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1. は じめ に

加 速 器 質 量 分 析 法 に よ る極 微 量 元 素 測 定 の方 法 は, ア メ リカ合 衆 国 と カ ナ ダ を

舞 台 に して, 1976年 か ら1977年 に か けて開 発 が 始 め られ た が, 1980年 台 に は早 く

も実 用 の段 階 に入 った [卜4].約 15年 経 過 した 今 日で は, 様 々 な研 究 分 野 で 多 大 の

成 果 を挙 げ, 不 可 欠 な技 術 とな って い る. 加 速 器 質 量 分 析 法 は, 感 度 が 高 く, か

つ バ ック グ ラ ウ ン ドが 極 め て低 い とい う特 徴 を持 っ. この分 析 法 は, 従 来, 放 射

能 測 定 に よ り数 日か ら数 十 日 とい う長 い時 間 を か けて定 量 され て い た 天 然 の長 寿

命 放 射 性 核 種 な どに つ い て, 必 要 な試 料 の量 を千 分 の- と少 な く し, 測 定 時 間 を

短 縮 し, さ らに検 出 可 能 な低 濃 度 の 限 界 を大 幅 に更 新 す る こ とに よ り, 新 た な応

用 研 究 の分 野 を切 り開 い て い る [1- 6].

米 国 ロチ ェ ス_クー 大 学 の教 授 で あ りか つGeneralIonex社 の社 長 で あ ったDr.K.

purserは, 1978年 頃 早 く も小 型 の タ ンデ ム加 速 器 を用 い た加 速 器 質 量 分 析 専 用 の

装 置 の開 発 に着 手 した. Purserの計 画 は み ご とに成 功 し, 1981年 に そ の第 1号 機

Model4130A C-14TandetronAnalyzer:Ultra-Sensitivemassspectrometer

option)が ア リゾナ大 学 に導 入 され た. そ の後 , 表 1に示 され る よ うに全 世 界 で

5台 が 各 国 に導 入 され, 現 在 活 発 に利 用 され て い る. さ らに最 近 で は, 初 期 の タ

ンデ トロ ン加 速 器 質 量 分 析 計 の改 良 を さ らに進 め, 測 定 装 置 を コ ン ピュー タ ー 制

御 と した, い わ ゆ る第 2世 代 の タ ンデ トロ ン分 析 計 が 開 発 され て い る. そ の第 1

号 機 (図 1) が 米 国Woods hole海 洋 研 究 所 に 1991年 に導 入 され, 1992年 の始 め か

ら稼 働 を 開 始 して い る. この装 置 は ビー ム入 射 系 を 2 セ ッ ト持 って お り, そ れ ぞ

れ が 60個 の試 料 を 同 時 に装 填 で き る. これ を交 互 に作 動 させ, 後 段 の加 速 器 お よ

び分 析 部 を休 ませ る事 な しに測 定 を継 続 で き る. Woods Hole研 究 所 で は, 年 間 約

3,000個 の試 料 の測 定 を 目標 にす る との事 で あ る. な お, 1992年 の 1月 か ら9月 末 日

ま で の 測 定 試 料 数 は670個 と報 告 され て い る [7].

この よ うな専 用 機 と は別 に, 原 子 核 実 験 な どに用 い られ て きた既 存 の タ ンデ ム

加 速 器 を 改 造 して, 加 速 器 質 量 分 析 を進 め る こ とが 欧 米 で は一 般 的 で あ り, 既 に

全 世 界 で 30を越 え る施 設 で加 速 器 質 量 分 析 が 可 能 とな って い る. 日本 で は, 東

京 大 学 に お い て タ ンデ ム ･バ ンデ ダ ラー フ加 速 器 を用 い た加 速 器 質 量 分 析 が 開 発

され, 10Be, 14C, 26Alの 測 定 が 1991年 末 まで ル ー テ ィ ンに行 な わ れ て い た [4]が,
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現 在 は, 新 型 の加 速 器 - の交 換 が進 め られ て お り, 1994年 に は再 稼 働 を始 め る予

定 で あ る. ま た, 大 阪 大 学 核 物 理 研 究 セ ンター, 京 都 大 学 理 学 部 物 理 教 室 , 筑 波

大 学 加 速 器 セ ンター で 既 存 の加 速 器 を用 い て加 速 器 質 量 分 析 の研 究 が 計 画 され,

一 部 実 施 され て い る.

表 1.世 界 の タ ンデ トロ ン加 速 器 質 量 分 析 計

番 号 導 入 年 設 置 施 設 測 定 核 種

第 一 世 代

1号 機 1980年

2号 機 1981-1982年

3号 機 1982年

4号 機 1982年

5号 機 1983年

米 国 ･ア リゾナ大 学 14C, ( 10Be )

日本 ･名 古 屋 大 学 14C

英 国 ･オ ック ス フ ォー ド大 学 * 14C

カ ナ ダ ･ トロ ン ト大 学 14C, 26Al, 129Ⅰ

仏 国 ･Gif-sur-Yutte lrJBe, 14C, 26Al

第 2世 代

1号 機 1991年 米 国 ･woodsHole海 洋 研 究 所 14C

2号 機 1992年 オ ラ ンダ ･グ ロー ニ ンゲ ン大 学 14C

* オ ック ス フ ォー ド大 学 で は, 加 速 器 の み を購 入 した.

名 古 屋 大 学 に 1982年 2月 に導 入 され た, 世 界 の第 2号 機 で あ る タ ンデ トロ ン加 速

器 質 量 分 析 計 は, 14C測 定 に絞 って 利 用 が進 め られ て きた [卜3].す な わ ち, 考 古

学 ･地 質 学 的 試 料 の 14C年 代 測 定 や 14Cトレー サ ー研 究 の た め の環 境 14C濃 度 測 定 で

あ る. 現 在 , タ ンデ トロ ン分 析 計 は, 名 古 屋 大 学 内 の共 同 利 用 機 器 と して 研 究 ･

教 育 に盛 ん に利 用 され て い る.

本 稿 で は, タ ンデ トロ ン分 析 計 の現 状 (1992年 度 ) と検 討 課 題 お よ び学 内 研 究

者 に よ る共 同 研 究 ･教 育 利 用 の実 状 を ま とめ る.

2. タ ンデ トロ ン加 速 器 質 量 分 析 計 の性 能 の現 状

タ ンデ トロ ン分 析 計 を用 い る 14C年 代 測 定 利 用 の諸 性 能 を, 従 来 の放 射 能 測 定 法

(co2ガ ス比 例 計 数 管 法 ) に よ る方 法 と比 較 して 表 2に示 す [5].

タ ンデ トロ ン分 析 計 で は, 14C/13C比 を, 検 査 試 料 と14C濃 度 が既 知 の標 準 体 と

につ い て 交 互 に測 定 し, そ れ らの比 較 か ら試 料 の 14C濃 度 が 得 られ る. 標 準 体 で の

14Cの計 数 率 は ほ ぼ 3-5cpsで あ る. 従 って, 数 千 年 前 の比 較 的 年 代 が 新 しい試 料

に つ い て ± 1%程 度 の統 計 誤 差 で 14C濃 度 あ る い は 14C年 代 値 (統 計 誤 差 が ±80年 )

を得 よ う とす る と, 約 3-4時 間 の 測 定 時 間 を要 す る.

衰 2 に示 した よ うに, 年 代 が 新 しい書式料 で は, 測 定 精 度 は タ ンデ トロ ン分 析 計

と放 射 能 測 定 法 とで ほ ぼ 同 程 度 で あ る. しか し, 数 万 年 前 よ り古 い試 料 で は,
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14Cバ ック グ ラ ウ ン ド計 数 が 極 め て 低 い タ ンデ トロ ン分 析 計 の方 が バ ック グ ラ ウ ン

ドの高 い放 射 能 測 定 法 に比 べ て, 誤 差 は格 段 に小 さい. ま た, この理 由 に よ り,

測 定 可 能 な 古 い年 代 の 限 界 は, 従 来 の 3- 4万 年 前 か ら約 6万 年 前 と, よ り古 い年 代

値 まで 拡 大 して い る. 但 し, 後 に述 べ る よ うに, 1992年 1月 に 自動 試 料 交 換 装 置 を

取 り付 けた後 , 14Cバ ック グ ラ ウ ン ド計 数 が や や高 くな って お り, 古 い年 代 試 料 の

測 定 が制 限 され て い る.

表 2. 加 速 器 質 量 分 析 法 とベ ー タ線 計 数 法 に よ る 14C年 代 測 定 の比 較 [8]

項 目 名 古 屋 大 学 日本 ア イ ソ トー プ協 会

タ ンデ トロ ン加 速 器 質 量 分 析 計 co2ガ ス比 例 計 数 管

炭 素 試 料 の量 0.2､5mg

測 定 可 能 な古 い 約 6万 年 前 書

年 代 の 限 界

精 度

測 定 時 間

約 ±80年

3- 4時 間

(標 準 体 の 測 定 も含 む )

2.2g

3.5-4万 年 前

約 ±80年

16-20時 間

(試 料 の み の測 定 )

辛)自動 試 料 交 換 装 置 を取 り付 けた後 , 14Cバ ック グ ラ ウ ン ド計 数 が や や高 くな って

お り, 古 い年 代 試 料 の 測 定 が 制 限 され て い る.

3. 学 内 共 同 研 究 ･教 育 利 用

タ ンデ トロ ン加 速 器 質 量 分 析 計 の利 用 状 況 を表 3に示 す. 一 年 を 3期 に分 割 し,

各 期 に つ いて 利 用 を募 集 し, 委 員 会 で審 議 して利 用 を承 認 す る. 利 用 申請 は ま と

ま った 研 究 目的 の単 位 で行 な う. 最 近 の 申請 状 況 を み る と, 申請 試 料 の全 部 を測

定 す る に は, 計 算 上 で は, 一 日 に 4個 の試 料 を こな す 必 要 が あ り, 測 定 効 率 を上

げ る必 要 に迫 られ て い る.

分 析 計 調 整 の テ ス ト測 定 , 14Cバ ック グ ラ ウ ン ド測 定 , 試 料 の 14C測 定 な どを含

め た 14C測 定 の総 数 の積 算 を 図 2 に, 年 ご との変 動 を 図 3 に示 す. 1992年 の 1年 間

の測 定 数 は580個 で あ り, ま た 1992年 12月 末 に お け る測 定 数 の積 算 は3.557個 で あ

る. 測 定 開 始 当初 は環 境 14C濃 度 の測 定 数 が 14C年 代 測 定 数 を上 回 って い た が, こ

こ6年 間 は年 代 測 定 の数 が 急 増 して い る. 14C年 代 測 定 数 の増 加 は, 1987年 に学 内

の共 同 利 用 を 開 始 して 以 来 顕 著 に な って い る. 年 毎 の 測 定 数 は, 1983年 に測 定 を

開 始 して以 来 増 加 して 来 て い るが, 現 在 の 測 定 お よ び利 用 の条 件 で は年 間 500個 程

度 が 限 界 とな って い る.
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表 3.タンデ トロン分析計の学内共同利用申請状況

利用期間 申請件数 申請試料総敬

●871-3月

'874-7月

●878-12月

'881-3月

●884-7月

'888-12月

'891-3月
'894-7月

●898-12月

'901-3月

'904-6月

'90 7月

'908-12月

月

月

絹

のiV
J爪‖

～

～

～

1

4

8

1

1

1

Vh
Vjj
Vi]

'921-3月

'924-7月

'928-12月

'921-3月

23

10

14

8

9

13

ll
15

17

2

4

8

8

日肌叩
HH

Fu川

14

13

18

共同利用 休止

15

16

17

187

58

膿

59

91

113

100

122

121

Han
凸れ
[MTH
=

4

nO
5

9

Wn叩
叫人目
.｢凸n

2

4

7

日日
印

=

計 6ヶ年 275 2,462

4. タ ンデ トロ ン加 速 器 質 量 分 析 計 に よ る14C測 定 の応 用 例

名 古 屋 大 学 で 14C測 定 の対 象 と され る試 料 は, 木 炭 , 木 片 , 泥 炭 , 炭 質 物 , 骨 コ

ラー ゲ ン, 体 毛 , 埋 没 土 壌 , 湖 底 ･海 底 堆 積 物 , 貝 殻 , サ ン ゴ, 有 孔 虫 , 海 水 ･

淡 水 中 溶 存 炭 酸 , 大 気 中 二 酸 化 炭 素 , 大 気 中 の メ タ ンな どで あ る.

学 内 の共 同 利 用 研 究 と して, 14C測 定 が さ ま ざ ま な分 野 で利 用 され て い る. そ れ

らの例 を以 下 に箇 条 書 き に示 す. 詳 細 につ い て は文 献 1,2,3を参 照 して 頂 きた い.
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図2.14C試料測定数 の積算の経年変化

甘
＼
轟
捜
藁
正
絹

3寸一

′85 787 789 ′91

図3.14C試料測定数 の経年変化
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4. 1. 14C年 代 測 定 に関 連 した研 究

(1)最 終 氷 期 ～ 完 新 世 の古 海 水 準 変 動 ･古気 候 変 動 の推 定

(2)活 断 層 運 動 速 度 の推 定

(3)海 底 ･湖 底 ･湿 原 堆 積 物 の堆 積 速 度

(4)駿 河 湾 ター ビダ イ トの年 代 測 定

(5)底 生 有 孔 虫 微 化 石 に よ る古海 水 年 代 測 定

(6)浮 遊 性 有 孔 虫 の ア ミノ酸 の ラセ ミ化 とそ の 14C年 代 の相 関

(7)地 下 水 の 14C年 代 と流 動

(8)考 古 遺 物 の年 代 測定

化 石 骨 コ ラー ゲ ン, 聖 果 類 化 石, 独 木 舟 , 布 , 舵 , 竹 か ご, 員 化 石, 土

器 付 着 炭 化 物 , 昆 虫 の カ ラ, な ど

(9)マ ンモ ス ･ナ ウマ ン象 化 石 の 14C年 代 と分 布

(10)永 久 凍 土 の 14C年 代 とそ の形 成 機 構

(ll)北 ア ル プ ス雪 渓 氷 体 の形 成 年 代 の測 定

(12)立 山 火 山 噴 火 の歴 史

(13)降 下 テ フ ラの年 代 測定 (浅 間火 山, 富 士 火 山, 箱根 火 山, 妙 高 火 山, な ど)

(14)森 林 内 の残 置 木 の年 代 測 定

(15)黄 土 中 の炭 酸 カ ル シ ウムや炭 酸 塩 結 核 (黄 土 小 僧 ) の 14C年 代

(16)古 文 書 ･古 文 化 財 な どの年 代 測 定

(17)古 代 製 鉄 炉 跡 の木 炭 , 鉄 材 中 の炭 素 の 14C年 代 測 定

4. 2. 14C濃 度 脚定 に関 連 した研 究

(1)樹 木 年 輪 の 14C濃 度 測 定 と炭 素 循 環

(2)年 輪 の無 い南 洋 材 の成 長 速 度 の推 定

(3)名 古 屋 大 学 キ ャ ンパ ス内 の松 葉 の 14C濃 度 の場 所 依 存 性 と経 年 変 化

(4)湖 底 堆 積 物 中 の有 機 物 の 14C濃 度

(5)大 気 中二 酸 化 炭 素 の 14C濃 度

(6)ヒ ト歯 牙 コ ラー ゲ ンの 14C濃度

(7)海 水 中 溶 存 炭 素 の 14C濃 度 と海 洋 深 層 水 の循 環

(8)海 洋 水 中 の沈 降 粒 子 中 の有 機 物 の 14C濃 度 とそ の 由来

(9)大 気 中 の エ ア ロ ゾル の 14C濃度 とそ の 由来

(10)成 層 圏大 気 中 C02の 14C濃 度

(ll)大 気 中 の メ タ ン濃 度 とそ の起 源

5. 自動 試 料 交 換 装 置 の導 入

5. 1. 日動 試 料 交 換 装 置 の開 発 お よ び設 置

14C測定 試 料 数 を, 大 幅 に増 や す た め に, 自動 試 料 交 換 装 置 を開 発 した. 従 来 の

装 置 で は, 同時 に装 填 で きる ター ゲ ッ トは 6個 まで で あ り, また試 料 を取 り替 え

る場 合 に は, イ オ ン源 の真 空 を破 る必 要 が あ るた め, 手 間 と時 間 を要 す る作 業 で

あ った. このた め, 1 日あ た りに測 定 で き る試 料 数 が 限 られ て いた. 新 しい装 置
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で は同 時 に28個 の タ ー ゲ ッ トが装 填 で き るた め, 1日 に測 定 で き る個 数 を容 易 に

増 や す こ とが で き る. 例 え ば, 夜 間 運 転 を行 え ば, 測 定 試 料 数 を増 加 させ る こ と

が で き る. さ らに, 小 型 計 算 機 に よ り, 検 査 試 料 と標 準 体 ター ゲ ッ トの交 換 を 自

動 的 に行 う こ とに よ り操 作 者 の作 業 負 担 を軽 減 して 測 定 の能 率 化 を進 め る こ とが

で き る.

この 目的 の た め に, タ ンデ トロ ン加 速 器 質 量 分 析 計 に接 続 され て い る現 有 の

HICONEX 844Csスパ ッタ負 イ オ ン源 の試 料 ター ゲ ッ トの交 換 部 分 を 改 造 して, 28

個 の タ ー ゲ ッ トが 一 度 に取 り付 け可 能 な 自動 試 料 交 換 装 置 を開 発 して イ オ ン源 に

取 り付 け た. さ らに この装 置 で は, 小 型 計 算 機 を用 い て 自動 的 に ター ゲ ッ ト交 換

が 可 能 で あ る.

GIC社 製 のHICOⅣEX 844イ オ ン源 で は, 炭 素 の負 イ オ ンが放 出 され る方 向 に対 し

て ,45度 の方 向 にCsガ ンが あ る. す な わ ち, ター ゲ ッ トの表 面 を 45度 の角 度 でCs+

イ オ ンで 照 射 し, Cs+イ オ ンの進 行 方 向 か ら135度 の方 向 に負 イ オ ンを放 出 す る機

構 に な って い る. そ こで, Csガ ン部 と ター ゲ ッ ト交 換 部 を別 々 に切 り離 して, そ

れ ぞ れ を独 立 に構 成 し, あ とで両 者 を組 み立 て て使 用 す る構 造 が容 易 に とれ る.

ま た, 試 料 交 換 装 置 部 に は, 高 真 空 を保 つ た め に, 200 1/Sの排 気 速 度 を持 っ ター

ボ分 子 真 空 ポ ンプ を 1台 取 り付 けた.

自動 試 料 交 換 装 置 の仕 様 は次 の とお りで あ る.

(1)28個 の ター ゲ ッ トが, 65mm¢の 円形 の デ ィ ス ク に装 填 で き る. 45m ¢の外 円

周 上 に20個 , 31mm卓の 内 円周 上 に8個 が装 填 され る.

(2)ター ゲ ッ トデ ィ ス クの位 置 制 御 は, 表 4に示 され る よ うに, 並 進 , 上 下 , 左 右 ,

回 転 の 4つ の 自 由度 で, パ ル スモ ー ター駆 動 に よ り行 わ れ る. 1パ ル スあ た り

の移 動 量 は表 4 に示 され る よ うに きわ め て小 さ く, ご く微 細 な動 きが で き る よ

うに設 計 され て い る. 個 々 の タ ー ゲ ッ トの位 置 (番 地 ) の設 定 は, digitalス

イ ッチ を用 い て 手 動 操 作 に よ り, あ る い はGPIBイ ンタ ー フ ェイ スを用 い て計 算

機 制 御 で行 う こ とが で き る (図 4).

表 4. 自動試料 交換装 置 の駆 動 系 の仕 様

可動 範 囲 位 置表 示桁 数 1パル スの移動量 1TnTn移動 させ る

た め のパ ル ス数

0-360度 6digits

(40回転 )

0-約 15mm 6digits

0-約 10Tnm 6digits

O～約 300mm 7digits

0.0144度/1八〇ルス

0.08〟m/1八〇ルス

0.08〟m/lJloルス

0.2〃m/1八〇ルス

69.4八〇ルス/1度

12500八〇ルス/1mm

12500八°ルス/1mm

5000ハolVス/1m
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図 4.自動試料交換装 置駆動系 のブロック図

タ ー ゲ ッ トデ ィ ス ク に は, 負 イ オ ンを 加 速 す るた め-22 kVの電 圧 が 付 加 され る.

こ の た め, 駆 動 装 置 とは電 気 的 に絶 縁 され る必 要 が あ る. ま た, は ば毎 日 の作 業

と して タ ー ゲ ッ トを新 しい もの に乗 せ 代 え る際 に, Csガ ン部 な どを真 空 ゲ ー トバ

ル ブ を 用 い て 閉 鎖 して , 大 気 に晒 さ な い よ うに配 慮 され て い る. 従 って, タ ー ゲ

ッ トデ ィ ス クを 接 続 した 丸 棒 を 実 際 に動 か す 駆 動 点 か らタ ー ゲ ッ トの表 面 ま で 約

400mmの 距 離 が あ る. タ ー ゲ ッ トデ ィ ス ク の支 持 や 部 品 の接 続 方 法 の た め, タ ー

ゲ ッ トの位 置 決 め の再 現 精 度 は, 工 作 精 度 や 1パ ル スあ た りの移 動 量 で 示 され る

位 置 決 め の精 度 よ り悪 くな って い る と考 え られ る.

5. 2. 日動 試 料 交 換 装 置 を組 み込 ん だ 後 の装 置 の性 能 と問題 点

5. 2. 1. イ オ ン ビー ム強 度

12C~イ オ ン ビー ム強 度 は 改 造 前 に比 べ て若 干 低 くな って お り, 約 10〟A程 度 で あ

る. これ は, Csガ ン と試 料 ター ゲ ッ トの 相 対 的 な位 置 関 係 が 微 妙 に影 響 して い る

の か も知 れ な い.

5. 2. 2. 14Cバ ック グ ラ ウ ン ド (測 定 可 能 な 古 い年 代 の 限 界 )

新 しい 試 料 交 換 装 置 の 問 題 点 は, 14Cバ ック グ ラ ウ ン ドが 高 くな り, 4万 年 前 を

越 え る古 い試 料 が 測 定 で きな くな った こ とで あ る.

一 般 に, 測 定 可 能 な 古 い年 代 値 の 限 界 は次 の様 に して 調 べ られ る. 人 工 グ ラ フ

ァ イ トや 天 然 の鉱 物 グ ラ フ ァイ トな ど十 分 に古 くて 14Cを全 く含 ま な い はず の 炭 素

試 料 を 用 い て 14C測 定 を行 う. す る と, 14Cの計 数 が あ る. これ は, 既 に 測 定 した

タ ー ゲ ッ トか らの 14Cを 含 む 炭 素 に よ る イ オ ン源 の 汚 染 や, 残 留 ガ ス中 の 14co2な
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どが 考 え られ る. 中村 ･中 井 [9,10]の報 告 に あ る よ うに, 従 来 の試 料 交 換 装 置 を

用 い た 場 合, 人 工 グ ラ フ ァイ トに つ い て の 14Cバ ック グ ラ ウ ン ドは, 14C年 代 値 に

換 算 して, 62.850- 72,570 y.B.P.の広 が り (平 均 値 66.340 y.B.P.) を′示 し, セ

イ ロ ン産 の鉱 物 グ ラ フ ァイ トにつ い て は59,030- 76,030 y.B,ど.の広 が り (平 均 値

64,440 γ.B.P.) を示 した. す な わ ち, この 14Cバ ック グ ラ ウ ン ドは見 か け の 14C年

代 値 で 約 65,000年 前 に相 当 して い た [9,loョ. 一 方, 新 しい試 料 交 換 装 置で は, 図

5に示 され る よ うに, 見 か け の 14C年 代 は約 46,000年 前 と, 約 2万 年 間 に相 当 して

14Cバ ック グ ラ ウ ン ドが 高 くな って い る.

この 14Cバ ック グ ラ ウ ン ドの増 加 につ い て, 新 しい試 料 交 換 装 置 の部 品 で, Csイ

オ ンで 照 射 を受 け る可 能 性 の あ る部 分 の材 質 を モ リブ デ ン, ステ ン レ ス, ア ル ミ

ニ ウ ム な どに変 え て み た が, 14Cバ ック グ ラ ウ ン ドの覇 者 な増 減 は見 られ な か った

(図 6). この 14Cバ ック グ ラ ウ ン ドの増 加 の原 因 に つ い て は, 目下 検 討 中 で あ る

が, 今 の と ころ原 因 は明 か で は な い.

5. 2. 3. 14C胡 定 の再 現 清 度

自動 試 料 交 換 装 置 を導 入 す る以 前 の, タ ンデ トロ ン加 速 器 質 量 分 析 計 に よ る

14C測 定 の再 現 精 度 は, 年 代 測 定 の標 準 体 炭 素 か ら造 った複 数 個 の ター ゲ ッ トにつ

い て 独 立 に14回 測 定 を繰 り返 して, 各 測 定 の バ ラ ツキ度 を示 す 量 と してS=±0.01
34と得 られ て い る [5]. す な わ ち, 平 均 値 に対 して 任 意 の一 回 の 測 定 はone sigma

(1標 準 偏 差 ) で ± 1.3%の範 囲 内 に あ る. 自動 試 料 交 換 装 置 を用 い た 14C測 定 の場

合 の再 現 性 を 図 7に示 す. K-1お よ びx-2の 2つ の異 な る試 料 に つ いて, そ れ ぞ れ 5

個 お よ び 8個 の ター ゲ ッ トを造 り, 独 立 に複 数 回 測 定 した. 図 7の測 定 点 の プ ロ ッ

トの下 の数 字 は, 測 定 の順 番 で あ り, 破 線 で 繋 い だ もの は 同 じ 日に測 定 した もの

を示 す . 各 々 の 測 定 値 の バ ラ ツ与 は, K-1で は, 1回 の 測 定 の誤 差 (one sigTna) 以

上 に大 き く ズ レて い るが, K-2で は, 最 後 の 測 定 が 大 幅 に ズ レて い る こ とを除 く と

バ ラ ツキ は は ぼ 測 定 誤 差 範 囲 内 で あ る. 平 均 値 か らの 1回 の測 定 の ズ レの平 均 S

は, K-1で は ±0.0245, K-2で は ±0.0084と得 られ て い る.

【-1の大 きな バ ラ ツ車 の原 因 は不 明 で あ るが, 【-2の結 果 を み る と, 自動 試 料 交

換 装 置 を用 い た場 合 の再 現 精 度 は従 来 と同 程 度 か 少 し良 くな って い る.

5. 2. 4. 試 料 交 換 の 自動 化

自動 試 料 交 換 装 置 導 入 の 目的 の一 つ は, 装 填 され た最 大 28個 の タ ー ゲ ッ トを 測

定 す る際 に, 自動 的 に タ- ゲ ッ ト交 換 を行 い, 最 も12C~ビ- ムが 強 い位 置 に再 現

精 度 よ く位 置 決 め す る こ とで あ る. タ ー ゲ ッ トの位 置 決 め は, ター ゲ ッ トデ ィス

ク の 回 転 で 行 って お り, バ ック ラ ッ シ ュ (ネ ジの あ そ び に よ る位 置 決 め の不 確 定 )

を避 け る た め常 に一 定 方 向 に回 転 して, 位 置 合 わ せ を行 って い る. しか し, そ れ

で も, 制 御 部 の 番 地 と ター ゲ ッ トの実 際 の位 置 が 次 第 にず れ を生 じる ら し く, 刺

定 中 に イ オ ン ビー ム が最 大 に な る番 地 が 変 わ って くる.

この ず れ の原 因 に つ い て, 目下 検 討 を進 め て お り, で き るだ け早 く対 策 , 改 良

を施 す 予 定 で あ る. 従 って, 計 算 機 に よ る 自動 試 料 交 換 の実 現 は も う少 し 日数 を
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要 す る.

6. 橿 微 量 試 料 の測 定 .

14C測 定 に お い て, 充 分 な統 計 精 度 を保 った ま まで 必 要 な炭 素 量 を減 らす べ く検

討 を進 め て い る. この場 合, イ オ ン源 で 用 い る ター ゲ ッ トと して, 炭 素 イ オ ン ビ

ー ム強 度 が 充 分 大 き く とれ る ター ゲ ッ トを少 量 の炭 素 を用 い て 如 何 に して 作 るか

とい う こ とに な る.

現 在 の ル ー テ ィ ンの 測 定 で は, 木 炭 や 炭 化 物 の炭 素 , あ るい はC02を金 属 Mgを用

い て 還 元 した ア モ ル フ ァ ス炭 素 , な どを銀 粉 と混 合 し, 圧 縮 して 直 径 3mm,厚 さ

1- 2mmの ペ レ ッ トを形 成 して, ター ゲ ッ ト (CIAgター ゲ ッ ト) と して 用 い る. C

IAgター ゲ t, トは, イ オ ン源 で 最 も強 い炭 素 ビー ムが 得 られ る グ ラ フ ァイ ト ･タ ー

ゲ ッ トと比 較 して, 炭 素 イ オ ン ビー ム強 度 が約 1/3で あ り, しか も ビー ム強 度 の減

衰 が 早 い. C02か ら ス タ ー トしてC-Agター ゲ ッ トを作 成 す る場 合 は, Mg還 元 法 で は

最 低 3- 5mgの炭 素 を必 要 とす る し, 調 製 操 作 の過 程 で の現 代 炭 素 に よ る汚 染 の た

め 14Cバ ック グ ラ ウ ン ド ･レベ ル が高 く, 測 定 可 能 な最 も古 い年 代 は約 4万 年 前 と

制 限 され て い る.
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そ こで, 新 しい ター ゲ ッ ト作 成 法 , す な わ ちvogelet al[11]が 開 発 したC02の

水 素 還 元 に よ るFe-グ ラ フ ァイ ト作 製 技 術 が 名 古 屋 大 学 に導 入 され, 現 在 , 名 古 屋

大 学 水 圏 科 学 研 究 所 の松 本 研 究 室 [12],半 田研 究 室 で実 用 化 され て い る. 当 セ ン

ター で も, 理 学 部 地 球 惑 星 科 学 科 ガ ラ ス工 作 室 の吉 岡茂 雄 氏 の協 力 で装 置 が組 立

られ て い る. この方 法 に よれ ば, 現 在 の と ころ, 0.2-2mgの炭 素 でFe-グ ラ フ ァ

イ トが 作 成 で き, 純 粋 な グ ラ フ ァイ トに匹 敵 す る程 の炭 素 イ オ ン ビー ム強 度 が 得

られ て お り, 今 後 の利 用 が 大 い に期 待 で き る.

7. 他 の年 代 測 定 法 との ク ロ ス チ ェ ック

14C年 代 測 定 法 に よ り測 定 可 能 な約 6万年 前 まで の範 囲 を カバ ーす る他 の年 代 測

定 法 と して, フ ィ ッ シ ョ ン トラ ック法, ウ ラ ンー トリウム法 , カ リウムー ア ル ゴ

ン法 , ESR年 代 測 定 法 , 熱 ル ミネ ッセ ンス法 な どが挙 げ られ る.

神 奈 川 県 大 磯 丘 陵 にて , 東 京 軽 石 流 堆 積 物 か ら炭 化 木 片 を採 取 し, タ ンデ トロ

ン分 析 計 に よ りそ の 14C年 代 値 を測 定 した. この結 果, 14C年 代 値 は約 53,000年 前

【13]と得 られ て お り, この年 代 値 は フ ィ ッ シ ョ ン ･ トラ ック年 代 49.000±5,000年

前 [14]と は ぼ一 致 して い る. また, 金 沢 大 学 理 学 部 大 村 明 雄 教 授 との共 同 研 究 と

して, オー ス トラ リア産 サ ンゴ につ い て [15]､ また ､ Barbados島 の サ ンゴ に つ い

て [16]､ 14C年 代 値 と ウ ラ ンー トリウム年 代 との比 較 が実 施 され つ つ あ る. さ らに,

カ リウ ムー ア ル ゴ ン法 で も数 万 年 前 とい う, この方 法 に と って は非 常 に若 い年 代

の測 定 が 可 能 とな って きて お り, 御 岳 火 山 草 木 谷 噴 出物 につ い て, 14C年 代 との比

較 が 行 わ れ, 両 年 代 測 定 法 で 一 致 した結 果 が得 られ て い る [17-19]. この よ うに,

様 々 な異 な る原 理 に基 づ く年 代 測 定 法 の 間 で互 い に年 代 値 を比 較 す る こ と は, そ

れ ぞ れ の測 定 年 代 値 の校 正 法 や そ の適 応 限 界 を調 べ る うえ で大 い に役 立 つ もの と

期 待 され る.

8. ま とめ

名 古 屋 大 学 タ ンデ トロ ン分 析 計 は, 導 入 以 来約 10年 間 は ぼ順 調 に機 能 して きた.

序 論 で述 べ た様 に, タ ンデ トロ ンに よ る 14C測 定 は, 様 々 な分 野 で 大 い に利 用 され

て お り, 現 在 で は不 可 欠 な存 在 とな って い る. 今 後 は, 自動 試 料 交 換 装 置 設 置 後

の 14Cバ ック グ ラ ウ ン ドの増 加 の原 因 究 明 に向 け て, さ らに, 分 析 計 の性 能 を極 限

まで 引 き出 して､ 利 用 を広 げ るべ く努 力 して い きた い と考 え て い る.

# #

名 古 屋 大 学 理 学 部 地 球 惑 星 科 学 科 ガ ラ ス工 作 室 の吉 岡 茂 雄 氏 に は, 試 料 鋼 製 装

置 の組 立 , 保 守 な どで, また, 高 松 軍 三 氏 を始 め とす る同 学 部 装 置 開 発 室 の皆 様

に は, タ ンデ トロ ン質 量 分 析 計 の 改 造 や保 守 な どで 大 変 お世 話 に な って い ます.

こ こ に感 謝 致 します .

学 内 共 同 利 用 者 の皆 様 に は, タ ンデ トロ ン分 析 計 の保 守 計 画 を最 優 先 に した 共

同 利 用 スケ ジ ュー ル を ご理 解 頂 な が ら利 用 を進 め, 輝 か しい成 果 を挙 げ て お られ

ます . 今 後 益 々, ご理 解 と ご協 力 の程 お願 い致 します.
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status of 14C Measurementswith a Tandetron Accelerator Mass

Spectrometer at Nagoya University in the year 1992

Toshio NAKAMURAl), Akiko 工KEDAl) and Tomoko OHTAl)

1) Dating and Materials Research Cente】丁, Nagoya University

Chikusa,Nagoya 464-01,JAPAN

A Tandem accelerator mass spectrometer, named Tandetron,

constructed by the General 工ONEX Corporation, USA, has been ln-

stalled at Nagoya University ln 1982, to measure radlocarbon

(14C). The spectrometer consists of a Cs sputter ion source

(HtCONEX-844) to prciduce negative carbon ions from elemental

carbon samples, a Schenke1-type tandem accelerator of 3 MV

terminal voltage, an ion-beam analyzing apparatus with a charge-

energy selector and a couple of mass spectrometers, and a heavy-

1on detector to identify and count 14C3+ ions from various

background ions.The 14C/13C ratio of a carbon sample is measured

ln comparison with that of a 14C standard (NBS oxalllc acid ls

usually used). The spectrometer has been used to measure 14c

concentrations of environmental carbon samples, as well as 14c

dates of geological and archeological materials.

An automatic target changer,With a target disk that can be

loaded with 28 sample targets at maximum,and can be controlled

by a personal computer through GP工B interfacing, has been

installed ln the ion source of the spectrometer.A targetmounted
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on the target disk of the changer can bemoved in X-,Y-, and Z-

direction, and rotated.The designed performances of positloning

the targets,sum erized ln Table 2,have not attained yet.There

seems to be some mechanical problems ln controlling the target

posltlon with the target changer. The posltionlng of a selected

sample is now performed by monitoring the current intensity of

13C- ions produced from the sample.

Five hundred and eighty samples are measured ln 1992, and

totally 3557 samples in various fields have been analyzed since

the installation of the spectrometer. The number of samples

analyzed annually ls increasing,by the introduction of the new

target changer.
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