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研究成果の概要（和文）：石英中に存在する宇宙線生成核種炭素14を検出するための高感度で迅速な加速器質量
分析法を確立し、モレーン岩石に炭素14表面照射年代法を適応させて氷河地形編年を行うことが目的である。
6MVタンデム加速器とガスイオン源を用いて、二酸化炭素から炭素14を迅速に測定する手法開発を進めた。ガス
イオン源は固体イオン源と比べてバックグラウンドと測定誤差が高いが、少なくとも0.5-1.0ミリグラムの二酸
化炭素について炭素14の迅速測定が可能である。他の宇宙線生成核種（ベリリウム10・アルミニウム26・塩素
36・カルシウム41）の超高感度測定も可能となった。

研究成果の概要（英文）：The first test of the 14C-accelerator mass spectrometry (AMS) system was 
successfully performed using a gas/solid hybrid ion source and an automated sample preparation 
system with an elemental analyzer (EA). The maximum 12C current of 11 &micro;A was achieved using 
the optimized CO2 flow rate to the hybrid ion source. The machine background of 14C/12C for the AMS 
system reached to 2.4 × 10�6 (0.02 percent modern carbon, pMC) using unprocessed mineral 
graphite. The blank level of 14C/12C including the combustion process for an IAEA-C1 graphite sample
 was 4.6 × 10�6 (0.05 pMC), demonstrating the low blank level of the automatic sample preparation
 system. In contrast, the blank level of 14C/12C including the combustion process for an IAEA-C1 CO2
 sample was 5.0 × 10�5 (0.49 pMC), an order of magnitude worse than that for the graphite sample.
 The measurement uncertainty for the gas ion source was 0.6%, 2 times worse than that for the solid 
ion source (0.3%).

研究分野：地球化学
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研究成果の学術的意義や社会的意義
ガスイオン源を用いて、少なくとも0.5-1.0ミリグラムのCO2ガス試料について、グラファイト化処理を施す必要
の無い、高感度で迅速な14C測定に成功した。前処理を含めて2日間で10試料の14C測定が可能であり、迅速性の
観点から意義があるだけでなく、CO2として導入できる他の分析装置（元素分析計、レーザーアブレーション、
ガスクロマトグラフ）とAMSを連結する応用研究が今後期待できる。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９、ＣＫ－１９（共通） 

図１．ガス/固体ハイブリット型イオン
源とガスハンドリングシステムの写真
（Ａ）と概念図（Ｂ） 

１．研究開始当初の背景 
石英中の宇宙線生成核種 10Be・26Al を用いて、モレーン岩石の表面露出年代（宇宙線照射に
曝されていた期間）を決定する研究が 2,000 年代以降ヒマラヤを対象に行われてきた（Owen et 
al., 2005; Zech et al., 2009）。しかしながら、長寿命放射性核種の 10Be（半減期：150 万年）
と 26Al（半減期：71 万年）を基に決定された年代値の誤差は、過去 20,000 年間の年代値で、
1,000―7,000 年と大きく、高精度の表面照射年代法が必要とされていた。石英中の宇宙線生成
核種の一つである 14C（半減期：5,730 年）を用いた方法が、Lifton et al.（2001）や Yokoyama 
et al.（2004）によって開発され、ローレンタイド氷床の後退時期決定などに適用された
（Anderson et al., 2008; Briner et al., 2012）。これらの研究による 14C 年代誤差は 300 年
以下と比較的小さかった。 従って、14C を表面照射年代法に適用することにより、氷河地形の
露出年代を 10Be・26Al 法より高精度で決定できると期待される。しかしながら、石英中 14C の抽
出装置とそれに続く前処理装置は、高バックグラウンドや石英中 14C が極微量であることなど
の理由により、国内で稼働している施設が無い状況にあった。 
 
２．研究の目的 
（１）石英中に極微量存在する宇宙線生成核種 14C を検出するための超高感度で迅速な加速器
質量分析（Accelerator mass spectrometry: AMS）法とその前処理法を確立する。石英中 14C
の抽出装置の開発、および筑波大学に導入された 6 MV 加速器質量分析装置とガス/個体ハイブ
リット型イオン源を用いて極微量 CO2ガス（10 µgC）の直接 14C 測定法の開発を行う。 
 
３．研究の方法 
（１）石英中 14C 抽出装置、および超高感度で
迅速な 14C－加速器質量分析法の開発 
真空ライン付電気炉（1,800℃）の石英中 14C
抽出装置の開発を実施する。問題の高いバック
グラウンドを下げる工夫を行う。14C 測定は筑波
大学に導入された国内初となるガス/個体ハイ
ブリット型イオン源（図 1）を装備した 6MV 加
速器質量分析装置を用いて行う。石英から得た
CO2ガスについて、グラファイト化処理を施すこ
となく 14C 測定を実施できると考えられる。こ
の手法は、通常 14C 測定に 1 mgC 程度の試料が
必要であるところ、10 µgC 程度の極微量炭素で 14C
測定ができることから、超高感度で迅速な 14C 年
代決定（誤差：0.5%）が可能になると期待される。
グラファイト試料をターゲットとする固体イオン
源を用いた場合に比べ、前処理迅速化と試料微量
化の観点から利点がある。スコットランド大学
AMS 施設では、1–2 µl min–1の流量で CO2試料をガ
スイオン源内の Ti ターゲットに導入することに
よって最大 11 µA の 12C–カレントを引き出すこと
に成功し、200 µgCから1 mgCのCO2試料に対して、
固体イオン源と同程度の精度（0.5%）で 14C 測定
を実施している（Xu et al., 2007）。筑波大学の
6MV タンデム加速器に装備されたガス/個体ハイ
ブリット型イオン源とガスハンドリングシステム、
および自動前処理システムを用いて、以下 2 点に
着目して迅速 14C 測定法を検討した。 
ガス/個体ハイブリット型イオン源のセットア
ップ 
① グラファイトと CO2サンプルの 14C-AMS 測定性能 
米国 NEC 社製のガスハンドリングシステムに装填した高純度 CO2ガスをガスイオン源内の Ti
ターゲット表面に導入し、セシウムスパッタリングによって引き出される 12C–カレントが最大
となる最適 CO2流量を調べると共に、イオン源のアイオナイザーやセシウムオーブンを調整し
た。炭素量を 1 mgC に調整した 14C 濃度が異なる標準物質（IAEA-C1：マーブル、IAEA-C7：シ
ュウ酸、NIST-HOxII：シュウ酸）を対象に、元素分析計を併用した自動前処理システムを用い
て CO2を精製・封管した。CO2試料を最適流量でガスイオン源に導入し、引き出された各種イオ
ン（12C-、12CH-、12CH2-、13C-、13CH-、14C-）をタンデム加速器へ質量数 12、13、14 ごとに逐次入
射させて 14C/12C と 13C/12C を計測した（3,000 cycle×6–10 回）。ターミナル電圧が 3.0 MV の条
件で、12 MeV の 14C3＋をΔE-E ガス検出器で計数した。試料のδ13C を-25‰に規格化して同位体
分別効果を補正し、下記式により 14C 濃度（Percent modern carbon: pMC）を算出した。また、
標準物質のグラファイト試料をターゲットとした固体イオン源による 14C測定結果と比較した。 
 



図 2．ガスイオン源から引き出される 12C-カレントと
CO2圧力（Ａ）、セシウムオーブン温度（Ｂ）、および
アイオナイザー（Ｃ）の最適化 

４．研究成果 
（1）ガス/個体ハイブリット型イオ
ン源のセットアップ 
ガスハンドリングシステムは、ベ
ローズに導入したCO2試料の圧力を
一定に保つことにより、CO2 試料を
ガスイオン源の Ti ターゲット表面
に一定流量で導入することを可能
にする。ベロースとマニフォールド
内の CO2圧力を 3–21 Torr の範囲で
変えてビームテストを実施した結
果、～4.6 µAの最大 12C–カレントが
引き出される CO2圧力は～12 Torr
であることが分かった（図 2）。この
時の CO2流量が～1.6 µl min–1であ
ることを先行研究（Xu et al., 2007）
から見積った。更に、アイオナイザ
ー（24 A）とセシウムオーブン温度
（115 ℃）の最適化により、12C–カ
レントの最大値は 11 µA となった。
また、1 mgC の CO2 試料について 1
時間のビームテストを行った結果、7 µA以上の 12C–カレントが 50 分維持されていた。従って、
1 mgC の CO2試料について、3,000 cycle（5 分）で 10 回程度の連続 14C 測定が可能であると考
えられた。 
 
（2）グラファイトと CO2サンプルの 14C-AMS 測定性能 
固体イオン源とガスイオン源による 14C 測定結果を比較した（3,000 cycle×6–10 回）。ガス
イオン源による 14C 測定結果は、IAEA-C7 で 49.83±0.58 pMC となり、誤差内で推奨値と一致し
た。また、NIST-HOxII の測定誤差は 0.6%であり、固体イオン源の測定誤差（0.3%）より 2倍高
かった。IAEA-C1（バックグラウンド）の 14C 濃度は、0.49±0.05 pMC であり、固体イオン源の
バックグラウンド（0.05±0.01 pMC）と比べて 10倍高かった。また、自動前処理システムを併
用した場合、10試料程度の CO2について、前処理（燃焼、CO2精製・封管）から AMS セットアッ
プを含む 14C 測定まで 2 日間で終了することができる。従ってガスイオン源は固体イオン源に
比べて測定誤差とバックグラウンドが高いが、少なくとも 1 mgC の CO2試料について 14C の迅速
測定を可能にすることが分かった。10 µgC までの微量 CO2試料についても 14C 測定の評価を進
めている。 
 
（３）まとめ 
① ガスイオン源の最適 CO2流量（～1.6 ml min–1） 、最適パラメーター（アイオナイザー
（24 A）とセシウムオーブン温度（115 ℃））と最大 12C-カレント（～11 µA）を決定した。 
② ガスイオン源を用いた 1 mgC の IAEA-C7 の 14C 測定結果は誤差内で推奨値と一致し、
NIST-HOxII の測定誤差は 0.6%であった（固体イオン源: 0.3%）。 
③ ガスイオン源におけるバックグラウンドは、0.49±0.05 pMC であり、固体イオン源（0.05 
±0.01 pMC）と比べ 10倍高かった。 
④ 前処理を含めて 2日間で 10 試料の CO2についてガスイオン源による 14C 測定が可能であ
ることが分かった。 
⑤ 石英中 14C の測定に向けて、ガスイオン源を用いて 10 µgC程度の微量 CO2試料の 14C 測定
を進める必要があることが分かった。 
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