとんど変わらず､(b)は(a)より総じて凝縮温皮が,75-100K

上昇する Cg]412(b)も､sylvesLeletal(1990)の計界範果と非･.i;1.に.即 日的である

これらの凝秘計紫の結果は､測定結架との比較検討の形で次節以降でまた収

りあげるが､

1)sylvesteJ･etal(1990伯 身も指摘しているが､)l!/I-での粒輔の上うな状況

では､ト･lじれ '"'11缶7-を持つもの同士が一つの合金をなして他の節品格f-を持つ

ものとは独立して凝輪をする(3phasemode))というのは必ずしも現英的でない

2)Cameronが､1960咋代筏半に理.論的アプロ-ナより､28AU(′ト惑11..11[近)

におけるムi'ifの全圧を10-atrnと報告して以光､103-10■atJnの庄ノ)範uElで.遺品

されることが多いが､101atmが1'tiもちiイiのノ己滋Jf山か二分うとの指摘が多い,

に韮づいてT遺品することになる

さI'に.▲18および49缶TJIこおいて､("‖;T仏分析のj寸敏7⊂詔であるCIおよびRu

とのfiU姓から上述の1.1金城元*:(Caを除く)に､＼t'.あるいはT亡を･加えたL5元

太での和幸六モデル;-,1第引11-い､各元滋の挙動を)二験耗火とのI姻姓から検.Vした,
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413 殻不港湾法中の高温長嶺金属元岩

谷コンドライト院石の酸不溶残淀は､限石の佳軌 二よらず､従挿発世親鉄元

兵 (高温凝縮金属元釦 が波布していること､Allend戚 石とhlurCh.S｡n擬石の

較不溶拝泣中の白金族フ[遠の濃箱庭が異なることは､先に述べたが､両擬石の

白金族元薫の浪箱皮の違いとして､白金族元滋とそれぞれの暇不溶残並の主成

分である有機物質 (C,Sなど)との化学反応性 (吸着や親和性の差など)によ

ることも･8-えられるUovanoyICandReed,1980)｡ただし､凝縮過程や母天体で

の水質変成の程政など両駅石の成因上の閃掛 こ起凶する可能性もあり､その原

剛ま明らかでない

この節では特に白金族元兼os.Ir,Ruを中心にuRlふする｡

図4-3a).b).C)は､本研究で分析したコンドライト駅 イlの恨不溶残延について､

それぞれ､Fe/NIOS/N-､FC/NIIr/Nl､Fe/NIRu/N】の4川村を4･2mで行った凝

縮モデル31~井 (全圧=101atmで､1-phasemodelの場合､以下lDJ梯)と併せてプ

ロp/トした回である｡これらの同を見ると､各コンドライ ト性i石の暇不溶殆迫

の見かけの凝紬温飯は,FeNl村】やS日1Cate相が土成/JIであるバルクの平均n(Jな

凝縮温度 (-1300℃)より高い (1350℃-1375℃)が､雄和発性元宗･;･の個々

の凝鰍温皮よりは低いことがわかる｡較不溶損料 ま､いくつかの柵から成り立っ

ており､いわば､喜成/JTであるFe-N]相やSll】caLe相が叔縮するまでに凝縮した

すべての成分の総和のようなものを表していると考えられる｡また､大部分の

較不溶残止において.Fe/Nlが大きいのは､孜に述-るように､殆酢中には､

chrom･telFeCr,0.が 多:;,に存在しており､ここにFeも多iL主に含まれるためと考

えられる｡

次に､白金族同上の漉政比をとったOs/rr･Ru/lrの形で示 したのが回4･4であ

る｡この囲からは､各コンドライ トFI石の椴不浴残止は,1550℃以下で生成

することが仙え､先の新米とj'･店しない EJ源 ､先述したように､各殆迫が､

いくつかの411から成 り､I.っており､それらの平均的な組成を衣していると考え

られるため,白金鉄同上の御 少な分別の談論は碓しいが､lq温過程における白

金脚 "の人きな分別はあまり起こらなかったと推7LllJされる｡
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1日 椴不溶残続中のCrおよび他の托発性元:,i

本研究で分析したコンドライト尻石の較小浴掩蔽のFe/NLCr/rllの仰仇を凝

諒計升のiJi果とともに′1ミしたのがBJL15である,較不溶残i.一[中のCrは､'Y'.t,7温の

星雲ガスからの一次的な金属crとしての苑箱物では説明がつかず､それよりは

るかに大きく渡砧している｡この浪編は､較不溶残迫rrlには､Crは､chromlte

(FeC'10.)の形で多立に存itしているためと考えられるが､これは.較不溶残泣

中のchromLLeの割合がhLも人きいLaC‖olla耶T3ほどCrの漉箱庭は大きく,i/

Q】ngzhen駅jlの較小港損益ではCrが濃縮 していないという本研究の測定結果

(阿3-1のSEM･EDSのFe/CI比および衣31の測定耗InL参照)かつも'先付けられ

ら.エンスタタイト(E)コンドライト侍り了には､chtonllteがれ在しないことは.

例えば､S‖nl＼aSaneI(I/(1977)にも記述されているが､ 還フT;的環j32卜でEI=1,iさ

わたと考えられているQ】ngzhen削石中には､CL･は､daub一･eell【e(FeC,2SJや

Caswe日S-1verLte (NaCrS:) の形で存在することが知られている (To‖goeaT-d

shLma.1993andl･efelencesLheletn)0'実際､本研究におけるSEMEDS介折から

も､このrji石の恨不前校故中のC-は､daubreetLLe(FeCr｡S.)によるものが多いと

推摂できるが､L2(13-16に示したTlru完も■F米からも､このI牡iTTのCIは､人緋/JTが暇

満船血/JTに含まれることがわかる.コン ドライ ト位iイlの恨小紡織地中の

ehromlte(FeC120Jについては.cI同位体分PJTとのFAJ姓から4-2-7でまた述べる巾

また､Cr以外の叶･杜JiLの抑発性親秋元,4;･(凶3-3-7の中段)では､Auが,

コンドライト朋石の暇不溶械迫においていずれも大きく濃縮しているという特
徴がある,九のClの城介とIr･l様､Fe/Nl̂ u/NIの小目Mを､/lLltI行った石と秘話IrtI

の耗11-とともに′1くしたのがl膏=16である 較小柄柁抑 lJのAuの渋皮は,ムi'i;〟

スからの一次的な御 物や′く)L,クの漉腔よりはるかに大きい,これについては､

Auは.Feより凝析温艇が..:,･;いPtとLhJ前作をつくr)やすいため､pLAuのP,l桁仙

をなして凝諭したことなどが考えられる



-棄 -1 3

D MZ
川1

･･･:..,:I- 立 l.-､

..1,4.OKOV 1350K

101 102 103

入llende(CV3) Ab Bulk
Al HCl;HFrtS

A2 HCIIrlトrCh'0 1ECS
A3 HCL･HF-Hhl0,-HC10.res

tl MuIChJPn (CM2) fヽtI BLdk
トll HCl'rlFTtS

M2 HOJHF-tlNO,res

' QIJlgZhcn(EH3) Qb BlJLk

QL HCmIFres

o JICnoua(L6) Lb Bulk
u HC)ITIFres

ng45 EleJnentalCorrela【lOnbet､､･eenFe/NlandCr/Nl川aCldresldues

oEChondrlLLCmeteOnteSCOmPaTedtoratIOSPredlClediphaseeondcnsat■on

model(PL.t=10-aim)

133



102 103

AllcLldc(CV3) b̂ Bulk
AI HCLtIFr亡S

A2 HCHlF一Hz(0 ,,es
A3 川コ′HF-Hh'0}-HQOj.ts

MurchLSOn(Cゝ12) tヽb Bl瓜
.tII HmHFrt5

M2 HCIHF-H※0,1CS

● QIDgZbcJl(EH〕) Qb Bulk
QI Hq/HFrcS

o LaCnoua(L6) Lb Bulk
LI IICUHFres

FLS.46 EIemenLaLcolrelat10nbetweenFe/NlandAu/NHnaCLdrestdues

ofchondntlcrneteorlteSCOmParedtoratlOSpredICted1phasecondensatlOn

mode一(PtL.ニ10.atn)



415 金成相中の高温凝箱金属元遠

金ti佃の分qrに用いたLaCr-011a(L6)および).l'n(H5)は､母天体上での熱変成

過程で､Jc糸の再分配が起こったと考えられるが､4･1･1でも述べたようにOs.

lr, Ruなどの雅邦発僅親鉄元素は､星fi:Tや限石の形成過程での敗的効韻を'ほと

んど受けず､旋縮過程の考筆削こ有効であるとの臥良から話を進める｡

ここで､赦1,11発性汲鉄元速のうち､特に白金族元菜Os.】r,Ruについて諮E

する LaCHolla(L6)およこ丹Illn(H5)の金属相のFe/N■-OS/N】､Fe/NIlr/Nl､Fe/

N■Ru/Nlの細別を凝耗モデル計井と併せてプロットした図をそれぞれ馴 -7a).

b).C)に′Jけ (Fe/NEの変動は､母天体上での典変成退雅で､フL:糸の拡散による

と考えられるが,ここでは取り上げない｡)｡

品J町人.ガスからの一次凝締物の組成にほほ合う試料もあるが､これより相対的

にOs.Il,RUが欠如している試料もかなり止られる｡雅邦発牲元井の相対的な

欠如は､TL7;温ガスからの初婚】一疑対物では考えられず､

1)先に品粕 していたOs.lz-,Ruなどの抑 ifi発性別鉄 元,kは､ITe-Ni棚の凝縮

後､これらのE.a】nにイ勺点して金属滋子を形成すると考えられるが､その際､完

全にlllり込まれなかったものがある｡

2)付天体上での熱変JJR過程で､拡散による元;)/_:-の再分配が起こるが､その

際､Feは､金城仙 (Fe-Nl粕)とケイ酸塩FL'lJの拡散が起こりやすいのに対して､

雄和発性別秋元許は.拡散の影響が′トさい｡このため､維拙発性親秋元;JGの金

属相に占める浪度が､相対的に大きくなったり､/トさくなったりする｡

などが考えられる｡

'&際,雄和発性親鉄元某が大幅に漉,%あるいは欠如したような試料が見られ

なかったこと､これらの元-;lf相互ILirlの分別もあまり見られt.LLかったことからし

て､凝縮退社､母天体上での熱変成迎IJr7･_のいずれの過q:を堵-えるにしても､今

回の金城仙試料LPの敗排発性親鉄元諺の存在JiEバターンは､これらの元r,),I;-の金

瑞相 (FeNHt])への1&り込みのゆらぎによると考えるのが臼雛である｡





i16 金属相中のCrおよび他の抑発性元,TE.熱変成にIけ る考だ

凶3ll.12において､2拝顔の平衡普辿コンドライ ト耶jltLaC■■olla(L6)/]'lLn

(H5日の金tiは=こおけるCrの大きな欠如が特徴的であったが､今Ld分8-rした金舶

用のJL滋バターンの帆I71をさらに検.,1するたれ 工賃な中柁蚊の抑党惟親玖JC

薫に碓捕発作視鉄Jtl宗で瀬も分析粘度の良いIrr'r･加えて,ClおよびN.で月日古化

した岡をtxl48 (a)LaCrlOlla.b)j'ltn)に示す｡,1日endeの金成榊について行っ

た分析結米も同ィ.A:二図J8C)に示す

コン ドライ ト耶石 (炭兵質/Lq一辿)の較不納残T.i中には､Crは､chTOmLle

LFeC':OJの形で多.:;LIに存在 しているため漉WJしていること､さらにLaCnolla

rTILlは､chrom)teの残止に占める別合が上り大きいことをIiJJtこ述べt･が､これ

はLDCnolla削ホの金属利においではclの欠如が抑P.=であることと非分的であ

･つ
次に､これらの金属州におけるFe/Nlとcl/Nlとの棚仇を同L19に,示す (LIll.I

行った凝縮計r)･の結果も同周に示す)｡Fe/Nlの変g･JM二比べ.C./Nlの変動は､

かなり人きいうえ､両駅石IE:Jでも大きな差)tllが比られ､その比はLaCIL｡llaの

jJ-が〕Lllnより小さい｡また,この同を見ても,これらのPiiTTの食1･J;州における

Clの/)(如は､凝縮過程では説FylがつかないことはJyJちかである Clの欠如が

IMendeの食捕州ではほとんどl上られないこと､鉄似イ了では.)1;'.;;I,'に大きいこと

をJl,-えあわせると.各馴LTの令蛸月日こおけるClの欠如の柁血は､それぞれのF;i

石のパル//の典変成蚊と対応すると考えられる

そこで､耶石の食k(1州と熱変成とのI対係をさらにギーだするため,Clよりさr,

に印刻 ′tの大きいAu.Caについて考えてみる

LaC‖olla(L6日 'L'n(H5)の金成棚のAuC.1のIIll:比をJlCo.Feとともに.CI

およびNlで触桔化して示 した同が図4-Ion)､ 図4110b)であるLまた､い くつか

のLg-oupのコンドライトはi石の金成伽の化'';f一割l戊についての文献仙(Ran.batdl.

1976)を.r‖日長にCIおよびNlでBil結化したEilfi･Exト111に'fけ √これらのLzIを見

ると､他のJC,lZの帆 ['･Jは､粍ね似ているが､Caについては.II汀l･■,-'タイー/によ

ち/T三が打は.であり.熊変L'L促の大きい削イl(lfliイl'-,{=タイフの人きい削イl)のi‡

刺 Fl:iと,祁刈(r:)にその損蚊が大きくなっている】Ctlは, l如 1かJJiかるよ

うに､/I,JI=10-atTnの時には､土成//TであるFeN】を合め､他のlJJLJ,言か凝諭

し終わる1100℃でも.:王とんど阿仰 二役5'lしておらrト 3%rl.牧),その抑
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栄位の大きさに特徴がある 温度がさらに下がってから､FeN.相に掛 ナ込む

と考えられるが.Ca浪圧に見られたタイプllJJの追いは､冷却速度の大小とfig辿

する (玲却追放がJiいと考えられる岩石･';iタイプの大きい耶Llほど､Fe･N.相

に掛 ナ込んだcaの芯が相対的に大きい)ことも考えられる｡

Auについては､図-I12に示 したFe/NIAuノNtの相関 (今回行った凝諒引鞍の

結果も同kHこ示している)を見ると､両岸iTf､特にLaCr10lla(L6)の食蛸相中

のAuINlは.ill_'空l'ガスからの一次的な凝解物の比より人きいが､け天体上での

典変成週経における拡散によるか,あるいはflt7品で.煮干のFeが筋化物 (また

は塩化物)i･作ったことにより､金成相中のiluの'.l,lJ合が相対的に上がったこ

とも考えられる,LgH8a).b)(あるいは､rPE)4110a).bl)を見ても､Fe.Nlなど

の1=_成分元諺との人さな分別は見られず､cr.caに光られた明榔な熊変成比と

の対応はLiられなかった｡





-117 ノ郎行のまとめお上び同位体分析との例辿

同位体比JLJ象元法であるRuを含むn金族ノ亡嘉および亡,の耶か いにおけるLf一

在皮バターンや存在形態の特徴は､以下のか )である｡

較不溶残iBは､いくつかの相か ら成り立っており､いわば､･tf:蚊分である

Fe･N･榊やSlhcate軸力唱 称するまでに凝鞘 したすべての成分の総和のようなも

のをL<していると考えられるが､Oslr,RUなどの白金族元,1号のT虚報も見られた

し､元滋分析の紡采や,さらには長編モデル汁汀との比較､検討から榔gjln',A;,'誌

凝諸物を多く含むといえる.長編温Jiiの.T:i.いOs.Ir.RUなどの山金鉄元,!;･は､大

脳系形成段桝での均質化の影響を受けにくいこともあり.砧TLiであった桝 UJの

輔報を締るのにイJAmである このため､較小解拭泣 (柑 二始源削√l)など捌 UJ

弥盟凝縮物中でのこれらの元崇の節目立体如成は.舛昧深い批 if対Iiiといえる

-)Jt燈小溶夕支削 lのC･は,化学糾成から別 け ると､ch王Om'te(FeC■,0.)に

近い形で多'TLにJT在 Lている｡熱変成比の人きいLaCll0lL.1削才】では､暇ィ､′存

搾抑 いのch'omlteの制令が大きく,金城側における欠如が#iB.である -JJ､

Allende耶石では､殻不溶械泣巾に､Crは漉縮しているものの､ LaC,.ollaJ呈蔓れ

ほど大きくなく､また令偶4mこおける欠如も小さい｡このようにコンドライト

朋石中のCrの#才E形掛 ま､拠変成比すなわち拡散による元,!/;iIlf分配と大きく仇

漣していろ 恨不溶残迫中のCh-omlteは､TL',niiの!ii_'Lガスからの金L･j:C.として

の一次的な凝編物では説明がつかず､sp】nel(.tIgAl0.)などとEL■楢 IHfl･なして荏長

編することも考磁する必92･があろが.これについては､J27で;.7-しく述べろ

こうした而からも､仲//の耶イ了物質のCIl'･‖;i:作如J釦よ､その成榊を探ろうえで

舛昧ほい7肌if肘史といえるし､相に､熱変成比の小 さい/I.'F.:Lr/胤 イⅠの恨不一結柁(.～

などでは､人鮎系初jrJJのClの'L!動/1･探るのに羽柴となりうる⊃



42 親石試料のCr同位体親戚から見た原始大槌糸iii･fgの進化

J2l t3crlSI:ゝ一crプロット

Fl石試料のCr同位体組成 (表3-9.図3-17)における｡1】crとe〇4crとの相関を

帥 ･13に示す｡これを見ると､全体的に､ES3crとf-～̀crは逆相IXJのI利和が見ら

れた｡また､AILende耶七やMurchLSOn阻石においても､較不溶残続は､溶解成

分に比べて､Cち̀crが大きくE5'crが′トさい傾向にある.さらに､QJngZhen駁石

試料では､有意と考えられる51crの過剰が検出され､Cゝ3crが若干qL-い仰向があ

る｡FA4･13に見られる本研究のCr同位体親成の特徴を検討する前に､Cr同位体

に朋連する核合成過程およびこれまで報告されてきた駅Ll試料のCr同位体にE娼

する研究船米とその解釈について説明する

422 Crl･･J伯仲に関する過去の研究

作品でも述べたように､Cr剛立体分析が､iiの核合成過梓や汁日成核祉53Mnの

壊変とのJ脚辿から注目されたのは近年である 1984科 こBl-Ck and AILeg■e

(1984)は､初めてAllende似石中の包祈物から5JcLの過剰を発見した 彼らは､

同試料において83cl･の岩下の欠如があることも指摘 しており､さらに翌咋53cr

の同位体比変鞄は､hln/CJの化学組成と密接にr淵挫していることを報告してい

る｡そ して,そのデータの平均値から､A11ende削JTの内包物の初期の13hln/

SiMn比を(44土10)×105と見117もっている(B】rckandAltegle.1985)｡なお､こ

の～3htn/5'htrl比については53hlnの竣変からでは説Iyけり かず,初JyJのClHl立体

不均iT'lやMn/Crの分別を名店しなければ.htyJがつかない他であるという指摘 も

ある(例えば､Lee.1986,Ha'pe-andW■esmann.1992)｡これらのAHendeの包

有物のデータは､その校､若干の朽測定などを す々い､B‖ckand ‖̂egle(1988)

に汚16されている｡この影.米を亡53C1-とcS-crとの仙l淵の形で図414に示す.彼

らは､i-C.の過剰を生成しうるプロセスのうち.他の核也のili収を同相にJ5-ぼ

り中也T】舶 リにな-)た訂1城において､韮山的に.什h'･迎刺の州 -i-仏をLLJJLJLろ

過LL.I)のみが､このAlten(leの'dイT物のデータに合うと矧 リJしている ま/.､

～'crの欠如は､これらの'dイJT物が,初jlJl人相系にiHLしていたi伽k根神 'Nnが

完今に蛾変する以Il:Jに形IJiされたことによると増えている

小作f一過剰の雑で衡迎従については､HarLmann(1985)らの軌論的研究があ
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るoHarLmannちは･競計的熱平衡状態(NSE)での超新生噴出物 (中性子過剰領

域)における核合成についての理論的研究を行い.特にAllendeのCJllで同位体

比舛常が検出されているFe近傍元素の中性子過剰額(.Sca.Son. ､一cr.ヤ e."N.

など)を屯JLミ的に生成する枚牌について評鰍 二検討を行った｡彼 らは､温妊T-

35×10IK･密度p-107g′cm'のもとで,中性子過剰パラメーター11-0-03の範

囲で､それぞれの核種の生成に関する計骨 を行った｡さらに､IP.-のstella,

Zone(すなわち､単一の-1)からの生成では､これらの同位体比災常を完全に

説明することはできず､ いくつかのstellarzoneからのT,ri合(Mult.zonem,x.鴫)

を考償すると､より実験結果と整合的であることをボ し･TI<n叫のすべての

ヱOneSの混合を考慮 して.汁井を行った (図4･15,衣4･4)

Papanastassl0u(1986a)は､AElendehnlTTの典型的な内包物(non･FUN)および

FUN(王'actlOnaL･O.1and旦nkno､vn空u亡Ieareffect)内包物のCr同位体比測定を行っ

た 凶416a).b)に､それぞれnonFUNおよびFUNのじbヨC,とE54crとの州XJを示

す｡nonFUN内包物においては､14crの過剰および53crの若干の欠損が見られ､

BLrCkらの主張を仲確.訟している｡また､FUN内包物では,non-FUN内包物よ

りも5-clの災7;･;がより人きい特徴を持つ｡

彼らは､これらの試料で見られたcr同位体Ht成のハターンを､｡｡rm｡1なF;‖立

体成/JJlにexolECな成分が加わったという考えに)占つ'き､exot.CなJ&分についての

説Jyほ 試みた｡FUN内包物中のEK･141におけるILcrの過剰は､他のFe近傍元

滋の中セtf･過剰核(48ca.'OT■)にもrDJ様の傾向が見られることから､LP性 (一週刺

の熱平衡過程で合成 されたel10ttCな成分が使先的に加け)ったことによると解釈

している -IJJJ､FUN内包物中のC-1における5-cJの欠如は､exol'亡な成分とし

て､中性 T一過刺核-'1czが､参山ti同位体52crをはじめ他の同位体にkLlして著しく

欠如した成分を考慮 している｡あるいは.C-1におけるCr同位体糸目衣のハター

ンを､牧に､大粒糸の初31JJ物).01に特徴的な仰向であるとすると､入船系のilTLy.lil;

の同位体執成やEI(I-41の執成は､その徒に､IHJH一過剰核に'iiirんだ多 くの

exottcな成分の付加が必要であると主張している.

Papanastass･ouandBHgham (1989) は､そのf72､Allcnde臥JJlトのpurple

splneh･lChlnClusions(BC82HBl.BG82DH8)において､C1よりさらに大きな

i.crの欠如を検出しているが,この結米も図4116b)に′lくす この談川 二ついて

も､1'ca,･OT)という他のFe近傍元糸の中性 1-乱刺払 こもUJ様の欠如がi上られる

ことから､中性 (一過剰指が2.-しく欠如したexot'CなJJE分のイft布を′Jく唆している.

また､Allendeの包有相に見られる 】̀czの欠ilH土､B‖ckandAllegreとrL･JJ丸
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Tibk4-4NormalizedNSE(nuclearStanSnCalequillbnu.T.)abundancesaLTI-4(4×109K)

(tlOrTnalizedby48ca=100)

5 ':Fh"m ezd.'1如5Ld9 % byk l,9若 5,0-,i61

SJ:紳ZOne 77=0･128 ≡1･00 00826 00803

77=0147 =100 0.0368 00710

仙 1b･WnemIXlng 77mLX=0159 ≡100 0.03

77'T13LA-0195 ≡100 003
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これらの包JT物が､5'htnが完全に壊変する以前に形成されたとjJ･えると説明が

つくとしている｡一方､EK-i-4･1に見られたMcrのPLigは､仮に消滅核稚i3hln

の壊変に起因させると､5'htn/5～hIn=4×10.となるが､その過剰の大きさから

ち,むしろ､太尾系において5'cr'SIcrが実質的に不均質であることを示すもの

であると考えている｡そして､S'crは､中性子過剰の熱平衡過程では合成 され

ないので､中性子過度可の/J､さい熱平衡遇掛 二上り合放された成分の証拠となる

と述べている｡

BlrCkandAllegre(1988)は､先述したAILende擬石の内包物のデータのほか､

エンスタタイトコンドライト院石 tndarch(E4).石鉄郎石 EagleStatIOn(バラサ

イト)の高Tr'1度のCr同位体測定の結果から､5'crの剛 立イ刷上変動は､消滅核種

53Mnの壊変に上ることを明らかにした｡そして､これらのデ-夕から､初期の

5'Mn/55Mn比として､lndarch限石で (109±024)×106､Eagle Statton臓石で

(23±03)×106を待ている.

また､rn】グループでは､その後､政権の炭窯質コンドライト朋石中のCr剛立

体分析を､段階較処理法を用いていくつかの相に分け､C1からC4にいたるま

で系統的に行った(BlrCkelaJ.1990,RotaE･ueEal.1992)｡

BlrcketaJ(1990)では､53crの同位体測定結光のみに駅遥して誠諭しており､

初期のb3htn/SbMn比として､01guell(CJl)限古で-2×105､MuchlSOn/Murlay

(Chl2)舶石で12×105,Karoollda(CK4)限TTで(06-35)×106を祷ている｡

Rota'ueEaI(1992)によるClからC4タイプそれぞれのCrr小三体如成の測定範

紫を､ C53crとじ51clの相帆の形で図4-17a卜 d)に′J汁 ｡彼 らも指摘 しているよう

に､5.crのJf-の災常は､C1からC4タイプのいずれにもイ7-在するが､その癖人仏

は､Or･guell(Cll)-100亡､hIuchlSOn/Hurray(Chl2)-27C､FetLX(coョ)/

coolidge(CV4)-28Cというように岩石学的タイプが相加するにつれ､大中;'llこ

強少する傾向が見られる｡彼らは,この悌rl'JHこついて､隆i石母天体における二

次変成の効果に上ると考えている｡また､Cll/CM2では.同じ隆i石の光なる相

で､正と!1の両方の)や一常が検川されており､54crのめ掛 ま,CM2ではlractlOn5

(ref'acLoryphases) で特に大きいのに対し､CIlでは､fracいOn5上りfrachon4

(sll■catephases)でさらに大きい 一方､負のFm･-は､Cll/Ch12のE-aCL･onl.2

僻 に谷をいこ叶溶な成分)に見られている｡また､S3C■のJt:-I.li･;は､b̀crの舛'.i;a;より

小さく､Jt<Lも大きい5'crの過剰は､hlnの浪締した舶=こ見られる(帥 二示 した他,

xar｡｡..daのEracLl｡n2では､-248という53czの正の5℃',WfL_r･示すものもある)｡彼

らは､炭#質劉石中に見られたCr同位体比粥.1f･,'t二ついて､次のような過程によ
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ると考えている巾

異なる俄合成 j̀L象は､照なる同位体親政を生成する｡それぞれのS｡U,ceは､

同様の元速をLL成するが､これらはそれぞれの核合成サイトにおける特定の物

理化;戸的環境 (例えば､C/O比)を反映した粍なる鉱物中で凝縮する｡すなわ

ちJ l1-の特'JEの鉱物を溶解するリーチング法に上り,同位体比災常が検tl･.さ

れうるし･剛 立体分布が不均質であれば､正とカの両方の鵜･,I;I;が検出される｡

また､6-crの人きな同位体刑 ･;が見られた相において､SOT.や5咋eの有恵な削 ･;

が認められなかったことか ら､彼らは､それぞれの元藷が鉱物LPl二分配される

プロセスといった■cosn.･cchcmlSLr).が､汁nuclcos)nlhcs■S･とともに隅石中の同位

外苑'.･;fの確解にとってTr･甥 であると主張 している｡

次に､～3crの)で常は､ト1n/Crと大いにIW連しているため､7i'i7岐核岬53Mnの布

引二よると考えている 積合成のモデルによると､Fe近傍元,)rJま､大,Fl･芯ilTiに

おいて､そのJf命の舶後で生成される (超新J71_による生J'L物)が､SJc.が大き

か州tl絹,池 の1)イトで合放される-A､53crの)で･.L;･;をEI;JJRする53M｡は､より

低い中性 r辞.一皮のサイトで企成されると増えられている

さらに､他Jl命の53Mnおよび安定なら4crのJE;JのF対油は､淡紫'1-ll-コンドライト

の形成と54C'の与tl'.li･;%生成した核合成JJt象のTLr"の馴 iJr)州 池を札 ､∑する血で屯

盟であることを指摘している｡

0-guell(Cll)lfJの大きが Jcr馴 ･.については､その後､oueEaJ(1994)によっ

ても臥.ll_されており,やは りJlIと負の両方の光一.汁.79,'検川されていることから､

少なくとも2つのa'.omalousなC-のcamelSが存イJIすることが示唆されているo

EasLandheland(1989)は､MurChlSOn郎イ了.fJのCl･‖chpmksp川elsについて

C-fL･Ht川､比のu悦 を行った｡このk',-ni-について､ ｡■3C-とC,Jc.のイ川対を示 した

のがRI▲118である｡Il'LJkはあまり良くないが､概して'Crも'Jc'もともに遡刺

がLLらii､そのjLl!刺はIn!なるSplnelrEiJで不均fJiに分布 しているのが特'G:zrfJであ

る｡も'crの】†旦刺を仮に的Mnの峻変に起因させるとsp■rLels中の53Mn/5･htn化は,0

-JX103と人きく変gihした/JIJrTとなr)､PapanastasslOuandBHghamの,1日ende

削t)HJのp■nksplnelの紡火と考え/utわせても.触らは､今ITqのi'.火について､

Ellnのl州'1な.:dI抱というより.耶Ti物Tiや初jUudi;糸にu､cll'7日tl仏が小竹iuTt

に分イ†J'していると巧えるほうがr'1雛であると耕論づけていら

その後､S'mo■.eral(1994)も､入tu'chtson耶TTlFJのCh■omlanSPLne)Sについ

てCr州 :'1日ヒの7m定をTTっているが. この泉Hl1-も1那加こl如 18に示す｡ここで

は､これらのsplnels中のCrl糾1.作れ,Eは､;I-(_''･;;･･のClrL･Jf.).什如血と;ごミ'仁の鞄ullで
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一鼓しており､LIILendeのCAⅠで見られたような問11-のC洞 位作比朋 では､認め

られなかった｡測定誤差が大きく､今後さらに朽測定の必箕はあるが､同封 t

の澱議剛 立体の親米からも･これらの入turch■so掘 L'のCh,omlanSPlnelsは､

AllendeのCAIsのsplnelsに比べると,上りnormal(≠ellm'xed なIeSer､｡.rから形

成されたと解釈できると彼らは主張 している｡

また鍵近･LosseEa/･(199州 ま､VlgaranO(CV3)の4つのreLractor)･川Clus,ons

について､Cr同脚 本比測定を行っている｡この結米を､(つ'C,と｡二･C,の帆和国

として､同419に示す.これらの包有物のうち､3つ(LSW l6232.16233,

16238)は,Al1ende官主イ'-の大部分のInCIus-onsと似た剛立体組成を).fつことから､

大部分のAllende川Clus'onsと同じlSOLop'creser､olrSから形成されたと推左して

いるD-jJ-､残りの1つの'nclus▲on(USNM 16235)は､.4C,にflの淋甘,･tr･検.[目

され､さらに一Ica. 5OTEにも大きなflの与t:常がILられるなど､AHendeのFLN包

イJ物のClと良く似た同位体バターンを′J寸 ｡ところが､UST(hu 6235とclで

は､-1f成分Jt;,Jiiをはじめ､徴 :-モ元某も非,.1;I;Lこ舛なる漉蚊を′)こすため､r日日.1.体ハ

ターンが似ているのは､初jtJJ大協系に同位体的に5℃なるrcsel､･o"SがIl･JEして

いたことを'示すものだと､彼らは主張している

Lugma=~などのLaJollaグループは､ここ政咋､分化 した朋石であるanglLlcs

(LE＼V86010,AngradosRels)やeucriteS(Che･､on),KuLTCh.),J… nasIJU＼-I)を川

いて,MnCIF;日立作系進化に&づいた初lUJ分化のタイムス//-ルに快H-る71)F光

を行い､初JyJのb3htn/'W n比として､angr'LeSで(129±007)×10b､cKで

(36j=05)×106､JUVで(32±05)×10bをiijている (Lugma‖ e【al.1992,

1994a.b)｡すなわち､これらの分化したPliイIllT;Jでも､-55日)Pというわずかな

形成イー代の追いがある(euCr■tesは､ang.1teSよりも-55hl)形J糾 ･:代が-Zすい)こと.

さらにこれらの//[化した削石の53cIP'C'比が､地球の他より大きいことを指摘

している｡

彼らは､ごくJI-1誹のFL'L文 (Lugmallelal.1995)で､現イLの地球におけるiltい

5'cr/57cr比が､Crに対するMnの欠如‖二よるとすると､その欠如は,縦惑lI'.JjiL

榊 Hこ起こったものか､あるいは -̂Pii係 に5'Mnが劫行ノJl･'･Jに小E)群に'/t和 して

いたことによるものかというI.'り粒捉超を行い,コンドライト削イlが.地1.人や'JI

化した削LTの究漣のbu'ldingblocksであることから､コンドライ トlliイlLこtL

らのI.'り地を附く鍵があると々えた

触らは.こうした罰此Li･から.2LTlの?守)喧コンドライトl:iHI ID 川 HMt(H3 .Ll l.

PIa'n､le",(H5日について,C-r"lftl:作比il】帖 をTTい､これらのコンドライ川 iI
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のhInCr1.,1位体系進化LgH二おける瞬き(初期のS'htn′"htn比)は符しく､angl.Leら

ととも',i!ぎ平行であるという結果を待ている｡すなわち､地球は､コンドライ

ト駅前やエコンドライ ト耶石に比べて,b】Mnがかなり少なく､地球の主要部分

は､おそらく､achondrrlesを形成したと考えられるCh｡ndr.い｡mate日｡1とは搬な

る功罪から形成されたと考えている｡これより､1人いこおけるLt入Inの欠如は､

山 の挿発作の大き引 こよる可能性以外に､初期大鞘系において､SSMnが動径

力向にイ;jS}質に分布していた可能性もあることを示唆している

LaJo‖aグループの他にも､Mn･Cr州 t:I-_体,系進化に益づいた研究は､ここ放勺二

内にもJBんに行われており､Nyqu■steEal (1994)は､同じくang,.tesLEW

86010のCrrpJltl:体軸奴から､初期の33Mn/bohln比として,(144±007)×10tを

見析もり､Allende駅石の内包物 初期の53hlnJb仙 比=(JJj=10)×105Jの形比後､

182士17人IyにCr同位体について閉じたと述べている.また､Endlesset a/

(199▲l)は､Lvuna(CIl)についてCrr･･Jl.L･.作比洲淀を行い､初期の53Mn/53hrn比=

3×106を柑てお r)､この耶右は､A‖ende削イTのIJtJ包物r初jyjのb'Mn/bbMn比=

(44士10)×105p 形成役､165±17日)に形成されたと述べている｡また､EI

CoTeSyeEaJ(1992)は､イオンマイクロソロープに上り.4つのエンスタタイト

コンドライ 川 ユイIMAC88136.88184.88180(EL3日 nda-ch(EH4)のCrr■-)化
体比洲fcを行い､hIAC88136.88184,88180(EL3)の仙JX成分では､初糊の

53hln/5bMn比が､loョ-106となるのに対 し.Tnda'Ch (EH4)の仙 IEJJE分では,

106-105という泉u主fL･和ているO

以 hiiできf･ように､これまで性iイ(物JlrrfJにiLられているnC-の)で瑞は､一

れている すなわち､～t:なる核合成Ji成物を担った)11なるタイー/の11順 物̀h1-Jliの

'rcscr､oLr"から,そのような.'X料が形成されたことによると考えられている｡

-)1-､朋石物fJi'lllに見られているuCrの51㌢.1;･,'は.).I_1本的には､TllJ'減投付 ,'Mn

の寄与-のJT二によると考えられており､そのう糾丁の稚Jitおよび.紙剤小のMn/Cl比

から.初)UJの)3＼1n伽Mn化や試料の形成,'r代に1刈する1I'1維rl･子:jている>ただし､

如漸炭法fl削JJの内/d物などで比られる5】clの111'.;;rLま､'Jhhlの地変に越川させ

るだりでは:Si例がつかT-､削石物fJfや初)UĴ一搬系には､C-rHHl'F.外か小J!)Jltに'Jl

イIJJLているというJZえも多い｡

ただし.5ユclおよび､1clの内ノJに迎刺が11られた談判は､IIclのjq刺がある

と考えることによっても甜yJがつく これは､こうした式日の多くが､LS'clと

I Es4C,との仙 M Iにおいて､勾配がほ･2･2のL-'臓 ｣-_に付;.′け ることから("は る



すなわち､これまでのCr同位体比研究において.jTr.f.･が見られたハターンを

まとめると､1)核合成過熱 こ起因した～･crの異常 2)消滅核秤 3Mnの寄与の差

に上るb!crの異常 3)uCrおよび､1crの過剰 (soc,の過熱 こ上ると考えることも

pT舵)がある｡また･明確に指摘 している例はないが､Eも3crとEb･crの逆相関

は､Jl))ende阻石の内包物(臥 14､匹如 16a)参照)や､V.ga,anoRiTfの内包物(Eg]

419参照)でも見られている｡こうした点をふまえて､本研究のCr同位体組成

の結鵜について考察する｡また､上記に述べた以外の故合成､s過程などの可

能性も検討する｡

4213 Q･ngzhen開石のCr同位体比とEコンドライト中の高温凝縮物

初期高温凝,%物と5-cr変動の関連性について検討する榊 二､6忠と考えられ

る"crの過剰が検出されたQlngZhen限石について述べる｡この結果-は､従来､

炭粟flr限石で発見されていた星の核合成過程に起閃した54crの不均- (過剰)

が､エンスタタイト(E)コンドライト臥石であるQlngZhen臥Ilにも残存 していた

pTlEE性を普味し､この限心が形成されたとされる原始大脇系花祭の極めて還元

的な打順 に,局所的なcr同位体の不均一成分が行itしていたことを示唆してい

る 桝 二､54crの過剰が検trJされた試料が､酸イこ溶残並でなく､椴可溶成分で

あることが注Elされる｡取可溶成分の54crの過剰としては､Rota,uelal(1992)

I のCll隊i石 (0.guellrlvuna.Ala,S)で検liJ･されている｡先述したように､これら

の駁TTでは,5-crの濃縮が､frac【10n5 ('efra亡Lory phases)よりもf,a｡【.｡nヰ

(S･1･Catephases)に世も人きく見られている｡そこで,図 4･17a)に示 したR｡ta,u

e【alr1992)のC71駅前の測定結果-に.本研究のQlngZhen飢tlの桁米を同時にプ

ロットしたのが図4-20である｡この回を見ると.EnCrのrv荒井が大きいものの,

S.crの過剰のendmemberとして､Orgue■1のfracいon4(S■Ⅰ.eaLephases)を考えるこ

とができる すなわち､Orgue'傾 石などにおいて､S.C■の三郎 IJを引き起こした

ような一.Crの漉諭したhostphaseが､QlnEZhen駁石の測定した試料恥 l_Rに含ま

れていたことが考えられる

S.crの続編したhoslphuscの別の可能性として､Q川gZhenhnlj,に,Eコンドラ

イMTイIJの還元的環境下で生成されたと推 測される位.･T洛な)でrrなclを含む鉱

物が命まれていたことも々 えられる

一般に､Eコンドライトはi才子が.非';Li.,'に還元的なリ､王削二あるのは､これらの

駁tlが､P.油(0)コンドライト隆i石や炭題Pi(C)コンドフイト朋石に比べて祐い

H/0あるいはC/0を持った星雲で形成されたことを･示唆 している (例えば,
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Kalteme)nandWaSSOn11986)cKalLemeynandll-aゝson(19861は,これらの比の

分別を起こすメカニズムとして･(1) H=0の凝縮が､入院からの抑経が追い領

域で起こった耗米､H′0が馴 OLた(Baede｡kerand＼lasson.1975による馳

(2I dust/gasが域dr的に大きくなったために､C/0が増加した(LanmeI.1968

による説)などを挙げている.

彼らはこうした机如 ､ら､原始太躍系L!_･=-は,槻Jyr的に不均Ftであると推測

され､人指からの距穀が応 も近い節域では､根端な如成が卯 年されると･jI引言し

ている.そして､11'iIに至る星間宴のfragmentprecusO-が､神々の特徴を持っ

ているとすると.lnj転軸の近くの部分は､ややCr.chで､より伽 聖動_.芯の大き

い部/Jlは､Onchになりうるとしている さらに､C･H｡h物質は､zucke,･ma｡ el

aJ(1986)･ZuckermanandAHer(1986)の研究に上れば､十として､亦色巨払

および惑岨tur'/工の星か らLF',r_I.rilに入 り込んだと考えられるのに対 し､0-日ch物

質は,超新屋･.起源と考えられるため､hiFI'り1におけるC/0のばらつきが,llJJ了等さ

れると縦んでいる

LaLtlmelelal(1978)は､炭兼/暇J･;比>1であるような還Jt;的な甘夏域につい

てJt滋 鉱物の凝縮の..ullを行った｡これによると､E:ノン ドライ トJJ3iイ1が形

成されたようなJ棚 太陽系星室の還元ry･)な甘夏城では･TIC･C･SIC･Fe,C.A)N,

CaSなどが掛 Ll'Lで凝縮する鉱物であることがわかる 彼らは､これ7i･光鵬させ

て､これらの鉱物は､Eコン ドライ uliJlにおいて､p'esola'gra‖-Sになりうる

と紗那1している

これらの鉱均のうち､casは､掛 こr･T溶な鉱物であるし､また､cAIsにflま

れるpC10､Sk･te(CaTIO3)や hlbon,te (CaAL,0.1)といっt･非'.lil;に暇化的な

･eE-acto!ymlne一･alsのいわば対照をなす還)亡的なIef-actoJ)nllner.llsの 一つであ

るという捌 由 (例えば､Lar.merandCanapathy,1987,Lundbelget.lI.1992)

もあり､今阿のQ■ngzhenhLi石の暇可執 'L分の州-111'/_･C'のca… elであbl･T拙作も

考えられる｡'j:打には､iJ'L-的制約のため､Qlngヱhen耶イ1については､段酢酸処

月l法ri･)11いて.いくつかの棚に分けることをしなかったので､どのような州に

そのような11!朋のCt-が存血するかについての払.削こできなかっ/･

これまで､他のEJン ドライ ト耶TT中のCITTiJ位イ1く測;izの例として.BIICk.lnd

AJIcgl･e(1988)によって行われたIndalch(EHiI)は呈イ)のt舶 .'ある.ilEらは､投耶暇

処pllILL-を川いて､この朋TTをいくつかの州に分け､それぞれの州について､CI

I"Jl立イ州 け'/Efl･1-(-)たが､どの棚からも一cT/L'cJの)し.･;.;は検1-Jr.されていない｡イこ

研究との411逆は､QJngZhen(EH3)位拓 とIndarCh(EH▲l川im 二分まれろC■･lJi//Iの
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Carr.erの逆いによると考えられる｡突臥 EH3とEH4.5では.鉱物的組成にお

いて･かなりの相速があることが指摘されている(KaLIemeyn and ＼＼,asson.

1986)｡Cr漉皮についても･EH3とEH4.5とのruJでは､各phase(例えばL,olllte.

n･nlnger'le)において･非常に異なっている (衣45-参照) 母天体あるいは原

始大隈系星空における場所的な違いに上って､特異な剛立体勧成を持つCr成分

が不均一に分布していた可能性が考えられる｡

4･2･J S一過程の枚合成による影菅の可能性

Q.ngzhenBi石に見られる853crとe51cr間の傾向は､この試料に､s過程の核合

成の影骨を上り強 く受けた成分が含まれていたため,う】C,が減少 し､5-crが増

加した可碓性も考えられる｡

Murchlso順 石など始糖的炭窯fJl防石から抽出されたS王Cには､JIT,ガス､C.N.

Slなどの元掛 二大きなFDHlt体比舛常が見られ､こt_は､ACB(Asymptot.cClant

B.anCh)star-での桟合成に山来することが稚告されている(例えば､Lew.S.etal.

1990.1994).ACBstarにおいては､中心の炭京と硬滋のco,eのJl.川 を巨大な

水素のer川elopeが牧 り巻いているが､そのrlfH=ある細いヘリウム燃焼助 He

burnlngshell)で.s過程が起こる｡

S一過群の&本的な方程式は以下の退りである｡

響 a(A-1)N(A-i)-a(A)N(A)

ここでN(A)は､質品数Aにおける核仏の存在度､ Tは､JJ.fJL･j】で梯介した中

性1-火､Oは､Maxwell分布に従った平均llJな中性(-)Ili独断刑 'ffJ け

いま､人縦糸標準物糾 こ対する初州高温左編物のS･迎従の核合成のゆちぎを

考えてみる｡中性(一火の変動の大きさ(C､ccssnculrOnllucncc)をdT,CI･の各同

位体 (fi'jJi数Aとする)の中性子捕腔肝的l稲OをcT̂とすると,C-の各同位体

の槻 IAo,変醐箸 は･それぞれ･

5ncr _o ~～oAT

62C･ (oSl芸 -o中

も'cr (α･2塑一仇.)dTNn
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Tablc4-5DlrTercnccsLnPhasecomposJtlOJIStX:L≠eenEH3andEH4,5ChondrltCS

← 叫 L̀Jh 芸 慧 仙 C" dkm 'mn,慧 WE.d= よ竺COmPOnCnl composILl0nalrange
EH3

-.p b 【QIFc.Nl)】 Si(%) 2票 .6 ,T_4,-.55Sl(%) 23-26 33_35

Nl(%) 24-33 65-79

schreltX:rSltC l(Fe.Nt),P】 Nl(%) 108-155 63_136

mlLIC (FeS) Cr(%) 05-t8 15-28

AITnlgenLe l(Mg,Fe)S] Mg(%) 235-260 89_193

Ca(%) 0351065 ]3130

Cr(%) 014-03) 16-20

Mn(%) 116-152 40-71

FC(%) 130-156 15-28

ddhamlLe (CaS) Mg(%) 05-09 07-17



5･cr (05選 一054)dT

となる｡

ただし､Cr同位体比測定結果は､50cr,52C,で規格化 しているため､この

ractorの効果を考砿する必要がある｡SOcr/52cr比の変動係数は､

(1-0 細AT'[1中 農 -052)AT]

111(0--052･仇卜詣 AT]

であるので.

ど(5%2)-(05010 5-05.慧d咋-｡AT)

であり､Bl格化係数は､53C･/5Zclに対し､1十射 5%2), 5'cr/52cz･に対し､

･十8(5%2)となる｡

すなわち､50cT/52ctで親格化 した影智を々臆した帖の53cr/52crおよび

51cr/52crの変動は,それぞれ近似的に､

C(5y52)-[(052荒 -05,)-(05億 -サ 沖 ,

E(5%2)-陣 選 一o")-(U茂 -叶 ｡巨

(*)

とよされる｡

いまJ!3J週にしているのは､恒星中のS･過程における小作子州石壁であり､その

際のJili#断iEi横Uは､kT=30keV (T-348×108K)の時で代-鼓させる場合が多

い｡一方､ACE starにおいて,S一過程が起こるのに必輩な中性子の生成に諮与

するl'C(cL.n)柑Oの反応は､1.5×10SKで解も布効であると考えられている (例え

ば､Tabhashl,1994)

crの4つの安;と剛立体 (および'lv)のkT=15keV.20ke＼＼25keV.30keVおよ

び40keVの叫の中性 /･揃雑断面耕CT̂ならびに太織系巾イIJ皮N̂ は､衣4-6に'F

したとおりであるが､これを倣って､ (*)式より､それぞれのILi政における

'】cr/sZc一･および･一cr/'→crの変動 ●eF'cr/iZcr). eP̀cr/5~cr)を求め､その比の形

で衣したのが､凶▲121である｡
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NeutronCrossSCC110rtSr)

thesolaTS〉Stem■) O(mb)

(ALOTnS/106S･) E.=15keV 2Cke＼′ I,_5keV …
J
…

㍊

㍊

9.I14 7322 6067

87.87 6422 5062

9.140 9070 8930

ll_08 88.43 7036

1082 7988 7I)_15

I)Taken｢romAndersandGrc､esse(1989)

I)TakenFromBeerelul･(1992)
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本研究のQtngzhe順 石試料で見られた{3C,e5･C,比は､ 025- 012はFkFで

あるから､これは､kT-14keト 19keヽ･における中仲子照射に机 呂する (ここ

では､51Mnの壊変による【5'crの若干の変動は考嵯していない)｡一方､もし､

Rotarueta/(1992)におけるCll鼠石(Orgue'L.Ivuna.,llalS)のfract10n4(S.llCate

phases)を､s過程の核合成で説明しようとすれば.ほ.ぎkT-30ke＼における中

性:f･捌 Tt:対応する｡すなわち､初期高温左端物に､S一過程の枚合攻の影管を

より強く受けた成分が含まれていたと考えてもうまく説明がつく

次に､本研究のQlngZhe掘 石のC'同位体比測定結果をもとに､試料に及ぼし

た中性子束の変動の大きさATが妥当であるかどうかを見僻もってみる.

kT=15keVの時には､ (*)式より､

E(5%2ト 381(mb)AT

となるが､今回の淋 宣託糾 こおけるe(54cl/ゝ'cr)の正の変動の忠犬イLTiは､-20×

10̀ であるから.これをもとに､試料のrl竹 子火の変劫の人ささATを求める

と､dT=52×1021/cJとなる｡

一方､AGBstarにおけるrI】純子火の変動の人ささdT ĜBは､Hnlのs過程の拝

掛 Sr･TIJPlo-102)T､中性1-蜜)iEnn-104/ぐJおよび15kcVにおけるIP性 Fの適

皮U-5A.V=17×108cm/Sを用いて,

dT ĜB暮ndU15▲.YE - (05-5)×10!5/cJ

となる｡すなわち､Q】ngzhen試料のCI剛立体比変弛:;いよ､AGBsta.のヘリウム

燃焼毅において中性子捕雑の彩管を受けた物i'守が､約103-10一倍に始まって含

まれていると考えることによっても才･盾なく説明ができる｡

J･25 校不浴残的におけるcS4CrとcS3crの逆相t姻

僚不溶技泣中のMn渋皮は､非･.1;.,.に′トさいため､b】Nnの壊変に上るE53C.へ の

影甘はほとんどなく(<03C)､生成時の5'crと'1C'の過剰の相LWを見るのに適L

た淡JIといえる｡jF:研究の位不溶残近試羽のCr刷立体化測定対.･架(下線的 を､

逝去に/Ju{されている暇不溶械述試料の泉純 とともにじ5'crと ｡･一C,･とのイ川村の

形でF'したのが臥 22である.この国の 卜には､soLarabundaneeを仮定した峠

の～-hln/SゝMn比が'T(されており､初MIT'盲1品凝輔物の1trl化を示-4州k･I的な咋問ス

'J-ルをi<しているー53hFn/5'Mn比のゼロ,..-Tは､Rola川 e= J(1992)によるCll

コンドライト(0'gucH.Ivuna)のバルクのcnCrの-1'-均的0385を肱町にとった.

伽 22は､均 一な右i'i:から､Clが.A:;】i誌鉱物として'l成した城/U-を想HJlした場合

の各試碑の細対的な凝軸i年代を示している,椴小船戸長汀tでは､汎ねflのCも3crお
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よU止の861C.を′1け が･Murch.sonやAllendeなどの炭法.質コンドライ順 T.の

較小港秋 作ではその程如 -より大きく､Nue､oh1eICur10やLaCl.Ollaのil･･im 辿

コンドライ 川 i石の酸不溶残武では､各椎コンドライ トの′て)L,クのlt･crc,一cr

似 二近い他を示すという傾向が伺える｡この榔 那土,crFp)伯仲の不均 一が､時

間の経過 とともにyJ一化され･2-3hla以下の比較的短い時間スケールで､均

化が進んだことを示 していると解することが叶舵である

このJJl沖 よりIuf･しく検討するために､hln.Crの凝稲創 ?_と,,hIn,err.･Jは体系

進化について考察するD

J26 Mn,Crの凝縮過程と53111n5'crr‖J位体系進化との閥辿

るため､･1･12で取 り扱った親鉄14元,Jr;(Gaは除く)にhlnを加えた15元,}拓で凝端

モデル計升を行い､Crとともにltlnの凝掛 二おける)1!動を検日.lLt･ ..fmJj法

は､412と全 く剛 東で､Iphase mode)の城分について､今Il三三10･atmで.,E許

した MnにIigする熱ノJ乍仙データは､先のJANAF(1985)を参照 した この耗

米をo(1423に,I-,す L1423か ら､Mnは､ i二成分であるFe.N.など他のIL17己,i,;那

崩諭し終わった際にも,ほとんど金l･引馴 EIに長軸せず､i.三･11.の全t]j1-10事a1,.-の

時には､FeNl州が人部分凝縮する1200℃では､01%以 ｢.FcN,州が,JLl三に

凝耕 し終わる1100℃でも､1%IJP)しか左右亮しておらず､大部分がその後の

S･EleaLe柵の凝離とともに固化するものと想われる.-ノiCr･は､これらの.hiJ史で

は､ほぼ完十に凝縮を終えている すなわち､･H甜割 引二おいて,hln.C.の化

'Jと分別は効果的に起こると考えられる 'k際､暇不前掛わ.においては､rliイ▼の

相方=こよらず､バ)i,クや論新成分に比べて､Mn/C一比は小 さく､ch.0",1te

(FeC',OJなどのCr-HChの成分が3生'E.:I,Iに見られた これらのコンドライトf;illの

硬ィ､溶婚約l二は.いずれも｡hJO'n'te(FeC･,OJがllY･追lY･)に含まれるが､)'JUl三･'iA'fコ

ンドライトbnlJl.JJのchromLteと､平衡†王]LAコンドライ川 m 小のchrom■teでは.

災なるJJR関である可能性がある｡

127 原始人似系iTi']三内におけるCh･onLle(FeC･･:0.)の′L成

JLli約人縦糸lJi'滋におけるch'omLLeの生成にl対して,Le" ■seLaIr1975)による

と､chtonllteは､7:,.;温のJi:.:始人指糸jl'/i:ガスからの初jU)私拓.物ではなく,

FeN■Crallo)pのようT.I初jyJ左称物が､

169





Fe+2Cr+202-FeCr,0. (I)

のLILchLで･低'Liで変攻によl)生成した二次的な乾物であろうと祉qlした,

さらに､Le､､･seEaJt1977)では､

Fe+2Cr+4CO.FeCr…0一+JC (2)

のLi仏のように･FeやCrのgra川が較化してFeCr20.ができるのみならず､さ

らにCOを倍化剤として･C(carbon)も仙時にできたのでないかという考えも示

した｡

(1日2)のように･Fe-Crのgra'nの酸化反応でCh,om.Leの生成が起こるとした

叫介･Fe, Crの穀編校､比較的低温で生成したことになるが.熊力′芦的デー

タに制rRがあるため･淀:Tu的な取り捌 ,はあまりない そこで､,Ippend..y i

に示すように.熱力学的データをもとに､FeとC.の暇化反応でch-0,",teの/L

成が起こるとした時､そのLjZ成温蚊 (chrom■teとして安;iiに/i-LlこするiLl.LJi)

をILもてもってみた｡これによると､このFeとC■の椴化反応のfW/ii雛 (T)は､

670-680Kで1以上となり､chronl]Le(FeC'･20.)は､この温IA以 Fでようやく､

FeやCrのIil一作よりchron-■Leとして安定にイI一心することが示された

K･oteEaI(1993)は､汁フglコンドライト削√ErT.のch.0,mt.cch.nd】uLeにおい

て､C･/hfgが非'T･i.''に人きい(180750/Cl)ものがイ(-/Lするが､これが､Il!}_L･で

の､畑 Tソロセスで:mJがつ くか検討するため､cEの炎と縮迎ili.について考祭し

た｡彼らは､chlom)leのま1=成反応として､

2Fe+02+2C･｡0,-r2FeC■20.

の反I･L､を考え､chIOm･teおよびp･croch･･or- C(MgC',OJの茄圭前日ま､sp.nel

(hIg,ll20.)と間柄相を形成して起こると考え､その凝掛 誌皮をT,ITyした..彼ら

の訪Ifl削 iL引如 24(二′J寸 ｡これによると､例えば較ふ分日が､PI.,/PHn -

1500で･11'ai'の全比が10■atmの岬には1200-1250Kでchl0m.tC(FeC-′0.)が

凝諭するが､Clの凝鰍 ま､ilig1-の全山三が10-a=一.かそれ以 Fでは､ l.として

splnel(･llgA】20一)にFlT･捕 したpICrOChromlte(hlgCr,0.)として起こる｡たたし､こ

の凝諸も､hlgが入1g2S10.として凝薪け るTLは よr).払10K低いし､たとえ､

Ill.'l':をより椴化的 (pH｡/P",Cが低い)であるとしても､hlgの方が より

'ef'actoり･である1=め､iA'=-での平孜i7ロ七スでは､chron=tlCChond川Icにお

けるC■/Mg(180750/Cl)は説Ig川;つか{.L･いと彼らは I三]11している 手錠らは､

人仏系仙卯物'(trのイこ','i/tな拡充過杜での稚止には､cIAlがTCT{輔 していろこ

PにŶ.J=ハ このような/'Ii発遡71'-で､ (ケイ恨l王のパル//から)sp川elがT,I.派 ;

し.さらに,その絞.この城i'̀}のlr'i凄およびlTii!,..A,.I,1-ェってClが,uか}ノ'JjLl]rJ
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して濃縮が起こったと提唱している

また 一九 S-momelaJ(1994)は･入Iur｡h.songifl中のC… chsplnelの-.･誰の

gralnは･高温凝絹物であるsp.net(MgAl20.)が､温度が下降するにつれ､l月田

にあったFeやCrガスと反応し､Mg.Alと逝き換わってLE成 したであろうと碓

唱している,

いずれにしろ､sp･nel(htgAl201帖 ､左端温政が恥 ､(ch｡m.Leよりかなり高

いし､meltからもLf.-く品L-1!･する鉱物である)ため､｡hromucがspmelt州別 そこ

をなして凝箱 したか､あるいはsp'nelとFeやCrガスとの耶換反応に上り牛皮

したと{えると､chlom.teの生成温度は､先のFeやC,g.a川の暇化反応で生成

するとJEえる域合よりかなり高くなり､炭滋質コンドライトの許,温凝縮物中

に含まれるchronlte(あるいはC'･比分)は､このような如 t-.でA成した蚊分

が多いと1位7"rlされる

L128 hlnClの進化

まず､ 寸̂nC･･剛 川 嬢 の進化にFAJ辿して､2つ以 l-.のjllでtW/右できたl;nJl(

Allende,MurchlSOn.Nue､roMelcuno)について､5'Mn/51clとE53C■とのJM係を[司

425に'J(す｡これらは､誤差の範雌l人J(特にMuEChlSOn削石では誤光が大きかっ

た)であるが､いずれもhln/Crの大きい州ほど､r'C'が人さいという帆IiJカ呪

られJ l■J'減債純53MnのJJi:在を示す'3cr/5'cr-Mn/CrのイMJAをよりする3..,-nほ 't!き

た.ただし､測定誤差が大きかったこともあり､この阿からは､γイソクロン

に盤づいた各試料の成田や形成環境､物払畦化に帆する'突っ込んだ考祭はでき

なかった

そこで､暇不鵜残ifr_に蝦.I.-.7.を穀り批 ▲丈を変えて巧黙してみる｡

htnCIFrrA日立体系の進化を､htn/Crとclr.-,AJla:作比とのFiIJ陣から校JUr:)にあらわ

Lj･のがl如 26である 53htrlの地変による lcL/rcIのE11fr'T;J変化を)i;I.約人純系!jl_

'二が凝紺し.IIJ紹内で冷_fJJL､附体の徴托 f-LI;成から現在に31るまでの進化と

ともに考える 図のノ二線aは､JSi始太鮎系星li:の形IJE帖を衣す いま､人災系

の結吋物i'J;I(平均値)は､岬糊 (53仙 のLf(餐)とともにSr-S㌻S:と;Ti=化する

rT]鉛ljJで冷却してでき六･微粒 (-は､■】Mnの壊変とともにLL3C-が人きくなるカ向

にltL･)かうが.Tl'.描 凝醐 勿は,llI絶Ⅰ｡sJ上にl･'･)かう(stagel).同の'L組bは､f･'･'Jl誌

確論i物がMn.Clについてlツ=ニた系になった川'r:Jをノくす l･i至れのけ左小抗争史hJ【など

の.1:i,TL.i.LL柑桝 二はcrに1.L二iんだ鉱物 (egchFOmlte)がわ/1_すると々えられるが.

これは､p｡からP1-と進む｡また､もし仮に､htnに';･-･んだ1.-,7!il凝箱物が/タイEL
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たとすると､QoからQ.へと進むことになる.凶の･jf軌 は､LIIn.CI,i･含む人詐

分の鉱物がhin･Crについて閉じた系 (これらの元素の拡散がか ,)になった時

間を起す｡ここでは､2段階モデルの場合を,Jtしている｡ここで4=成された閃

体凝編物は､Å1-A二･B.-B三･CrC･Dr DZというように進化する(,tage2)｡六･

とえば､hln,Crの′J､さい,Iは､crに詰んだ-1次的即 勿を衣していると考えられ

ら,stagC2は.主成分であるFeNl相やS.I.cate佃などが凝箱する段階で､LgJJ

27において･大川で示 した時に対応する. -)'-J tagelは,剛 27では､

splneI(1tgAI0.)の穀馴 L後の段掛 二対応すると考えられる｡なお､l実h･27LtJの

金Ai元京のぷ矧 的掛 ま､本研究における左端モデル計許によるもので､図423

に示したものと同じである｡また､S■l】cate相およUrsp.nelの凝別 Ilnは､それ

ぞれ､Lar･me･(1988)およびG･ossmanandLattme-(197J)に上った

飢石中には.A,.B2,C.Dz.P,.Q.などに対応する鉱物が見られると考えられ

るが､このうちA.IB,･C2･D,は､アイソクロンⅠ.S,を､pl.Q.は､-/イソクロン

joS,を形成する -鰍 二は‥':.･JT誌凝軸物など､初JyJにhIn.C.について糊じた系

になったものは､大きなに53C】の変犯が糊f宇される

429 n;''JJizl凝新物から見たcr同位体jiJ一化の時L.7;Jス/I-ル

芯JLl'L凝新約勿と見られる瞭残法試料の凝寿剛い二おける(53hE'-/5JMH)他は､剛 26

における怖きp】S,を求めることによって､比棚もられる｡この印 Zn/如ht..)Jlflは､

ほとんどの鉱物が闇化し､MnC■ru11.と体系がryJじた系になったEilIの､アイソク

ロンから求めた(53人In/inn)帖とは～でなることにij.悲しなければならない

図426より､

(～】cr/5'cr)～三(SJc･P2cr)̀+(wn/SW n)×(SEMn/)ヱC'), ､-sample

(ゝ3cr/̀ cr)(司53cI/5コcJ)(15'hln/S'-htn)×(b5Mn/Ecl)o 0 sola,､alue
ここでは､すべての試料が.近似的には､l"J のhomogeneousなIeSellOllか

ら進化したとみなせることrL･恕正している｡

これに､試射の捻TtF試料にかする5コcI/5'clのずれ7)'/ヒ兄Jt●

C'3C■｢(5】C■/52cl)ノFScr/sIclら IJX10J

を川いると

Phln/55hln)[('5hlr･/32C･).I('Sh4n/52cl)(i [じJ'C･/ユ01]×(3'C･/llcl)〔
引けろ｡
いま､pLとして衣310に′1ミした銘板稚t.与談川 a･i)のl≡Mn/5:C･およびLHc'

の仏を､S.として大槌泉柑itrの標準試料の(SzMn/LCr)-0893.(i-C■/ic')=
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0113を用いることによって､各取残泣試料の生成時における(Ĥ ln′=わhln)旭は

求められる｡これらの値を､それぞれのe5.cr値とともに衣4･7に示し､文献で

得られている他 (CE)426のA2･82C,Dzの傾きに相当)と比較した｡

また､各試料の生成時の53hln/Swn比 .(''Mn/SSNn).から､相対的な生成年代

に関する仙報を引き出すことができる｡

いま､盛雄試料の生成時の5'hln/5～Mnを(5'Mn/S<-ト1n),､盛やIat科に対する時間

差を△【とすると､

ClMn/5'htn),=Flhln/55hln)｡eL Al

と衣せる｡すなわち､各試料の盛準試本日二村する相対的な耗椛固化年代差は､

次式

△t=1/i Hn(53Mn/SSMn)｡】n(i3人1m/SbMn).I

に)&づいて決められる

■1C･の過剰が多く見られた較不溶残速試抑 まど､(Mhln/的Mn)～が大きく､相対

il=代が′J､さい柳向が見られる｡これは,図422に'JiしたRoLaIUeta/(1992)の較

イこ溶姥純のデータを含めてフロットしたE53crとこ51crとの佃舶凶の傾向とも一

敦している｡すなわち､初期高温凝糾 勿ほど､利射的にexotLCな54crが多 く含

まれていたと解釈され､その均一化は､2-3Ma以内に終 (したと思われる

4210 宇7tl線生成核椎によるClr耶立体変動のガタ称の7Tl能仕

出後に､'1-Th'組生成機椎によるCrI"=立体変動の杉皆の可能性について.i)

過.̀i･,'の落下llJT)の空IL'jJにおける照射 (銀河宇'rj]7線による)とともに､2)p.esolal

qa川としての照射 (火掛iT:石釧 二よる)の;‡与を見榊もったので補此的に述べ

ら.この変動の影P.JT'は､ l二として､ Crおよびh-clに期待されるが､これらの

核称 ま､Feをエな標的物FIとしてruJ粗度生成されることが知られていら (例え

ば､shtmaandHonda.1966)｡この見Jlliもりについては､Append'.Y2に示す

これによると､コンドライト鼠石 (あるいはもAl-Jiのダストなど)の機合では､

宇fl汀線起源のCrは､脈TTに含まれるCIに比べて､少なくとも6-7桁オーダー低

い.すなわち.本研先で川いL･試料では､宰岱線生成核仲によるCr同位体変動

も､字耶 崩生成鞍仏によるCrP‖立体変胸の城分､▲Jc-およびb-cIには:fl"J杜IiE

の止の変動が州持されることからも､/7q用いた.山1におけるC'同位体変4'JM二

は合わない,
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TabZe4-7 51MTV55L,tnrat10SandE5.crroTaCldreslduesaJTlPlesln(hlS､VOTk

ForCOrnPaLISOn･山erepcrLedi)MJJ55MndalュObtainedbyInternalIS∝hlOnmCLh(dande5Jcr

dacldreslduehcL10nSOlsomecartx)naCeOuSChondntesarealsogLVen

(1.0エ30)xlO5 57±64

(08±29)x1013 85±78

(31=27lKIO～ 176± 170

(02=2'_),{105 -I8±85

(-02=27)xlOー5 35±99

orgue■l(CIl) ' 2x105 124-536

,uur亡h-son(CM2)'' 12xlO5 274

Hurray(CIM2)■) 12xlO5 276

‖̂endc(CV3)'' (44± 10)xIO'5 26-34

'H3M〟55MndataaretakenFromBlrCkeLELL.(1990)andE'JcrdalaarClrornRoLaruelOl(1992)

一'53Mn/55ML.andeSJcrdarnaretakenrron-BlrCkandAllegrc(19SS)Th'S'ユMn/5SMnyalue-s

opentoargumentSeeLeXlro√deLaJIs



4211 本節のまとめ

エンスタタイトコンドライトであるQ■ngzhen鎖石(EH3)の板可溶成分に､実

洗誤差を超えた5-crの過剰が検出された｡従来､酸化的環境下 (-外惑星首!域)

で生成されたと考えられている炭讃質(C)コンドライトFlIlで発見されていた星

の扱合成P_程に起閃した3Jcrの不均一 (過剰)が､還Jc的環境下 卜 内法旦領

域)で生成されたと考えられているエンスタタイト(E)コンドライトWl石にも残

存していた可能性を示畷する

高温凝縮物と考えられる転不溶残汝は､hEn/Cr液酸比が非..Zi:;(二小さいため､

53hInの地変に上るcS3cl-の影響がほとんどないことに弟rjL､牛成時の53C,と

ら-czの胡r娼*L_r･舶べた 本研究のデータを文献他も含めてプロットした結米､

uc■の変軸 (欠ill)と54cIの過剰との相関が明瞭に示され､53cIの変動を足芸内

でのb3Mnの域変によるものと解すると､5-cE･の過剰が多く見られた鞍不溶相 打

.浅科ほど､(53hh/5bhh),が大きい煩向が見られる｡品'3言での進化過程において､

されたことを/JJ;していると考えられる｡



J3 限石物質中のRtJ同位体組成

4-3-1 ウランの自発核分裂やモリブデンの~屯.3崩壊に上るRuの剛 立体変

動の影℡の可能性

Ru同位体比測定は､異なる核合成過程に起因した同位体変動､消滅枚棟''-

がTcによる98･99Ruの同位体変動の他にも､ウランの自発核分iflZによる9I10..01

loJRuの同位体変動､モリブデンの二五p崩壊100日0- 100RUによる100RUの同位体

変動の面からも重要である｡ただし､それぞれの壊変の半減期および院石試料

rflのUおよびMo濃度から､本研究における質鼠分析の純度では,これらの寄5･

による同位体変動は､検LIJ,できないことは的if_な見租もり.il骨から確.忍される｡

この見桃もり計罪については､AppendlX3に記した｡

432 品の枚合成過払 こ起因したRuの同化体変動

序,論で述べたように､足の枚合成理論によるとRuの剛立体は､p過程､S一過

相 ､ r過億と呼ばれる核合成過程で生成される (衣15)と考えられているが､

S過凝 ､ t･過程の両方で合成されると考えられている同位体のそれぞれの寄与･

分の理論倍は､衣418に示すとおりである.,

本研究におけるCanyonDlabloの暇溶解成分､AIlendeの較不溶技法について

のRU同位体比測定 (衣313,回3-19参照)では､ iFB'.汁.のトJ位体組成と誤差の

範州で一致していた｡始滑脱石物fGr中における姓の核合成週LJr'-.に起閃したRuの

剛立体変動は､特に96Ru(p-onl)･).1伽Ru(sonly).101Rll(I-Only)などに】那‡されたが,

今LnT城念ながらI-分安定したビームは得られなかったこともあり､布告な変動

は検山されなかった 今校の測'IE方法の検話す､IJi脚3'/iiがピ･貿であるが,過去に､

やはI)Allendeの暇不溶残汝についてl唯一行われたPothsら(1987)の測定結X-と

考え合わせても､同位体比町,･;.;の可能性は小さいと推測される.太陽系iii.空撮

輔時のtLi庇の高い時期にRuの拡散が 1-分に行われて均溺化されたか､RUなど

の_TIJC耕 土,それ以後の太陰系外からの物Ti'のIif)-i)･が小さいことなどが考えら

れる｡

433 Tcの凝編迎接とTcRu州立体系進化との帆連

打J娘核扱9199TCの存在やTcRur,,Jti体系の進化の..hf''tIAにおいて鹿賀t.LLTC.Ru
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の化学分別について考察するため､4i-2で取り扱った祝鉄14元京(Gaは除く)

にTcを加えた15元まで左端モデル計算を行い,RuとともにTcの原始太陽系星

雲からの凝掛 こおける挙動を模討した｡計算方法は､41･2と全く同柾で､こ

こでは､(a)1phasemode)の場合および(b)3phasemodelの場合について､全圧=

10̀atmで計許したoなお､3-phasemodelにおけるTCの結晶格子は､0S.Re.Ru

などと同様の虫密充填- hcp(hexagonalclosedpacked)aLLoyに分類される

(BarreLtandMassalskL.1980)ので.これについては､連立4元方程式を解いて

各温故での長編平 0.を求めた TCの典気圧に附する水力学的データは,

Nesmeyanov(1961)を参照､元素組成は､Cameron(1982)を参考にした.この結

果を図4･28に示す｡

底428を見ると､llphasemodelの場合および3phasemodelの場合のいずれ

の場合も､凝縮過掛 二おけるTcの番動は､RUにjF'.L;･;に似ていることがわかる｡

すなわち､凝縮過程において､Tc.RUの化学分別はあまり効果的に起こるとは

考えられない (強いていえば､TcはRuより若-T一後に凝稲するようである).

これらのことより､TcRuの進化について詳細に考えてみる

43LI TcRuの進化

TcRuの進化について､Tc/RuとRU同位体比とのJM係からbK]4126のMllCrの

進化と同様に校式的にあらわしたのが匡14-29である (Tcには2梢の消減核視

'BTc, 99Tcが存在し､その半減卿 ま10倍以上与やなるが､進化の怖r杓は同じなの

で､この図では98Tcの場合を取り上げる｡)｡98Tcの壊変による9きRu/10ZRuの時

IE;J変化をJiF.始大樹系星空が凝蘇し､FTI銘内で冷却し.同体の微粒 f一生成から現

イEに至るまでの進化とともに考える 図の実線aは､月舶良太撤兵ia'3さの形成時

をi<す いま､太股系の標準物邪 (平均値)は､Il引F'FJ(98TCの蛾変)とともに

S｡-sr sと進化する｡円盤内で冷却してでき1:微粒+は､9■Tcの蛾変ととも

にC(''Ru/102Ru)が大きくなるjJ一向に巾Jかうが､高TiL凝編物は､政孝如｡S∠上に向か

う(stagel)<団のr)三線bは､これらの高温旋編物がrmtニた系になった時制を衣す｡

先のL133の考葬から､一疑祐過程において､TC,RLJの化'.fl分別はあまり執刀と的に

起こるとは考えられないが､ここでは若干の迎いがあるとして考えてみる｡高

温凝箱物のうち軸対的にRuに',LL-んだ成分は､p｡かL-'P,へと進む｡ -)JJ､TCにll･.T

んだ馬丁止む絹物は.Q.か･,Q.へと進も･｡園の'X縦bは.こtLらの砧丁誌凝縮物が

JyJじた系になった時間をノiす｡ -))､凶の炎線Cは､TC.Ruを含む他の (巾FuJ

的)凝縮物が閉じた系になった時FJ';Jを衣T ここでは､2段附モデルの域介を

183



a) 1 PHASE CONDENSATl0N MODEL

一oo

10-1

10-～

lola

1014
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10･6
1100 1200 1300 1400 1500 1600 1700 1800

TenpeTatlJrC(K)

b) 3 PHASE CONDENSATION MODEL

ll00 1200 1300 1400 1500 1600 1700 1800 1900

TcnperaLuTe(K)

Flg428 CondensalIOn⊂UI･VeSfor15stderophlle(lnCIudlngTc)elements

conslderlng-ntOa)acommonmetalalloy【lphasemodel】(P.d=104alm).

b)bcc,heロ.fcCalloys【3phasemodel](P.ポ-10-atm)

(lncaseoE3phasemodel.TcISCLasslEIed川hcpa=oy)
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示している｡ここで生成された固体左箱物は､Al-A2.a.-B2.CrC,.Dl-Dl

というように進化する(stage2)｡Tcの場合､安定同位体が存血 しないため､最

終的には､B1-B2-Bユ. Cl-CrC,のようにすべてy掛 こ行 く 大将系の標準

物質 (平均値)は､時間 (93Tcの壊変)とともにSo-S.-S,-Sと進化する｡

ただし･a,.C,とも､E(知Ru/102Rulの似 ま､横車物質S.の他と只なるので､Ru同

位体比測定により､固体左箱物の化学的特畝､旭歴などが推定できる

先述した上うに､AHendeの較不溶残並におけるRU剛立体如庇は､通常の同

位体組成と誤差の範囲で一致しており､消減核種9日 'Tcに起因したRuの同位体

変動に関しても,十分に安定したど-ムが得られなかったこともあり､有意な

検lttはできなかった｡だが､98･'叶Cは,もしその存Jkが確認されれば､原始大

船糸星等の進化過程に関する新しい時計となりうるばかりでなく､これまで限

石中で見つかっている他の消減収也にない鹿賀な悪衣があるので､さらにこれ

らの谷与について詳卿に考察してみる｡

4315 消滅橡椎93叩Tcの寄与について

Tcの同位体で長方命のものを衣49に示す｡これらのl司位体のうち､97Tc.

9BTCは,p迎iriで合成されると考えられているのに対 し､9RTcは､S耕･Hl､r一過

程の両方でイ}成されると考えられている｡

LF,ミ始大協系hi上の全体的化';之組成および各Jc糸のr")位体hl伐は､校数の星

(RWr姐､赤色F互iLi)の核仝成過程の混合物と考えられているが､ 一̂触系連生

期のlIJ:1m:超新Lnf･爆発などにより新たに生成された物ftrにおいても､同位体の

不均一成//)那(･Tまれでいると考えられる

さて､ここで例えば､これまで朋市中でその存在が確認されているIiLJ'娘核種

のうち､IWlを糾 ことると､129lL',.Te時計にIXJする盛本式は.

■29,1'e/177l=(129)/127Ⅰ)̀eLdI

(l乃.veは129rのibi蛾によって生じt.:炎刺の■29xe､L371は安淀同位体)

でRわされるが､L式において､ -2'･ve/-271の実測値と(■2'Ⅰ/lT'I).から,親核椎が

元,)結合蚊で合T'Eされてから大阪刻 わlDf(耶右)に収り込まれるまでの相対的な

時f.luE=△tを推)にすることになる｡ここで､(■r9L/1!71)｡ は､超新,71赦発などによ

り生成された時点のIの同位体比を)け が､この城合には ､ 1'Ⅰは'b:一定ll,)位作で

あるため,この化は､'LI･芥には いわば､

(新しいム'irLFJJ物酔 いのH9I)/ (lliいJBl朋勿質中の127日+ (漸しいJJ)_lL'IJ物flr中

の■27T)
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Table4-9NucleannformaLJOnSOnlong-livedTcISOtOPeS

AbundaltCeSOr NucleosynthcsIS

uleSolarSystem Pr∝css De00y

(Atoms/106sl)

9Tr'c pl) 97Tc(EC)-97Mo

汀】rZ=2.6×106yT)

98Tc pl) 9名Tc(β-)→98Ru

(TlrZ=42×106yT)

9町c 02421) r2),S3) 99Tc(β-)ー99Rt)

(Nr=0-182,Nr=006)I) (TlrZ=214×105yT)

1)p=prolOnProcess

2)r=rapldpr∝css

3)S=slowprocess

'),#)TakenfromCarneTOn(1981)



の割合を衣し､必ずしも正確に一義的に見砧もれない他である,

これは､これまで夙石中でその存在が確認されている他の消減仏経2JSAl,

5'hln.6CFe.107pd.1一̀sm.241puについても全く同様である.

ところが､Tcの場合には,仮にRu同位体比測定に上り､消滅核種 '''9T⊂両

方の核櫨が検出されれば､('8Td弥Tc).の分母､分子の両方が放射性同位体であ

るため､この比は､実際､

(新しい星問物質rrlの98TC)/ (新しい星間物質中の99Tc)

の割合を衣し.太陰/%遣生期における超新星爆発などにより生成されたTcの

二つの剛 立体の初期の生成比に陶する伯幸的壬よりiE鰍 こ棉 られるという点で画

期的といえよう.

さらに､衣49に示したようにTcには､もう一つ97Tcという長寿命の同位体

が存在する｡これは､EC壊変により''Moとなる｡すなわち､仮にMo同位体比

測定によr)､97Tcの寄与が検'出されれば､先のRU同位体比測定で､9899Tcのど

ちらか一方の寄 ∫5･が検出できれば､やはり､太搬系産生期に生成されたTcの二

つの同位体の初糊の生成比が得られることになる｡ただし､凶428を見ると､

凝紬過程において､Tc.Moの化'',･'分別もあまり効媒的には起こらないようであ

る｡

今lqのRu同位体分p-rでは､残念ながら,現在地球上で存在しないTcの痕跡

を探るというEl的を近し待なかったが､仙JiEの良いRur叶位休測定が待たれると

ころである｡

4･36 RuluHtl体分MT-の現状と-,.q!過

試料中のRu同位体比測7iiにF脚しては､JT;論で述べた測定上のいろんな問選点

や制約 (1イオン化効平の悪いri"越､2レニウムフィラメントに不純物 として

含まれるMoイオンの同韮体干渉のr:り粒､3RuのTiiLi節煙にかかる/Jl子イオンの

干渉のfuJ勉など)を完全に克服することはでき71Lかった｡先取.同位体比町:r;.;

の祈無､従JiEの同定にはさらに芯純度の測定が必A･となる｡このためにも､と

りわけ1のIlり姓は五人であるが､以Tに′バすilイオンを7P))定する掛 軌Jd態JiMAi'

最分析法によって､これらのl.'!J也は､かなり解決できろと考えられる｡

位近､l小人けトにおいてflイオン別 LlJ'JEする衣仙rTrJJ艶71.リTr:;分qr法がiL=日され

ている (例えば､creaSereEal.1991. VoelkenlngeEaJ.1991),Re.Os.llを

ReO4.OsOl.J102として検['LJ.するこのノ)'iL･は､イAン化効牢がITSいため､従束

の炎lti)奄縦型Tir品分析法 (正イカン桧山iilJ)では測定小龍なこれらの元糸の同
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位体比を柵密に測定することを可能にした｡Re.Os以外の元素での,実際の試料

への応用はまだほとんどないが､Ruにも適用できると考えられる｡RUをRuOt

として検出するこの方法により､少なくとも上記の1､2の問題は､基本的に

解消され､Ru同位体比測定の感度､棉皮は格段に上がることがJT･想される｡

今臥 鉄取石canyon Dlabloの較不溶残漣のRu同位体比測定についても.十

分な結果が給られなかったが､鉄限石の酸不溶残迫の同位体柊常の検LIL.は､

Coelらのグルーフによって､放射化分析法に上って盛んに試みられ､Shlkhote

Al■n院石中に､負の1'6Hg/20'Hgおよび正の l糾os/]90osの異常が検出されてい

る (例えば.ThakurandCoel,1989,KtlmarandCoel,1991)｡ただし､放射

化法による同位体測定は､質孟分別効果の影響の見位もりが困稚であるという

欠点があるため､質蒜分析計に上る剛立体比測定によって,加格化を行う必要

があろう｡こうした問題も､負イオンを測定する衣nI芯轄7t一償還分qT法の発度量

に上り､解消され､これらの同位体比粍常の布無およびその相生の見桁もりが

かなり正碓に行われる口もそう退くないであろう｡ただし､Ru同位体測定比の

大きな悪衣である消滅核種Tcの潜在的甜 姓の探求という.1製倍は､Teは､現在地

球上に411･イFLないため､隅石中のどのようなphase,(aactlOnに濃縮Lやすいか

についてのII'jikに乏しく､また､凝縮過程において､TcとRUの化学分別があま

り効黙約に起こらないとすると,RurL･】位休測定の感度.柵皮が上がっても現状

では非'.ii.,'に困難な課超といえよう｡ただし､Tcは,酸化的環境下では､水溶性

の7価の齢イカン(TeO4)を形成することが知られており,光際､オクロ天然原

子炉では､ある矧 E';Jtこおいて､TcとRuの化･'j:分別が起こっf･であろうとの指摘

もある (例えば､CurtIS.1986)ため､当三内'L験なとに上り､Tcの高温化学に

ついてさらに検討する必J安がある



5. まとめ



呈土旦

本研究では､阻石を物的証拠として､原始太堤系星'Ef_の進化過掛こ関する柏

報､特に初糊大腿･系における高温凝縮物が､どのような形態で､どのような過

程で生成されたかを_r･考察するため､主として隕石の較不溶城並について､親鉄

元兼を中心にその111在庇バターンや布山 珍蜘 こついての化､声分p-rぉよびcr,Ru

の同位体分qrをTTった｡特に､数ヶ月にわたって､様々な枝頚の較不溶残近試

料を調射して､できるだけ高温凝紺物に'LiTんだ成分を(分離することを心がけた｡

さらに､高温凝端物と酸不溶残並とのrAl辿を原始太B;･系星蕃からの旋絹過程に

より考案する目的で､過去の合金による凝縮モデル計算を補充､拡張して､親

鉄14-15元兼の固溶体合金による凝輔モデル計算を行い,殻イ禰 残近試料

(および金属佃)の化学如成 (親鉄ノじ滋)の測定結果と比較検討した｡その主

な点をまとめると,以下のようになる｡

1)各コンドライ ト駅石の取不溶残池は､似石の櫨癖によらず､維揮発性元

煮 (高温凝縮元素)が波,% しており､芯温 ガスからの初期凝縮物を多く含むと

考えられる｡また､元詐分析の訂.紫および耗諭モデル言IT)-との比蚊､城肘から､

その見かけの凝跡見皮は､FeN州 やSllICate相が主成分であるバルクの平均的

な凝縮温腔 (-1300℃)より論い (1350℃-1375℃)が､これらの錐揮発性

元適の個々の凝鰍鼠皮よりは低いことがわかる｡較不浴残曲は､いくつかの相

から成り立っており､いわば､主成分であるFeNi相やSllLeaLe相が凝結するま

でに凝話したすべての成分の認印のようなものを衣していると考えられる

2)htnを加えた凝締モデル貢げtの結氷から､Mnは､Fc-Nlなどの主成分元謡

が凝施し終わった際にも､ほとんど金城凹相に範裕せず､星空の全圧三10-aim

の時には､FeNl粕が大部分最JWする1200℃では､01%以下､FcNl相が完全

に猛諭 し終わる1100℃でも､1%i)'fJLか凝縮しておらず､人都分がその後の

5111Cate粕の凝析とともにEZ;l化するものと想われる｡一方crは.これらのTLl皮で

は､ほは完全に凝,%を終えている｡すなわち､凝鮒過掛 こおいて､Mn.C-の化

/,yl/JT別は効火的に起こり､Tm成核独'JM日のM J'.芦は効邦的に現れるとJTrえられる｡



3)'k怒､較不溶残滋では､搭ほ の捜新 二よらず､パーレクや浴解放/JTに比べ

て,htn/C･比は小さく､chromlldFeCr,0.位 どのCHlChの奴分が盟雷に見られ

た.板不溶残血中のCrは､Fe-N.上り左編温度の高いspLnel(hlg,ll0Jと開港村

を形成して凝乳 あるいはsp.neLとFe,Crガスとの節操反応に上り叶成したもの

と､熊変成を受けて金拭相からCrが抜け､亡hrom■Le(FeCrtOl)として生成したも

のと214･dIがあり､cr同位体比の変掛 二もその差が反映している 始滑鼠もの

位小港残柿LtJの⊂hroml【eは､高温で生成したと考えられ､rLi;j者と推測される｡

LI)エンスタタイトコンドライトであるQ'ngZhen削石(EH3)の掛 IT溶奴分に､

'k験誤苑を超えた54crの過剰が検出された｡従来､酸化的環境 ド(-外法,Til･gi.

域)でiL成されたと考えられている炭滋質(C)コンドライト耶七で発見されてい

たiaの柁介l'E迎彬に起因した54cIの不均一 (過剰)が､還元的環Jii下 (-内惑

iilJ'gi城)でLt成されたと考えられているエンスタタイト(E)コンドライト位毒LTに

も城イfしていか ,川Et'ほ ′Jミ唆する 01gL■e■などCll削 イlの椴r'r溶成分において､

P.C】の過剰を引き起こしたhoslphascの他､Eコンドライト的イ丁の還7L;約1RJJZr丁

で生成されたと推測される恨可溶な5℃fJfなclを分む鉱物が分まれていたことも

堪えられる｡

5) 1二記のQ'ngzhenrrl石などで見られた､eb3C】が′トさくELcIが人きいWl'll',11よ.

S過硯の微分戊の影甘 (AC氏la'のヘリウム燃蚊′投におけるrlll'jlfllll姫の岩m )

をより放く･dX.けた物質が含まれていた (すなわち､siE'･H'j'の伐介成の中什 )'一フ

)レエンスの大きさのわずかな追いを放映している)と考えてもJ･爪なく.-Alyjが

つくことが,J(唆された.

6).tL'61'Li私締物と々えられる暇不溶残池は､hIn/C'濃度化が非常に小さいた

め､63Mnの地変によるeー3clへの彩管がほとんどないことに汀=_=‥ ′ト成11'Tの

5'crとllCrの州r判を調べた｡ノ即井光のデータを･且附 lI･.も分めてソロノトしたも'.

札 Hcrの変gr;U(欠rlll)と5-crの迎刺とのq)IUがry川Fに示さt.､Slc■の変動fir

l il･L･lノ｣でのし;.Mnの地変によるものと肺すると､Jc'の'El別が多く見 られt憾 不

前根払拭糾ほど､(53htn Nn).が人きい帆.'･Jが比られろ｡∫ll_'Jiでの進化'蛸 Fに

おいて､C,I.TJは体の こ̂均 -が､時I.riJの爺迎とともに比瞭rl'J171いUIIl･];Jスケールで､

均 一化きれt･ことを示しているとiSえられる
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7)canyonD■abloの較溶解成分､ALLendeの暇不溶残迫について､Ru同位体

比測定を行ったところ､適骨の同位体組成と誤差の範囲で一致した結兄を祷た

すなわち､界なる核合成過程に起因した同位体比の変動も消滅段位'I9'Tcによ

る'='Ruの変動についても､有意な倹Luはできなかった｡Ruイオンビーム強度

は非常に微弱なため､本研究において､測定方法の攻落を試みたにもかかわら

ず､あまり大きな効果は得られず､測定誤差が0.1-1%のオーダーという不十

分な結果に終わった｡測定方法の根本的な再検討が必要である｡

8)Tcを加えた凝崩モデル計井の結果から,投紬過掛 こおけるTcの挙動は､

ReよりもRu(およびMo)に似ていることがわかった｡すなわち.凝析追徴 こおい

て､Tc.Ru(.Mo)の化･'p-分別はあまり効剃 りには起こらないと考えられ､消滅

傾 租 197J98 nTeの存在の検thのためには､さらに詳細な検討を要することが示唆

された｡
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ドイツのMaxPlancklnstJtutのDrPothsには.Ru同位体比測定にE刈する博士ご

自身の学位論文を送っていただき､非常に参考に､また刺激になりましたことを

感謝いたします｡

最後に､研究室で､折りにふれ､適切なコメント､議論をIいただきました宇笛

点研究所研究月の二神常珂さん (現 早稲田大学博士課程)､デ-タ解析､コン

ど.i-ダー処理を手伝っていただいたのをはじめ､公私にわたってお世話lこなり

ました物理学TI攻畑土課程の松崎浩之きん､本論文の図衣の泊.TI言を手伝ってくだ

さいました光広水産大学卒論生の中流共催彦さん (現 ･ホーネンCo_)および原

子核研究所学際研究部の鳥岡晶子さん (現 地球惑星物理学ミ17攻伸上課程)､絶

えず我々の研究生活を温かく見守ってくださいました秘話-の宇野知左f-さん､い

ろいろとおIEと日吉になりました｡ありがとうございました｡

このほか､ここには古ききれませんが､多くの人の援助と激励がなかったら､

この研究生活は成り立たなかったことを鑑み,態を新たにして､謙虚に今後の研

究生活に捕逸していきたいと思います｡
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Append.xI Chrom･te(FeCr,0.)の生血について

ChromLte(FeCrtOJの生成反応として､

Fe+2Cl+207-FeCr.0.

の反応を考える時,sackandChlOrSO(1991)の横畔状掛 こおけるエントロピー

とエンタルピーデータおよびIatmにおける定LE熊谷丘の温度関数 T>

298K)のデータ､Hullgren(1973)のエンタルヒーの温度閃故 (T>298K)

のデ-夕をもとに､ChromIteの生成温度 (Chromteとして安定に存在する温皮)

を見棚もってみる｡

まず､V.ln■tHorfの定圧平衡式
dlnK dII

~~扉｢J青戸
から､この反応の平衡定数の温度変化は,エンタルピー変化から求められる｡

これより､温皮298(冗)およびT(X)での平衡定数をK(298),K(r)とすると､

日 工 一

丁 一斗 ;'-'‥ :.

が成り､1_つ｡ (II(i),lI(O)は､それぞれ､生成系､bE系のエンタルピーを衣

す｡)ここで､

〟(r)-〟(o)

-tLI',298'･TiBCp','dTLiFl'0298'･isc"o'dri7'

-dH(298)IJCj/f)dT-ICFto)dT29B 298
とさらに衣せる｡ (Cp(r),Cp(o)は､それぞれ､生成系､L!正系の;i』三熊谷品

を起す｡)

ここで､SackaJldChlOISO(1991)より､1atmにおけるchroml【eの定LE外谷

ll-は､T>298Kの峠､
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Cp(f)-CfichrolmLe)-ho'k.Tて十もT3

(ち-236.874,h.一一16796×10二,hr -16765xlO7)

で衣されるので,

ZI･cp'F'dT灘･AT予 T-3)dT

-lbT･2竿ibrZT-
1もT･2ち弓 h3T-2-(298小2×298主弓x298-2可

γ

~方､JCp(O)dT-H(FCT)-H(Fe･298)
291!

･2(H(CrrトH(Cr2碑))

･2(ll(01T)-H(0}298))

ここで､Hultgten(1973)のエンタルピーの温度IAJ政 (T>298K)のデータ

を使うと､簡単な計賃より､cal/mo伸位で

H(FeT)-H(Fe298)-5349T-98231

日(CrT)-H(Cr298)-5256T-93085

のr娼係が得られる｡

また､02は､理想気体 (2瓜子分+)として扱うと

ti(OIT)-H(01･298)言 R(･l1298)

これらを_r･全て､J/JTtOl単位で表すと､

ト1(Fc･T)-H(Fe298)-22-379T･410･999×10'

H(Crr)-H(Crl298)I21989T十389･466×10'

H(02T)-H(02･298)-29099T-8672×103

これ上り､
r

ICp(o)dL-124555T十1-72587xlO32tlZI
また､

dLl(298)--1445490×】03 )/m｡1
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したがって､
〟(r)-〟(｡)r r

ILL'l(298)鳥 .cdf)dT弓.cp(o)dT
)

---445･490x10'･hoT･2ちT主一声 r'-13543 602

_124.555T_1172_587×10】

I
_112319r_33592TZ+8.383×107r2_2631621xlO)

I
-AT+BT2+Cr2+D

(芸:181;83,1x9i言:DL3L3T529急 62.X103)

これより,赦初の式は,

In鵠 一夏欝 dT-ままfAT-I･BT~号･cTJ･DT12)dT

一言[- T-2B TIL icT-,-DT-tf"

と捗ける｡ここで､

hK(298)--票 謡

-dZI(298)I298AS(298)
β 298

と衣せるので､SackandCh■ors叫1991)の298Kでのエンタルピーデータおよ

びエントロピーデータ

LLFI(298)一一1445490(kJ),LIS(298)一一142676U/K)

を用いて､先の式を計弟すると､ch.･omlte牡JJR反応の平衡定数K(T)は､670-

680Kで1以上となり､chrom■te(FeCr20.)は､670-680Kで形成きれること

になる｡ (この温皮以下であると､FeやCrのIil作よりchronLleとして安定に

存在することになる.)



Appendix2 幸Ti7線LF成核確の寄与による同付休変動の椴討

手'kif鋭生成抜放の生成は次の方以 でm される｡

dN<-(mDIN.A)也

N.■宇宙線生成核也の政

人:峻変定款

nl.祉目している字'LDL物質の節食

D 字岱物質単位田立あたりの生成平

初糊条件 ｢E-0でN【-0｣のもとで上式をとくと､

･ぐ-芋 (,-e~山)
となる｡手広娩生抜核畦の壊変に上る核の溝助品は時刻Tにおいて

fTN;Ad

-上司 l一叫

-1TLDiT-ま(lle-N))

I-･,辛 ..i_ 了 -
で与えられる｡ここに､Tリ2は考えている倣硬の畑地半減期である｡

さて､ここでは､1)辿骨の諮下柵の空糊における照射 (鮎 叶宇宙線による)

とともに.2)p,e,.tar gralnとしてのけ糾す(大船宇'前掛 こ上る)の寄与も兄航

もってみる｡

i)油竹の落下IVFの空相‖こおけるLHi射

銀河宇宙線に上る5'Mn(TV2-37xlO8yr)の生成や ～'Mn,=414士50dpm/

kgFe(NtshllZUmlCtaL,1980)より､火炎的なコンドライトmTTのFeの法政を

250%とすると､iii位質韮あたりの氾Mnの生成判 土衣A21のようになる｡

いま､即す‡1grを増えれば､5'Mnの生成および城変に伴 う字TiJl組起雌のuC,



の石研丑は､

DT,h･/(T/TJ2)
で与えられる｡ただし､

r(I)-x一志(.I(y2)1)
とする｡

コン ドライ トの典)i･!的fJ宇芯aH.相 川三代として､_T-5xlÒyrぉ上び

T-2×107yr(crabbandSchu)tz.1981)を考えると･字伝線虐政の苗肘 3crは

それぞれ衣A22のようになる0

2)presolargta川としての,Lit?.射

次に､太u･宇宙線による､地球近傍軌道上での53hln(rJ,-37×108yr)の

生奴を考える城合､LalandVez-katavalada-I(1967)による生成準とJ)LL型的なコ

ンドライ トWi石および鉄駁石の組成から推定すると､stonydustおよびIrOn

dustの判:lfJir品あたりの53Mnの生成率は衣 2̂-3のようになる｡

ここで,これらのdustの典型的な宇宙UL[).i.糊 年代として､S･Cなどか ら推定

してT-1×10By,を考えると､宇宙線起rJluの5】C,の凝析L.nL-はそれぞれ戎A24の

ようになる｡

-))-､wl石中の平均的なC雌 皮 (コンドライ 川i石 3500ppm.鉄隕石

50ppm)および 3crの同位体存在皮0095から推定すると､stonyduslおよび

Irondustに含まれる53cr･Liは襲A2-5のようになる｡

衣 2̂2､衣 2̂-4を衣A2･5と比較するとlyjらかなように､コンドライト阻石

(あるいは石質の9-ス トなど)の幼合では･少なくとも6-7桁の鼻がある｡す

なわち､コンドライ川 i石 (あるいは石班のダス トなど)やにおいては宇宙線

起源の5'cI･は､Cr同位体比にほとんど膨轡を与えないことがわかる｡

宇前線起源の与▲C,の彩管も同掛 こ計即され,コンドライト限石 (あるいは石

pfのダス トなど)の場合には､その-qLli釧朋仲 代からも､少なくとも本研究

におけるrI品分析の剤皮では､これらの寄与による剛立体変鍬 ま検出できない

と考えうる｡
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TablcA2-1 ProducLLOnr山cor53MnprくduccdbygalacLJCCOSrrLICray

Dlalm/grmD.】 Drv2【atm/grl
chondrLLemcteome 0IO4 201X1011

TablcA2-2 ContcnLSOrgalacL■ccosmLCrayProduced53CrJnChondr■tcmcLCOnLc

cosmlCraye岬 Sureage T-5xlO6yr r-2xlO7yr

0474 400

DT,,2I(r/Tリ2)E･11m/gr】 9 53×1010 804× 1011

cosm'craypl0duccd53cI 84×10'2gr/g, 71×10日gr/gr



TableA2-3 Producl.onraLcor53M..producedlnPreSOlargmlnSb)solarcosmlClil)

Dlatm/grrrun] DTII,LLltm/gr]

stonydusl 09 1.75×loll

1roTldusL 32 622×10L2

TabJcA24 ContcnLsolsobrcosmlCrayProduced53crlnPrCSOIarera.ru

(T･1xlOSyr.i(T/T.,1-256)

Dr.hfl(T/Tリ,)lalm/grl Cosm.era)･produccdSScr
s10nydusL 448×1013 39×109gr/8,

lrondusL 159×101̀ 14×10̀gr/gr

TablcA2-5 ContenLsOr5'cr'nmeLeOntlCParuCIes

crcontenL 53crconlcnL

stonydusL 35×103g,/gr 33×10-gr/gr

lrondusL 5×1058,/8, 48×108sr/gr



AppendlX3 Uの自発核分裂およびhIoの二正 β崩壊に上るRUの同位体変動

阻石に含まれているU.hto.Ruの浪皮は､各試料によって発なるが､一部の

Mo浪皮を除いてRU以外はその濃度を定立していないので,Order計井として､

典型的なOrgue･Iの機合(U-81ppb,hl0-928ppb.Ru=714ppb;年代 t-456億年)

で見初もってみる.

1)ウランの自発核分裂に上る" .01･10日〇一RuのfuJl立体変動

ウランの自発核分裂による核分裂生成物のtotaL品(∑N)S,は､

(∑N)£F=(2"U)d-(23Cu), (23Ju)｡ 238Uの初生億

-(238U)p(e'⊥-1) (238U)p 現在の2】8収
入 地変定数

ここで､^く1であるから､elL=1+入t+ ･ 主1+At

-(23BU),入t

-(2380)♪ ln2/T.I,t (.･入･h12/rv2)

いま､隕石1即を考えれば､上武において､

Uの漉皮81ppbおよび 738Uの同位体存在度992745%より

(238U),=804×109g･/g-
また､23buの自発核分裂の半減期は,ruZ=802×1015yrであるから､

駅前の咋代としてt=456×10'yrを川いると､238Uの自発核分裂起源の核分

裂生成物のtotal五(∑N)sFは､

(∑N)i,-317×1015gr/gr

これと､2''Uの自発核分裂によるRuの各luH立体 (9'RU,101Ru,lCZRu,LOIRu)の

亡umulatlVe)rleld(累郡収雫)より､235Uの自発核分裂起源のRuの慈祁丘は､衣A3-

1のようになる｡

一方､駅石中のRuの各同位体 ('9Ru,101Ru,柑ZRu,■OIRu)の淡皮は､そのRu

漉JiE714ppbおよびそれぞれの同位休符a=JEより､A32のようになる｡

これを先の.汁肘 由と比較すると､8-9桁の題がある｡すなわち､以石rllの

73-Uの日発収分裂超源のRUは､Ruのいずれの剛立体比にもほとんど影塔をうーえ

ず､本研究においても､その影'''劉ま嫉視できることがわかる｡
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2)二五pJlも)壊lCQM0- 100Ruによる)00Ruのl司位体変動

10'hloのββ-壊変起源の100Ruの生成品(l00Ru).は､

(100RU).=(100hlo)｡-(Lbhl｡),

-(l00Mo).(ek-1)

入:壊変定数

ここで､),<1であるから､el"=1+At+ ･ ･-i+At

<l00れIo),At

-('coM｡). ln2/T.I2･t (一入-In2/'Jlu2)

いま､阻石Iglを々えれば,上式において､

Moの漉皮928ppbおよびl̀柑Moの同位体存在度963%より

(10OMo),=894×108gr/gr

また､100Moの二IrLPJ心機 の半減jUjは､現在 ヒ限供(TrQ≧3×1017y.)しか知

られていないが､ここでは､Tv2-lolly,杏

また､耶石の咋代として､

t=456×109yr を用いると

'伽Moの二韮p用壊起源のlOORuの諮概塩('00Ru).は､

(■00RU),=282×1016g./g･一

一JI-､駅石1gI中に含まれる100RuのInLi'は､

Ruの漉皮714ppbおよび■仰Ruの同位体存在IR1261%より

(-ooRu),=9･OOX10↓gI/gr

これを先の計許他と比較すると､少なくとも8桁の差がある｡すなわち､院

石中のl叩Moの二盃p臓壊起源.のL00Ruは､Ru剛立体化にほとんど影等を与えず､

本研究においても,その方3廿は撫硯できるがわかる｡



TableA3-1RuconlcntsplOducedby23BUsponlaneousnssJOn

CumulalLVCyLC)d flsslOgenlCRu

沖Ru 620%

'o】RU 6050/o

toIRu 3162%

IOJRu 1872%

197×10J'旦r/gT

)92×1016gr/gr

I91×10-1̀gr/gr
151×1016grJgr

TablcA312 Rucontentslnmeteorites

TsotopICabundances Contents]rlmeteOrlteS

抄Ru L271%

101Ru 1701%

zoIRu 3162%

10JRu 1872%

907×10̀gr/gr

121×107gr/gr

226×107gr/gr

I34×107gr/gr



J Program list

本研究で行った凝縮モアJV冨I裳の代衣的なプログラムリスト(C孟浩)を以下に示す｡

ここには,星'芸の全圧力が10-atmで15元嘉 (Au,Co.Cr.Fe.Ir.Mo.NLOs,Pd.Pt.

Re.Rh.Ru.W.Tc)の場合の計算法を1-phasemodelの場合について記した｡

Tcの代わりにCaあるいはMnを加えた15元兵の場合には､Tcの必/ftr:i(p′atm)

qaL141=339530,qbL14]=8')釦 および元素存在度 (ALOmS/10̀sL)kcr14】=04)7の代わり

に下に示 した各元速の讃気圧および元素存在度のデータを入れて､全 く同様にLlr-罪

する｡

年気圧 (p/alm) 元素存在度(AtomsllO6sJ)

Ga qaL)41=)38400,qbl14]=5630 kcl14】=378

Mn qaL14]=140590,qbl)4]=6410 kcl14J=9550
1

また､3-phasemodelの場合には,本文でも述べたように､

Il)体JLl立方(cr.Mo.＼＼りの場合
l

-2)瀬密充助(Os.Re.Ru.Tc)の場合

･3)LhJ心立方(Au.Co.Fe.lr.NJ.Pd.Pt.Rh)の場合

■ を独立させ､それぞれN-14を3.4.8に変史し､全く同様に.･,137.する

-A-､払器の全圧力が103almの城合は､doubleptot=10e04を10e･03に変史す

ればよいのみである｡



=JnCILJde(stdlO.h>
;川Cludeく■atll.h>

;deflrICN15

doubleah三3.06eり0,
char事refIletl】I(-Au',lco●.lcr'.'Fe■,'lr',.Ho'. Il

'Dsl.'pd','pt'.'Re■.●Rh','RU.,'l'.'Tc'),

voidneyrap(doubLeH,doubleH,doubler日,
double事gatJSS(dotJble暮.doubleI),
voidvpressure(doublelJ,double),
voideabLlTldance(dotJblel日.
Veldox-correct(doubleH.dDL)ble,double),

Jlaln日
t
lnti
lntltt,
doublett.phZoph2i
doublealpha川】,
dotlblcJvplN],
(loublekclN】.kd【N】. /+kc= abundance暮/
doublekelN), /10XldecorrectlOnt/

doubleplotIIOe-04,

pr】nLr(■lnPuLp川20)/p(lt2)ratlO '),
scanf(■‡1f'.&ph2ophZ),

lor(lu=0,lu<35,HlttH
tt~1850.Olltい250.

V_pressure(lvp.tt),
eabundance(kc),

ox-correct(ke,tt,phZophZ),

pr川tr( ●¥n!n■).
for( J=0,1くN, '日日

kd(I)=一ah/ptot事(po･(loo,lvp【L])lkelL日,
I

nevrap(alpha,kc.kd);

prlntr(lyn¥n一一一一一一一flnalresults-一一一一-1Yn').

ror(l=0,lく八, ･‡LH
F'rLntf(-alpha(ls)=‡20.13cYnl.refFICtH).alphaLi)).

I
I

I

toldncvraprdoubleaD川!.doubJekcrNl,doubJckdl.uI

t
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doLJbleal川1,

double.abc,

lnl i,J.k.

irltJCOtJrlt=0;
Lntkblt;

doubleeこ1.0e-06;

doublE･E川J,
doublee川】thT],glHll･lu川】
doubleLJntVeCln,

/tlnltlalvaluesofalphas暮/
for(1;0.1 く爪,Hl)i
aO【l】=)0,

)

vhlle(日†

ー
aO
N
a

二
J
H kctJ】 事aO【J],

)

kblt=0.
for(I 10,L<N,HI…

lf(Tabs(fl1日 くe)kbItl=)
I
lf((kblt==N)ll(JCOunt,,30日 bTeak-

for(i=0.1<N,HlH
rortJ=0,JくN,HJH

lf(J==iH
g【JHJl二kclJ】事(1-2暮aO日】)†kd【J】,
ror(k=0.kくN,▲tk)I

lE(l(k==J))(
glJ】【J1-=(kclk]･aO【k】),

I
)

l

eJset
g【1】【Jl=kclJ】暮(I aOt】)

I

〉
)



for(J~0,J <N,+tJ)I
ror(k=0,k (JV,ttkH

1f(k=-J)unlVeClk】=I0,
elseunJVeClkJ:0,0,

1

abc=gauss((double+)g,(dotJble事)unlYeC)-
for(1~0,I <N, HJH

gJnV【)]【J 】 =*( abcH),
)

J

for(1-0. 1 <N,HI…
alll】=aO【1】,
for(J=0,J く N,llJH

alll】-=gJ TWtl】【J]-f【J].
〉

〉

for(】=0,1<rJ,H))(
aO[1】=al【1】,

)

JCOUnい†,

) /+く-‖endofvhllePoop-一一-I/

) /+く1HendoffurLCtlOnneWraPH +/

double+gauss(double書aa,doubLe+bb)(
doublealN】川】,brN],
doublexlN],
dOubledumylN],durnnyJ),
Entl.J,k,I

for(1=0,l<El,H LH

for(J=0,JくN,HJ)I
all]lJ)I +(aaH),

I

bll]= *(bb+1),
I

ror(1=0.1<N-),日日l
k=1

ror(]=Ill I<N,H))(
)f(labs(alk】日日 <fabs(arl】【1】))k=I

I

†or(∫ ;
dllmmyl
a日日J
a【HIJ
dl】mmy

‥HM
ー
･l

V一
I

ll
】

m
】

′ヽ
-
k

n
..1



bH】=b【り,
b【k】;dummy～b,

I

for(1=Ⅰ日,1 (N, 111日
for(J=1十1,J <N,+十J)(
all】【J】=all】【J] -a日 日]･all日日 /ar川 日 ,

bll]=bll]-bll]'al日日]/al日日];
〉

I

xfN-1]=bLN-)]/alM ]川一日,
for(1=N12.

for(J=日
~-l∫l

N,tTJ)I
bll]:b【J]-a日 【J]事XlJ],

】

xll];bll】/a【1】【11,
)

retu川(x),
I

voldv_pressure(doublelvpltJj.dDUb】eLt)
I
doubleqatN],qblN],
lntI

qa【0】 =187700,qb【0] =6510,
｢｣

1
1

1

l
■~J
1
1J

IJO

12
3
d
･

t

2
3
d7
5
6
7
n
O

9
1
1-
-I
I
I

a
a
a
a
a
a
a
a
a
a
a
a
a
a

nヽ
nr
q
O｢
凸】
q.
nr
q
nr
nr
nr
ET
n｢
汀｢

218000.qbll] =7300.
204000.qbl2] =736,
20900_0.qb【3】 =710,
348000,qbt4] =7.920,
34834.0,qbl5] i7.970,
221300,qbt6】 =7500,
409860, qb【7】=8030,
】93LL30,qbl8] =6250.
292460.
404900,
286220,
33919_0,
446050,
339530､

【9】 =7620,
日01二7550.
【1日 =7660,
[12]=8)00,
日3】=7500,
lz4 1 三8280,

for(I =0,1くN,HlH
lvpl1】=一qal11/u iqb[日,

)
l

voide_abundance(doublekc【N】)
†

/*mctallCelementFLbundance事/
kcl0]I0L87, /.Au*/
kctlJ二22500. /暮Cot/
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′′
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_
_
_
_
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_
_
l
暮
t

t

A
_
/
■

U
0
∫
e
ド
O
1
5
..8
･L

e
h
u
暮

C

A
ハL
C
ド
I
Y
日
日川
O
nr
nr
EE:
R
pn
>

T

i
l
t

t
■
■

_'
t
一

t

t
一
■

■

/
/
/

/
/
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/
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/
/

/



1
1
-
1
】

"∫一l..J
1
1日U
1
2
3
d7

2
3
■｢
5
6

7
8
9
tl
-▲
.1
_
･
.

5elO4, /事Cr暮/
Oe+05, /+Fef/
61, /tlrT/
3, /*No+/
3e･04, /+Ni事/
75. /･Os+/
9, /暮Pd,/
4; /岬t+/
D517, /+Re事/
3LILl; /事Rht/
B6. /+Ru+/
133, /小 事/
寺)7. /●Tc事/

I

Toldox_correct(doublekelN】,doublett,doubleph2oph2)
(

doubleSqrPO2,

/+equlJlbrlunCOJIStaJltS+/
doublekco,
doublekcrl3],
doub)ekfe.
doubleklrl2j,
doublekno【3】,
doublekTll.
double
double
doLJbJe
double
double

doublekl･U,
doublekyl7】.

sqrpo2=ph2oph2fpow(10.0,(-130380/tt12972日,

ke(0] 0.0,

/* -I-----C0-- ◆/
kco=pow(100,(-J616Ll0/tt⊥5.71日 . /*CoO暮/
kel1】=kcorSqrPO2,

/暮一一一一一-一一日 -Cr一 - -I--I-一一一一 ●/

kcrl0】=pov(10.0,(-92180/u 15.07日, /･CrO暮/
kcrl]】=J)Orl10_0.(4532.0/tt十129日, /+CrO2･/
kcrl2)Ipow(loo.()5657_0/u 392)). /+CrO3･/
kel2J:kcrl01.sqrpo2,
kel21+=kcrilltsqrpo2'SqrPOZ,
ke【2】 †=kcrl2】 *pov(sqrpo2,3.0),

krc=pow(JO.0.(一日9660/u ･LI.LIOH, hFeO■/
kel31=kfeIsqrpo2,
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klr【01=pout100.(1993.4/tt-2.30日,/暮LrO3･/
klr日】≡poyH 0.0.(-15865.0/u I5.93日. I+IrZO3◆/
ke【4j-klrl0い povtsqTP02.30);
ke【4]1≡kir:日 暮pO■(sqrpo2,3.0)I2.0.

/トー-一一- 一一AY0 ----I-- 1'/
ho【0】-pow(10.0,(-15866.0/tい 528日 /'HoO･/
kFIOH 】 三pov(10.0.(836,0/tt'I67日. /,HoO2+/
kao【2】=poyH oo,()82430/u 297)). /暮れ03暮/
kF･【5】;hO(0)暮sqrpo2,
kel51 - kEbOfll･sqrpoZ暮SqrPO2.
kel5)†=kAO【2二･po､(sqrpo2,30).

knl=POY(=LO,(-155420/ttl460日, /'1iO'/
ke(6]iknLISqrPO2,

kos二POV(10.0,()7240.0/tt 7.49日 . /tOsO小/
ke二7】 kos事POV(sqrpo2.40),

/ー-一一一 Pd 一一一一1----- +/

kpd~pov(10.0,(-18227.0/tti4.03)), /岬dOf/
ket8]:kpd+sqrpD2,

/ト Pt--h H 一日 一一 +/
kpt=pov(100,(-85850/tt.020)), /+PtO2･/
ke【9ユ ニkpt 事E)OW(sqrpoz,20).

/事 一一RC一 一 一- 一一一-1/
krc二I10V(LO0,(574780/tL-186日, /tRe2071/

ke日0】=kre事pOV(sqrpo2.7.0) 暮2.0.

/一一一一一 Rh H一一一-+/
krh≡~pow( 10.0.(-98660/u l1O8日. /*RhO2,/
ke日日 =hrh+pov(sqrpo2.20).

kru=poy(loo,(96470/tt-7_88日, /*RuO4･/
kel121=kru暮 pov(sqrpo2,40),

/事 --Y-一一一一一-一日一-一日一一一-一事/
kv;0】=pow()0.0,(-2)768.0/u ◆5.25日. /.10+/
kvl'日 -poy(100,(-3630.0/u +193日 /,甘02./
kv【ZI≡po1-()0.0,(15374.0/tt-2.94日, /IVO3-/
ky(3】 =pov(10.0,(597250/tt-】21日. /川206*/
hlLH por(10.0.(878890/I.し 20.0日; /+r308+/
kv【5]-pow(JO0,(1039L15.0/u 2L13日. /川309,/
kvl67=pOV()0D,(1437660/u -353)). /tYLl012暮/
keH3】=kvrOj暮SqrpO2,
kel13 t二khH暮 pQY(sqrpo2,2.0),
keL13 -= kyt2 ･ pov(sqrpo2,30),

219



kel13]1-kt'[3
ke日3]+,kN【4

pop(sqrpoZ.60)+20,
poll(sqrpo2.80)事3.0.

ke【131+三kv【5】, POV(sqrpo2.
kel131+=kyl6】事 pOV(sqrpo2,

/いり--一一一--Tc-一一一日--一--- - 一一-～/
kell4〕=0.0,

30 ) 暮30,
]20)*40,
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