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1.はじめに

名古屋大学にタンデ トロン加速器年代測定システム (加速器質量分析計)1号機が 1982

年3月に導入されて,はや 16年が経過した.この間,14C をトレーサーとした環境 14C 濃

度分布に関する研究及びさまざまな環境試料の 14C 年代測定に基づく研究が行われてきた.

1998年末までの総測定数は 7,964個である.タンデトロン年代測定システムは,学内共

同利用機器として研究 ･教育に利用され,また,国内や中国,韓国,ロシア,マレーシア,

ブラジル,カナダ,スーダンを始めとする諸外国の研究者の共同研究の場としても盛んに

利用されている.現在までの共同利用研究として,14C 年代測定では,地質学,堆積学,

古環境学,海洋学,地震学,活断層科学,雪氷学,水理学,考古学,人類学,文化財科学

などの分野で,また環境 14C 濃度測定では,地球化学,環境科学,海洋科学,木材科学,

保健物理学,食物科学などきわめて幅広い分野で利用されている.これらの研究成果は,

名古屋大学加速器質量分析計業績報告書 Ⅰ(1989),Ⅲ(1991),Ⅲ(1992),Ⅳ(1993),V(1994),

Ⅵ(1995),Ⅶ(1996),Ⅷ(1997),Ⅸ(1998),中村 (1995;1998)で報告されている.
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また,最近導入されたタンデ トロン加速器年代測定システム2号機は目下最終的な調整

が行われており,まもなく定常的な稼働を予定している. 本報では,名古屋大学タンデ ト

ロン加速器年代測定施設のこれまでの利用の概要と施設の現状について,さらに加速器年

代測定システム 2号機の調整試験及び現状について報告する.

2.名古屋大学タンデ トロン加速器年代測定システム 1号牌 租用の状況

名古屋大学に 198ト1982年に設置されたタンデ トロン加速器年代測定システム (加速

器質量分析計) 1号機の構成を図1に示す.

Al,A2,Sl,S2,S3:beam sJjt
GEL,ML,TL,QL:eJectrostatic lens

LEG HEG 12c oup,13c cup,FC:Faradaycuptomeasureionbeam current
Csgun:H)CONEX844 cesjum sputternegative ionsourcewith 18 cathodes

Minj,Ml,lrd2:mass･analyzing magnet
ACTl,ACT2:acoeleration tube
GVM:geneJratirg vo一t meter
ESC:Ar-gaョs charge･exchange canal

TP:turbomolec山arpump tocondenseArgas
OS:generatorofhjgh frequencyAC power(40付lZ)

TF:step-up transformerto generate high voltage AC power
ED:15 de.!?ree electrostatic deflector

図 1 米国GIC社製のタンデ トロン加速器質量分析計の構成

イオン源はGIC社製の HICONEX-844であり18個のターゲットが充填できるように

改造されている.12C一一の引き出し電圧は23.5kV,ターミナル電圧は 1800kVで定常的な

運転をしている･現在の主たる問題点は,電磁石の磁場の不安定である.特に,加速器入

射前の電磁石の磁場が変動して,14C/13C 比が統計的な変動幅以上に有為に変動すること
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である.この変動の1つの要因は室温の変動である.NMR磁場測定器で磁場の値をモニ

ターしつつ,変動を手動で修正している.安定度の高い電源の導入を検討しているところ

である.

2.1 タンデ トロン年代測定システム1号機を用いた測定数 ･測定時間

図2に,各年度ごとに分析計が使用された積算日数および積算時間を示す.1995年度は,

前の年度に比較して,使用 日数が70日,使用時間が 1400時間減少したが,この間の測定

試料数にはほとんど変化はない.これは,グラファイ ト化(Kitagwaeta1.,1993)したター

ゲットの利用がルーティンに用いられて1試料あたりの測定時間が短縮されたためである.

また,分析計の測定準備の立ち上げ時間に平均3時間を要するが,この時間を無駄にしな

いように,効率よく試料の測定を進めたことが使用時間の短縮に寄与したと考えられる.

1997年は使用日数,使用時間が減少しているが,これはタンデ トロン年代測定システム2

号機 (最新型機)が導入されたためである.2号機の調整に携わる時間が増えるほど,逆

に 1号機の稼働時間は減少する.しかし1号機は今なお,日本で定常的に安定して稼働 し

ている唯一の 14C 年代測定システムであり, 1号機を用いた共同利用研究は,益々活発に

行われている.
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図2 タンデトロン年代測定システム1号機の年度毎の使用日数

および使用積算時間の変化

14C 濃度測定,14C 年代測定及び分析計の調整のためのテス ト測定と 14C バックグラウン

ド測定を含めた測定試料総数の積算と,毎年の測定数の変動をそれぞれ図3及び4に示す.

1998年は,センター職員の業務がタンデ トロン加速器質量分析計2号機の調整や準備に費



やされ,このため結果的に測定された試料数は減ってしまった.しかし,年末,年始は順

調に稼働し,学内 ･外の学生の卒業論文,修士論文のまとめに大いに役立てられた.
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図3 タンデ トロン加速器年代測定システム 1号機による測定試料の

1998年末までの積算総数
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図4 タンデ トロン加速器年代測定システム 1号機の各年毎の測定試料数
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2.2 共同利用体制

タンデ トロン分析計は,学内共同利用機器として学内の研究者に利用されている.その

利用形態としては,当センターで定期的に開催される試料調製 ･測定操作の講習会などに

より利用者が操作方法を実習し,自身の試料を自身で測定する場合が大半である.少数例

ではあるが,試料を当センター職員に預けて測定を依頼する場合がある.

また,学外の利用希望者についても,学内の教官と共同研究を行う形で受け入れられて

いる.測定を依頼される場合が多いが,当センターに出向いて試料調製を実施する (測定

操作は職員が実施)場合もある.

センター利用のための各種講習会の開催状況を表 1にまとめた.1998年度には,ガラス

細工講習会を7月28日 (火)から30(木)の3日間かけて受講者4名で実施した.試料

調製には,基礎的なガラス細工や真空装置の取扱技術の習熟は不可欠であり,近年,利用

者から講習会の開催が希望されていた.さらに,これまで定期的に行ってきた 1号機の運

転講習会を3回 (6月15日～19日受講者5名及び 11月9日～13日受講者4名の定例 2

回,1999年 3月 1日～3日受講者2名の臨時 1回)実施した.

1 1998年度におけるセンター主催の各種講習会の開催状況

講習会名 実施日 受講者数 内容の概略

放射線取扱年次教育 1998/5/11 13名 放射線取り扱いに関わる再教育

タンデ運転

ガラス細工

タンデ運転

ヽ-●
/T

1998/6/15-19 5名 タンデトロン運転技術に関する講習

1998/7/28-30 4名 ガラス細工の基礎と真空技術

1998/ll/9-13 4名 タンデトロン運転技術に関する講習

1999/3/ト3 2名 タンデ トロン運転技術に関する講習

1998年度においても,学外者の試料を含めて,学内共同利用としてさまざまな研究に利

用された.表 2に,学内共同利用研究の申請者と研究課題名を示す.

表 2 学内共同利用研究の申請者と研究課題名 (19984

大気水圏科学研究所

松本英二 東シナ海における堆積過程と古環境変化
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加藤喜久雄

増揮敏行

王学部

森泉 純

森泉 純

平鐸政広

理学DjiP

小滞智生

小揮智生

文学DiH
海津正倫

海津正倫

山本直人

山本直人

中川原育子

土壌 CO2放出への森林火災の影響

フナプチアトールサンゴの年代測定

(学外共同研究者 :琉球大学 ･大出 茂)

大気中メタンの動態に関する研究

大気中の一酸化炭素の動態に関する研究

中世 ･古代鉄器の年代測定

(学外共同研究者 :東北大学名誉教授 ･井垣謙三)

クロマニオン人の生息年代とその遺伝特性の研究

マンモス動物群の年代と古環境の研究

沖積低地の地形発達

第四紀末の地形発達史研究

縄文土器のAMS14C年代測定

弥生土器のAMS14C年代測定

アフガニスタン ･ス トユツコ ･テラコッタ像の年代研究

太虜地球環塵研究所

増田公明 年輪年代較正のための大気圏核爆発実験の影響の測定

アイソトープ紛合センター

西洋邦秀 中国入歯コラーゲン中 14C 濃度の経年変動

(学外共同研究者 :上海医科大学 ･劉 偉 其)

年代jyIJ定資料研究センター

森 忍

中村俊夫

中村俊夫

中村俊夫

中村俊夫

中村俊夫

中村俊夫

中村俊夫

中村俊夫

中村俊夫

岐阜県高富町に分布する第四紀層の年代測定

(学外共同研究者 :愛知教育大学 ･森山昭雄)

大気中メタンおよび二酸化炭素の 14C 濃度測定

バイカル湖底堆積物の 14C 年代測定

古代鉄器の年代測定による起源の研究

熊本県産のニホンオオカミの骨の 14C 年代測定

現世陸産貝類の生息環境と 14C 濃度に関する研究)

琵琶湖湖水及び湖底堆積物の 14C 濃度測定と炭素循環の研究

南極の淡水湖のコケの生育速度に関する研究

(学外共同研究者 :国立極地研究所)

南極の淡水湖コア試料の 1̀4C 年代に関する研究

(学外共同研究者 :京都教育大学 ･坂東忠司)

海洋底堆積物の極微量炭酸塩有孔虫殻の 14C 年代測定
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(学外共同研究者 :北海道大地球環境研究科 ･村山雅史)

ギリシア ･サントリー二島火山起源の津波堆積物の 14C 年代測定

(学外共同研究者 :東北大学理学研究科 ･箕浦幸治)

土壌有機物の 14C 年代測定による火山噴火史の研究

(学外共同研究者 :福岡大学理学部 ･奥野 充)

文化財資料の 14C 年代測定

年代既知試料 (樹木年輪,古文書)の 14C 年代測定

米国 ･サンフランシスコ湾周辺の活断層の挙動

(学外共同研究者 :広島大学文学部地理学教室 ･中田 高)

コラーゲン試料の調製法について

化石骨のアミノ酸抽出と14C 年代測定

中村俊夫

中村俊夫

小田寛貴

小田寛貴

池田晃子

池田晃子

El■■亡S
/T ロン加速書芸質量分析計2号機の現状

図5 オランダHVEE社製の最新型タンデ トロン加速器質量分析計の構成

名古屋大学では,平成 6-7年度に新たに加速器質量分析専用の加速器を導入した. こ

れは,HighVoltageEngineeringEuropaB.V.(Amsterdamseweg63,3812RR,
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Amersfoort,theNetherlands)製のCarbonDatingSystem(Model413011MS,Mous

eta1.,1993)である.米国WoodsHole海洋研究所,オランダ ｡グローニンゲン大学,ド

イツ･クリスティアン アルブレヒト大学に続く世界の第4号機である.装置の基本構成を

図5に示す.

1999年 1月末に,メーカー側による装置の調整テス トの第 1段階を終了した.この基

本となる試験は,0Ⅹ-II(NBSoxaucacid,fM-49)標準体から作成したFe一graphiteター

ゲットを複数個用意して,それらの測定における14C/13C/12C比の再現性を調べることで

ある.再現性の試験は,任意の1試料の測定結果の正確度,誤差を見積もるための重要な

項目である.また,装置の長時間安定性をみることにもなる.但し,このテストは測定さ

れる14C年代の正確さの目安にはならない.このためには,14C年代が既知の試料を用いて

調べる必要がある.ここでは,2号機の調整テストの概要を簡単に紹介する.詳細につい

ては,本報告書の丹生 (1999)を参照されたい.

(x-Y稼働ステージ)

直径2nm ¢のターゲット表面のCsビームスポットの位置｡
ターゲット表面の9点(Pantoposition)が順次照射される

測定の手順:18BlocksX30seconds/target
-540seconds/target
-9minutes/target

図6 Fe-Graphiteターゲット表面の Csイオンによるスパッター

の仕方と14C/13C/12C比測定のプロセス

この再現性試験は,以下の要領で行われた.一つのターゲットがイオン源の sputter

positionに導かれる.新型タンデトロンでは,ターゲット表面の1点のみがセシウムイオ

ンによりスパッターされて消耗するのを避けるために,ターゲットをXIYの2次元で動か
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表3 シュウ酸標準体 (Ox-1I)から調製したグラフ7イ トターゲットを用いたテス トランの l例

Tab一e3 TypicalresultsoftestrunsusingFe-GrtargetsfromOX一日(NBS-newoxah-cacJ.dstandard)

RunNo. batch sample C12curr.C13cUrr.C14countC14counts C13/C12 C14/C12 C14/C13

(nA) (nA) rate(C/S) (C/540sec) (xE-2) (xE-12) (xE-10)

1 1 1 249.0 259.6 70.1 37992 1.1584 1.5020 1.2966

2 1 2 244.6 255.1 69.4 37617 1.1589 1.5137 1.3061

3 1 3 246.9 257.3 69.9 37841 1.1577 1.5088 1.3032

4 1 4 265.5 276.7 74.9 40581 1.1579 1.5052 1.2999

5 1 5 263.5 274.7 74.5 40357 1.1582 1.5081 1.3020

6 1 6 268.6 279.9 76.7 41558 1.1576 1.5223 1.3151

7 2 1 276.4 287.9 78.7 42646 1.1573 1.5192 1.3127

8 2 2 278.4 289.8 78.6 42582 1.1570 1.5065 1.3021

9 2 3 274.8 285.9 77.8 42120 1.1560 1.5091 1,3055

10 2 4 284.7 296.4 79.4 43039 1.1565 1.4882 1.2868

ll 2 5 283.4 295.1 80.5 43567 1.1567 1.5140 1.3089

12 2 6 283.7 295.3 80.2 43417 1.1567 1.5071 1.3029

13 3 1 289.5 301.3 82.6 44744 1.1566 1.5213 1.3153

14 3 2 289.6 301.5 82.6 44768 1.1569 1.5221 1.3156

15 3 3 286.3 297.9 81.7 44246 1.1561 1.5218 1.3164

16 3 4 298.1 310.4 84.5 45784 1.1569 1.5123 1.3072

17 3 5 289.0 301.1 81,4 44115 1.1574 1.5016 1.2974

18 3 6 283.8 295.4 80.4 43550 1.1567 1.5117 1.3070

19 4 1 288.6 300.5 82.5 44700 1-.1571 1.5241 1.3172

20 4 2 283.1 294.8 80.8 43773 1.1571 1.5220 1.3154

21 4 3 280.0 291.4 79.2 42909 1.1566 1.5091 1.3048

22 4 4 291.3 303.5 82.8 44868 1,1574 1.5162 1.3100

23 4 5 280.3 292.1 79.6 43170 1.1578 1.5154 1.3089

24 4 6 277.1 288.5 78.9 42744 1.1569 1.5184 1.3125

25 5 1 278.8 290.3 79.0 42804 1.1570 1.5117 1.3066

26 5 2 281.2 292.9 80.0 43353 1.1573 1.5173 1.3111

27 5 3 276.8 288.2 78.2 42359 1.1567 1.5065 1.3023

28 5 4 287.6 299.6 82.2 44505 1.1574 1.5236 1.3163

29 5 5 276.9 288.4 78.7 42645 1.1575 1.5156 1.3094

30 5 6 270.8 282.0 77.7 42090 1.1569 1.5294 1.3219

31 6 1 282.4 294.1 80.4 43564 1.1572 1.5188 1.3125

32 6 2 281.1 292.8 79.3 42968 1.1571 1.5048 1.3004

33 6 3 280.3 291.7 80.2 43449 1.1564 1.5258 1.3194

34 6 4 291.7 303.9 82.3 44583 1.1578 1.5052 1.3000

35 6 5 278.4 290.0 79.5 43071 1.1576 1.5232 1.3157

36 6 6 275.2 286.5 78.3 42378 1.1570 1.5168 1.3110

37 7 1 282.1 293.9 80.8 43738 1.1573 1.5266 1.3191

38 7 2 278.0 289.5 79.3 42944 1.1572 1.5209 1.3143

39 7 3 279.5 291.0 79.1 42830 1.1565 1.5088 1.3046

40 7 4 290.0 302.0 82.2 44489 1.1569 1.5111 1.3062

41 7 5 281.0 292.8 79.9 43299 1.1577 1.5170 1.3104

42 7 6 274.7 286.1 77.8 42135 1.1570 1.5103 1.3053

average 278.6 290.2 79.1 42855 1.1572 1.5141 1.3085
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すことができる.そこで,図6に示すように,各々のターゲットについて,まず表面の 1

点を30秒間照射して測定データをとり,次の点に移動してまた30秒間照射して測定デー

タをとるという操作を,ターゲット表面の9点 (図6,9pantopositions)について行う.

さらに,これを2サイクル行う.そして次のターゲットの測定に移る.従って,ターゲッ

ト1個の測定時間は,移動時問を除くとほぼ540秒 (9分)間となる.こうして,ターゲ

ット表面の9点で,14C/13C/12C比の測定結果が比較できる.

再現性試験の典型的な結果を表3に示す.OX-IIから作成した6個のターゲットが用い

られ,それぞれが7回繰り返して測定されている.加速され,質量分析されてフアラデイ

カップで定量される12C3+,13C3+イオン電流の平均は,それぞれほぼ280nA,290nAであ

る.12Cは,もともと天然の存在比が13Cの100倍と高いが,12Cはリコンビネ一夕-の

12C用回転スリットでビーム強度が約 1/100に落とされるため,12C3+,13C3+イオンの電

流はほぼ等しくなる.12Cビーム強度を1/100に落とすことで,加速器の負担を軽くし,

さらに加速器からの漏洩放射線強度を抑える.14C3十の計数率はほぼ80cpsであり,540秒

間の計数は約 43,000個である.名古屋大学のタンデ トロン1号機では,14C3+の計数を

40,000個貯めるには3-4時間かかるが,イオン源の Cイ オン出力が高くかつ検出効率

が高い新型タンデトロンではわずか 9分ですむ.表3には,14C/13C/12C比のばらつきを

示す相対標準偏差 (rel.std.dev.;onesigma)が示されているが,安定度はかなり良いこ

とがわかる.14C/12C比および13C/12C比のばらつき (rel.std.dev.)は,それぞれ0.55%

および0.05%である.14C/12C比のばらつきは,14C計数の統計誤差0.48% (1/√42855,

表3の 1̀lc計数の平均値参照のこと)とよく一致しており,分析装置の機械的な変動に基

づく系統誤差は小さいことがわかる.従って,L4C計数の統計精度を高くすればするほど,

測定の精度を高くすることができるが,どの程度の精度まで達成できるかは,今後のテス

トで明らかにしたい.試料調製に起因する誤差の方が目立ってくるかも知れない.

再現性の試験の結果において,6個のターゲットについての7回の繰り返し測定を足 し

あわせた (あるいは平均をとった)例を表4に示す.7回の測定を繰り返すには,ターゲ

ット1個あたり63分 (9分Ⅹ7回)を要するが,この間に14Cの計数は40万個にも達す

る.この際の,6個のターゲット間の炭素同位体比の変動は,表4から極めて小さいこと

がわかる.13C/12C比で0.28パーミル (‰),14(ソ12C比で 1.62パーミル (‰)の変動 (one

sigma)がみられる.14C/12C比の1.62パーミル (‰)の変動は,ターゲットそれぞれの

14C積算計数から決まる統計誤差 1.59パーミル (‰ ;onesigma)よりもやや大きいが,

両者ははば一致しており,このことは,個々のターゲットによる 14C/12C比の変動や測定

途中の機会の変動による14C/12C比のばらつきがかなり小さいことを示唆している.今後,

更に同様なテストを繰り返して,再現性を調べる必要がある.
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表4 14C濃度の標準体 (NBSoxalicacid)から調製した6個のグラファイ トを用いて

行われた再現性テストの結果

Sample# 12ccu汀. 13ccurr. 14C 13C/12C 14C/12C

(nA) (nA) (counts) (XE-2) (ⅩE-12)

BBO1 289.0 300.9 399709 1.15673 1.51316

BBO2 282.9 294.7 391527 1.15719 1.51378

BBO3 287.4 299.4 399039 1.15744 1.51908

BBO4 279.4 290.9 387748 1.15696 1.51ー827

BBO5 280.5 292.0 388472 1.15658 1.51491

BBO6 284.1 295.9 394038 1.15716 1.51710

average 393422 1.15701 1.51605

statisticalerror(1sigma) 0.00159

relatiVestandarddeViation(1sigma) 0.00028 0.00162

4.これからの予定について

表4に示されるように,14C/12C比の変動の程度は, 1標準偏差で±1.62‰であり,こ

れは14C年代値に換算すると±13年に相当する.すなわち,14Cの計数を40万個ためる

ような測定では,任意の1回の測定での可能なばらつきの範囲は±13年程度である.これ

が,実際の試料の測定に適用できるほど測定装置の安定度が良いか否か,確かめる必要が

ある.

表 5に,最新型のタンデ トロンについて,予想される性能を旧型タンデ トロンおよび放

射能測定法の一つであるガス比例計数装置を用いた場合と比較して示した.ドイツ ･クリ

スティアン アルブレヒト大学の経験による,ターゲットさえ準備できれば,年間2000-

3000個の測定が可能とされる.今後の進め方としては,とりあえずは,14C年代が既知の

試料,及び測定装置の 14Cバックグラウンドの程度を知るためのテストを計画している.

定常的な測定が出来るのは今夏以降と予想される.
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表 5 AMSと放射能測定による 14C 年代測定の比較

item

Amountofcarbon

neCeSSarV

Measurable

NewTandetron TandetronAMS CO2gasproportional

AMSfromHVEE atNagoya Umiv. counteratlsotope

0.05∴1mg

Oldestage∴

Precision __ -

Countlngtime

No.ofsamp les

pery ear

0.2-1mg

Asso.ofJaDa

2.2g

ca･60,000yrBP cat60,000yrliP 35,000-40,000yrBP

±20-3･吐 L ±60-80 v r ±80vr

20-4t)min. 2- 4 hr 16-20hr

(bo

ca.250() 700-800

(limitedbysamplepreparation)
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Keywords:radiocarbon,14cdating,AMS,aTandetronAMS

Abstract:

ATandetronacceleratormassspectrometer,anapparatusdedicatedtohigh

sensitivityradiocarbon (14C)measurements,manufacturedbyGenerallonex

Corporation,USA,hasbeenusedsince1983 tomeasurethe14cconcentrations

ofenvironmentalsamplesaswellas14Cdatesofgeologicalandarchaeological

materials,attheDatingandMaterialsResearchCenter,NagoyaUniversity.The

authorspresenthereabriefreview ofthepresentperfomanceandsome

archaeologicalandgeologicalapplicationsoftheTandetron-IAMS,aswellasabrief

introductionto aso-CalledsecondgenerationAMSmachine,anAMS14cdating

apparatus,currentlyofthehighestperformance,manufacturedbyHighVoltage

EngineeringEurope,BV,theNetherlands,whichhasbeenrecentlyinstalledat

theDatingandMaterialsResearchCenter.Resultsoftherecentperformancetests

oftheTandetron-ⅠIAMSmachinearebrieflydescribed.
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