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1.はじめに

慣石の地上落下年代は,慣石が地上に落下 してから現在までの歴史 を知る重要な手が

かりを与える｡ 特に,南極慣石は,(1)広い範囲に落下したものが氷河の中へ埋没し,

氷河によって集積地 まで運搬され,裸氷上に出るという集積機構 をとる,(2)太古に落

下した慣石が風化をほとんど受けずに発見回収される,という特殊な環境下にあるため､

落下年代の詳しい研究は,慣石集積機構や雪氷学 ｡限石のペアリング ｡落下頻度の時代

変遷等を調べる上で重要である｡

現在 よく用 い られて いる落下年代決定法 には,半減期が5,730年 のL∠lc (e.ど.,

Fireman,1978;Brownel(,Ill.,1984;JL111elEl1.,1984,1989a,1993),3.1×1Or'年の

こう̀うcl(e.冒.,NishiizLImiel,,:ll.,1979,1981,1983),2.1×1O5年の別Kr(e.g.,FreLIndel

el,,-ll.,1986;MiuraeL-,,:ll.,1993)などがある｡ 南極やまと山脈の氷原上で採取される限

石は50-60kaまでの若い落下年代を示すものが多く,短い半減期を持つ1∠icはこれらの

落下年代を決定するために有用である｡

慣石の落下lLIc年代測定は,まず初めに計数法により,10g以上の多量の試料を用いて

行われた (e.g･.,Fireman,1978,1979)｡計数法を用いる限り,1回の測定に10g以上の

限石を必要とし,貴重な限石を用いる研究にとってこの試料量は大きな障害となってい

たが,加速器質量分析法が実用化され,少ない試料量でも超感度の測定が可能となると

ともに,カナダの トロント大やアメリカのアリゾナ大グループなど,世界で精力的に限

石の落下年代に関する研究が行われるようになった (e.g.,JLlllelEl1.,1984,1989;

BeLIkenseld.,1988;九111andDonahue,1988,1991)｡ しかし一方､我が国におい

ては,有数の南極限石保有国でありながら,加速器質量分析計による落下年代の研究は

ほとんど行われていないのが現状である｡

名古屋大学年代測定総合研究センターにおいては,高周波加熱炉(LECOHF-10)を用

いた鉄器からの炭素抽出はすでになされていたが,捕集バ ックに試料燃焼ガスと酸素を

回収し,そのバックを異空ラインに接続してCOljの分離 ･精製を行うため,操作が煩雑

であり,また,燃焼ライン内での大気の残留,ガスバックへの大気の混入といった現代

炭素による汚染に可 能性が示唆されていた｡限石など,炭素含有量の極めて低い試料に

対しては,特に外来炭素による汚染を除去することが重要である｡ そこで我々は,燃焼
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系とCO｡分離 ｡精製系をガラス管で接続 し,系全体を真空に引けるように改良した｡ ま

た,従来法では燃焼時にるつぼにふたをしていなかったが,ノックスの真空ラインへの

飛散を防ぐため,粗粒なアル ミナのふたをすることにした｡炭素濃度が既知の標準鉄 を

用いて行った炭素抽出テス トの結果,炭素含有量が低い試料においても約90%の抽出効

率が得 られ,また,得 られたl∠lc年代値は,大気の混入等による現代炭素の汚染のない,

信頼できるものと考えられた (南 ｡中村,2000,･Minami andNakamura,2001)｡

本報告においては,落下年代が報告されている南極慣石を用いて行 った炭素抽出の結

果,ペアと考えられているいくつかの而極限石の落下年代測定結果について述べる｡

2.落下年代について

慣石母天体が他の天体 と衝突 して壊れ,メ-タ-サイズの大きさになって宇宙をさま

よっている間,銀河宇宙線や太陽宇宙線といった宇宙線照射下にある｡これ らの宇宙線

はGeVオーダのエネルギーをもつ水素原子核 (陽子)が主体であり,限石内部で核破砕

反応を引き起 こして,もとの原子核より質量数の小さい, いくつかの原子核や粒子を生

成する｡ IL-Cは三日こ酸素やケイ素の核破砕反応によって生じたものと考えられている｡

限石が宇宿線の照射を受けていた期間よりずっと短 い寿命をもつ放射性核種は放射平

衡に達 している｡今,宇宙線による放射性核種 (壊変定数 入)の生成速度をPとすると,

T年間の宇宿繰照射で生成される量(Ⅲは,

R-(P/A)(i-e-i:r)

で与えられる｡半減期に比べて照射年代が十分に長い場合は,入T≫1とな り,上式は

R-P/A

∴ 入R-P

となる｡ すなわち,生成速度 と壊変速度が等 しい平衡の状態となる｡落下年代(t)は,飽

和量(Ⅲに達 して落下 した放射性核種の現在量(R)を測定することにより,

t-(1/A)lIl(R/R■)

で与えられる (高岡,1987;良,1998)0

3.試 料

本炭素抽 山系のチェックのため に,すで に落下年代が報告されて いるや まと慣石

Y-75102(Ⅰ,6)とアランヒルズ慣石 ALI1-77294(H5)およびALH-77262(H4)を用いた｡

Y-75102の地上落下l∠lc年代 は,計数法により4.2±0.8ka(Fireman,1983),AMSによ

り1.7±0.3ka(JullelEl1.,1984)と報告されているoALH-77294は,計数法により30±

0.8ka(FiremanandNorris,1981),AMS法によ り9.5±1.0ka(Jullel,,Il1.,1989),

16.5±1.3ka(Jull°.i-El1.,1998)と報告 されている｡ALH177262は,AMS法により18.0

±1.3ka(Jull仁J,日,-ll.,1998)と報告されている｡

また,Y-75102とペアと考えられるY-74190(工,6),Y-75097(Ⅰ,6),Y-75108(IJ6)に

ついても,測定を行った｡

助燃剤は,高純度の Fe(partN().502-231;炭素含有量<8ppm)を用いた｡
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4.実験方法

実験方法は,主としてJLlHeld.(1993)を参考にした｡図 1に,実験の流れ図を示す.

標準鉄試料はそのまま,限石試料は,ステンレス乳鉢を用いて粉末にしたものを助燃剤

(LECO社,C<8ppm)と混ぜ,るつぼに入れる｡るつぼとふたは使用する前 日に1000

℃で10時間程度焼き出しておいたものを使用した｡限石試料は500℃で1時間,マッフ

ル炉で加熱 した後,また標準鉄試料については,500℃での加熱は行なわずただちに,

るつぼを真空ガラスラインと接続した高周波加熱炉(IJECOHF-10)の反応管内にセッ ト

し,真空に排気する｡系内に脱COLlおよび脱水処理をしたO2を流しながら3-4分間加

熱し (燃焼温度約1,7OO℃),燃焼ガスは室温のMnO2トラップを通してイオウ化合物を

除去 した後,500℃の Pt/CL10トラップを通 してすべての炭素化合物をC02にする｡

C02は01,とともに液体窒素 仁196℃)に トラップし,試料が冷却した後,酸素のみを

排気する｡エタノールー液体窒素トラップ (-loo℃)に替え,C02から水分を取り除き,

慣石試料については,抽出されたCO｡を14C-freeのCO2で希釈する.希釈率は20-50倍

である｡COL,を鉄触媒を用いてグラファイ トに変え,名古屋大学年代測定総合研究セン

ターに設置されているタンデ トロン加速器質量分析計 (2号機)によって,その14C濃

度を測定する｡

1000℃マッフル炉内でアルミナるつぼを10時間位焼き出しする

粉末にした隅石試料(あるいは標準鉄試料)を助燃剤の鉄粒と混ぜ,るつぼに入れる

500℃のマッフル炉中で1時間加熱する

るつぼを真空ガラスラインと接続した高周波加熱炉 にセットし,真空に排気する

酸素を流しながら3-4分間加熱する

発生ガスは人4nO,2(室温)を通してイオウ化合物を除去し,

500℃のPt/CLIOを通してすべての炭素化合物をCO2にする

試料CO2ガスは酸素とともに数個の液体窒素に順々に

トラップし,試料が冷却した後,酸素を排気する

エタノールー液体窒素 トラップに替え,C0 2から水分を取り除く

抽出された試料C0 2を14C-freeのCO2で希釈する

CO ｡を鉄触媒を用いてグラファイ トに変える

図1 実験方法
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5.結果と考察

5-1.ブランクテス ト

慣石中の炭素含有量は非常に低 く,精度の高い測定のためには,ブランク値を考慮

する必要がある｡アルミナるつぼは1,000℃で5分以上加熱することによって～10ppm

あったブランク値が0.2ppm以下になるが,30分の保管時間で約2ppmまで増加すると

いう報告例があり (岡ほか,1992),昨年度の我々の研究報告でも,るつぼを1,000℃で

焼き出した後すぐに使用せず,デシケーターに保管 してお く間に再び汚染される可能性

が考えられた (南 ･ l二四才,2000)｡今回は,前日にるつぼを1,000℃で焼き出しした後,

マッフル炉内で冷まし,翌日使用することにした｡ブランク値を下げるためには,焼き

出した後すぐにるつぼを高周波加熱炉にセットするほうが好ましいが,限石を燃焼する

のと同じ条件ということで,敢えてるつぼを焼き出した翌日使用することにした｡

るつぼに助燃剤2gのみを入れて燃焼させた結果を表1に示す ｡ るつぼは青みがかっ

たものと白色のものの2種類を用いた｡青みがかったるつぼの方が炭素含有量が少ない

と言われているが,両者のるつぼでブランク値に違いは見 られなかった｡しかし,青み

がかったるつぼのほうが白色のるつぼに比べて熱に弱く,高周波加熱炉で加熱をしてい

る間に破損することが何回かあり,白色のるつぼのほうが使用するのに適 していると考

えられる｡

るつぼ+助燃剤を高周波加熱炉にセットする前にマッフル炉で500℃,1時間焼き出 し

してもブランク値はほとんど変化しなかった｡一方,酸素ガスを脱水 ･脱硫することに

より,若干ブランク値は下がる傾向が見られる｡ブランクは,るつぼから,というよ り

は,酸素ガスに由来するものと考えられる｡酸素ガスを脱水 ･脱硫するための装置は以

前のものを使用しているため,内部が汚れている可能性も考えられる｡今後は,新 しい

脱水 ･脱硫装置を取付け,ブランクテス トを行いたいと考えている｡

表1 ブランクテス トの結果

preheatなし 500℃のマッフル炉で1時間preheated

青るつぼ 酸素ガスを脱水 .脱硫 酸素ボンベを直接接続青るつぼ 白るつぼ 青るつぼ 白るつぼ

0.044 0.022 0.051 0.078 0.032

0.031 0.038 0.036 0.047

0.065 0.020 0.018

0.028 0.0780.0730.022 0.0570.0710.0480.047

(mgC)
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5-2.両極限石からの炭素抽出

助燃剤にIJECO社の超高純度Fe2gを使用 し,やまと限石Y-75102(L6)と アランヒ

ルズ限石ALH-77294(H5)の炭素抽出を行った結果を表2に示す｡14C年代濃度の標準体

にはNIST篠酸 (RM-94)を用い,1∠lc年代値はLibbyの半減期 5,568年を用いて算出し

た.測定誤差は1(Jで示した. l'-Ic落下年代は,上記に示したように,

t-Tln(R/R)

L .トIcの場合,8,268年

R:saturatedactiv汀y

R-:試料のactivity

と表わされる｡最近落下した限石のsatLIratedactivityがいくつかの限石について測定

されている (表3)｡我々の炭素抽出システムにおいては,これらの限石のsaturated

activityを実際に測定していないので,I,タイプ限石の平均値53dpm/kgをY175102,H

タイプの平均値43dpm/kgをALH-77294に用いることにした｡ 表2の値は,ブランク

のactivityO.27±0.03dpm/kgによって補正 した値である｡また,落下年代の誤差は

lLic測定における計数誤差のみである｡

Y-75102の落下年代測定結果はFireman(1983)の結果 とほぼ等 しく,JLlllelEl1,

(1984)の結果よりも少し古 い結果が得られたoJullet-Ell.(1984)は,500℃で試料か ら

抽出された1∠lcか ら計算すると,Y-751O2の変成年代は5.1±O.5kaとな り,落下年代よ

りも古いと報告している｡ この古い変成年代は,古い年代をもつmeltwaterによって変

成を受けたためであると彼らは述べているが,実験誤差範囲であるとも考えられる｡落

下年代と変成年代の平均値は2.8±0.5kaとなり,我々の結果と一致する｡

ALI寸-77294の落下年代測定結果はFiremanandNorris(1981)の結果 とJullelEIl.

(1989b)の結果 の間 にあ り,JLlllelEll.(1998)の結果 に最 も近 い値 とな った ｡

ALLト77262の落下年代測 定結果はJullE-,,lzll.(1989b)よりも古い値となった｡

表3 品近落下した限石の1∠℃satLlratedactivities

タイプ 限石名 saturatedactivity

L6 Bruderheim 49.8±1.8

54.6±0.5

51.9±0.3

47.6±2.0

PeaceRiver 55.1士1.0

Peekskil1 51.1±0.4

Mbale 58.1士O.4

文献

Browneld.,1984

Cresswellela1.,1993

Juneld.,1993

Knauerela1.,1995

Cresswelleld.,1993

Grafela1.,1996

Jullel,,ll.,1998

平均 52.6±0.4

H5 Holbro()k 44±1

TOrillO 42±2

平均 43±1

JullelEl1.,1998

Wieler(汀aL 1996
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慣石中のIilcを決定するために,Fireman(1983),FiremanandNorris(1981)は'段

階加熱法+計数法'',JL111elal.(1984,1989b,1998)ぱ'高周波加熱法+AMS法''を,

そして我々は,後者と同じ方法を用いている｡前者の結果は古い年代を示し,後者の結

果は若い年代を示し,我々の結果はその中間的な年代を示すという傾向が見 られた｡こ

の違いは,分析誤差,試料中の汚染,試料の不完全な燃焼などに起因していると考え ら

れる｡ 特に,少量の試料の場合,抽出されるCOI運 がブランク値 と大差なく,ブランク

で補正 した値は大きな誤差をもつ｡表2から,慣石からは非常に少量のCO<lLか抽出さ

れておらず,ブランクが無視できないことがわかる｡

限石中の1｣cs;山Iratedactivityは,限石表面か らの距離,慣石の大きさによって異な

る (Reedy,1985,･Grafela1.,1990;JLlHerzl1.,1994;Wieler(-JIL-211.,1996)｡Wielerel

(,:ll.(1996)は,T()rin°(H6)の断片における14C測定から,限石母天体の半径が20-45cm

の場合,saturatedactivityは40-52dpm/kgの範囲にあり,20cmより小さい場合は

40dpm/kgよりも小さいsaturatedactivityを示すことを報告した0本研究においては,

慣石母天体の大きさに基づくsatLlratedactivityの違いまでは考慮にいれてお らず,得

られた落下年代は,表2に示された値以上の誤差をもつと考えられる｡ 1りBeば∠lCと同様,

酸素の核破砕反応で主 として生成されると考えられてお り,14csatLlratedactivityを

川Beactivit17で規格化することにより,慣石試料の遮へい効果を見積もることができる｡

今後,慣石の1UBe測定も行い,より正確な落下年代を求めていく必要がある｡

5-3.両極限石のペアリング

Y-75102(L6)と同時落下 と考えられるY-74190(工,6),Y-75O97(IJ6),Y-75108(Ⅰ,6)

について,ト】C測定を行った結果を表4に示す0 3Her'lNe,.T13Mnの値は,高岡 (1987)か

ら引用 した｡Y-74190の落下年代が若干若いものの,4つの慣石はほぼ同じ落下年代を

示した｡追試が必要であるが,これらの限石はペアである可能性が示唆された｡

今後,高周波加熱炉による加熱時間,助燃剤の量などを検討して慣石試料の燃焼を完

全にすること,ならびにブランク値を下げることが,必要不可欠である｡他方,我々の

炭素抽出ラインにおいて,最近落下 した限石のsaLLlratedactivityを測定し,他の研究

室と値の比較をすることも必要である｡

表4 Y-751O2シリーズ慣石のペアリング

samp一e Weight C〔)2 liic Terrestria1 3He r13Mn

(g) (cm3sTP) (dpm/kg) 昭e(ka) TrRE (dpm/kgFe)

Y-74190 1.058 0.056 40.8±1.2 2.8±0.3 2.2

Y-75097 1.201 0.055 37.5±1.2 3.5±0.3 4.6

Y-75108-1 0.933 0.O74 35.9±0.8 3.8±0.2 4.0

-2 0.800 0.087 34.7±0.9 4.1±0.2

Y-75102 4.1±0.7* 4.8

*表2の''ThisW｡rk''の値の平均値で示した
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6.まとめ

名古屋大学年代測定資料研究センターに設置されているタンデ トロン加速器質量分析

計を用いて南極限石の地上落下トlc年代測定を実施するため,慣石からの炭素抽出装置

を製作 した｡炭素濃度が既知の標準鉄を用 いて行った炭素抽出テス トの結果,約90%の

抽出効率が得 られ,また,得 られた14C年代値は,大気の混入等による現代炭素の汚染

のな い,信頼 でき るもの と考 え られ たため ,標準 鉄 と同様 の方法で ,南 極限石

(Y-75102,ALI十77294およびALH-77262)の分析を行 った結果,文献値 とほぼ同 じ

結果 が得 られた ｡ また,Y175102と同時落下 と考 え られ るY-74190,Y-75097,

Y-75108について1∠lc測定 を行った結果,これ ら4つの慣石がペアである可能性が示唆

された｡

しか し一万,本炭素抽出法は炭素含有量が非常に低い限石を分析するには,無視で き

ない程のブランク値が存在 し,ブランク値で補正する必要がある｡抽出炭素量が少な い

場合は,ブランク値 と大差な くな り,誤差の要因となって くる｡したがって,炭素抽 出

系のブランク値を下げる,試料を完全に燃焼させて抽出効率を上げる,などの分析技術

の改良が望まれ る｡また,本抽 出法により,最近落下 した限石のsatLlratedactivityを

測定 し,他の研究室が山している値と同じ値がでるかどうかも調べる必要がある｡
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Carbon-14te汀eStrialagesofAntarcticmeteo山es

withaTand｡tronAMSatNagoyaUniverslty

M.Millami l)andT.Nakamum2

1)DepartmentOrEarthと111dPlと111etal-ySciellCeS,GmduateSchoolofScieIICe,

NilgOyLIUlljvel-Slty,Chikusと-,NとIgOyと1464-86()2JAPAN

2)Cellterr(汀Chl･Ol101ogicL11Research,NilgOyaUllivel-Sity,Chikusa,Nagoyと1

464-86()2JAPAN

Terrestl･ialageofllleteOritesglVeSuSilllPOrtalltillforlmtiolltOestimatetheterrestl-ialhistol-yOf

themeteorites.WiththeadvelltOfAMS,thel~equiredsamplemassofmeteoljteformeasul-ement

luSbeelll･educedLISSmallasO･1g･As aresult,mill-ymore14cmeasuremelltShavebeenperformed

inteIISivdybytheT｡1･｡lltOAMSgl･Our),Cal-add,theArizollaAMSgroup,USA,ands()()n-

-nJ岬 と111,AMSI4cnlCとILqLH･ement- rmete()llteshとIVebeenscとIl･Celypel･f"-ned,to()し1日-egI･et･W e

hとIVC COnLqrLICted= ystem LoextI-.･LICLcこlrbon from llleLcol-itesL1SlngaVaCuL1m-tightRFme】tlllg

meth()dil一Ol･del･tOStLldyi4CとICtivi血 illmeteOl･iteLq,il一aSimilal･methodusedbytheAl-iz｡11agrOuP･

Ameteol･itepowdersamplemixedwithpul･eironchipsiscombustedinaRFL､urllaCe(LecoHF-1())

inthern.esenceofpul･ifiedcal'bon･-freeoxygeninaclosedvacuum-tightglasslinesystem･The

sとImPlegasesevolvedarepassedthroughMnOっandPt/CuOtl-apS,andthentheCOっisseparatedin

とIliLl･Nっtl叩 ,bypump111gOutOXygell COlllPletely･Theamountof14co っ isdetel･minedbyとl

Iつl･e-IretrとInSducel･il一aCel血 1VO.lumeanddiIL1LedwitllaknownamoLH1tOf14C-freeCOっ･ The

totとllCOっisgl-叩hiLizedhyredLIClngWithhydrogenillとIFC-powdercatalystLlndtheproduced

gl･申 iteisllleとISuredofits14cc('11cclltl血 '11WithとlTillldetl･OlHICCelerat()Ⅰ･massspectl･Ometeratthe

Centel.forChrol10loglCと11Research,NagoyaUniversity.

Tel･reStl･ial14CとtgeSOftwoAlltllrCticmeteorites,Y-75i()2fl･01-日heYamatoicefield,ALH-772L)4

こ111dALH-77262fl'Om theAllanHillsicefield,wet-edete1-111ined.TheageorY-75i()2isestimated

4･()±1.()ka,LheとIgeOfALH-77294is19.5±1･2ka,alldtheageofALH-77262is28.5±().9ka,

The14CとIgeS川1thenlete()1･itesroughlyこlgl･eeWiththelitel･｡tureVLllue･However,thel･eSultsofthe

smとIlトcoLlntermetll()A(Firenlall,1983;FirelllallandNor1-is,1981)telldtobeoldest,theresLllts()∫

theAMSmethodhyJLllletLil,(1L)84,1L)8L)b , 1L)i)B)とIreyOLIllgeSt,alldoul̀results()ftheAMS

meth()dareintermedillte.Thedi什cre11CeW Ou】dhecausedbyLlnalyLICaluncerLaillties,colltamillとItion

insamr)les,incompletefusionofsとImP】esandback-groLlndvalueilHheext1-aCtiollSyStem･
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Y-741L)(),Y-75()i)7alldY-751()8 ,whicharethoughHolュavefとlllellatthesameLillleとISYl751()2,

gavesilllilとlrages｡f～4ka,thoughY-7419()gaveaslightlyyoLmgerageOf21Hka･Theseroul~

cll(-lldriteLullighthllVefallenatthesとImetillle･

FL11･thel･Studiesal･elleededtoilllPrOVeilllと11ytlCaltechlll(lue:1･educingbとICk-gl･Oulldvと11し-eOfthe

cxtrLICti｡11System LlndcolllPIcteconlhL1Sti()1-0rmeteol･itcshysuchaslt)11gC1-heLltlllgtimeil一RF

furnacealldL1SeOrnluClllml･eCOmbLISti(川とICCClerと1tOr･ltisindispensabletollle11仙1･eLMurated14C

とICtiv】tyofl･eCentlyfこlHellmeteOl･iteswitllOureXtl･こICtionsystem･FLll･thermol･C,沌ielding()1･depth

c("1-ccti(川SareneedeLlfor14cterrestl･i三両 LeedetermillとIti川10fameteol･iLesとInlPleirthelllete()1-Oid

wとISverylLlrgeOrVeryS111all･Weintelldtoohtaillthe()thel･mdiois｡topedLltilSLIChas 川Beto

estilllLltethesllield血 eLTecL ByllOlm liZJlllgthesatu1-とItedactivity0日 4ctothator 1"BeinLl_ヽ.

meteorite,111｡1-eCol-l-eCtLerrestrialとIgefol.themete()ljtecouldbeobtailled･
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