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研究成果の概要（和文）：本課題では最先端のレーザー分光技術にマイクロ加工技術を癒合して、基盤研究では
挑戦が困難である「新しい14Cの超高感度分光法」を開拓し、放射性炭素（14C）計測法のブレークスルーを目指
している。
本研究での最大の成果は、中赤外域をターゲットにした超小型ミラー構造について、高反射率の結果を得たこと
である。同時に、連続発振レーザーを電気的にパルス化する仕組みを構築し、ガス検出のための一連の構造を完
成することができた。

研究成果の概要（英文）：This project aims to develop a "new ultra-sensitive 14C spectroscopy" by 
combining the most advanced laser spectroscopy with micro-machining technology, which is difficult 
to challenge in basic research, and to achieve a breakthrough in radiocarbon (14C) measurement 
methods.
The most significant achievement in this research is the high reflectivity results obtained for a 
small mirror structure targeting the mid-infrared region. At the same time, a mechanism for 
electrically pulsing a continuous oscillation laser was established, and a series of structures for 
gas detection was completed.

研究分野： 生物地球化学

キーワード： レーザー分光　二酸化炭素　放射性同位体
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令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
本研究成果の学術的・社会的意義は、中赤外域をターゲットにした小型のミラー構造について高反射率の結果を
得たことである。これまで近赤外域での技術であったが、本研究で初めて、中赤外域にその技術を拡大すること
ができた点である。

※科研費による研究は、研究者の自覚と責任において実施するものです。そのため、研究の実施や研究成果の公表等に
ついては、国の要請等に基づくものではなく、その研究成果に関する見解や責任は、研究者個人に帰属します。
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１．研究開始当初の背景 
 天然中に存在する放射性炭素（14C）は、大気上層で窒素原子（14N）の中性子捕獲によって生成
される。生成後間もなく二酸化炭素に酸化され、対流圏下部にまでおりてきて、海洋や土壌、そ
して生物の中を縦横無尽に駆け巡る。およそ 5730 年の半減期を持つこの核種は、ベータ線を出
していずれ再び 14N へ戻っていく。現代の天然物中に 14C は、安定な炭素（12C）に比べわずか１
兆分の 1しか含まれていない。この極微量の 14C の精密計測を目指し、放射性炭素年代法を確立
したウィラード・リビーがノーベル化学賞を受賞してから半世紀、放射性炭素濃度の計測は様々
な分野で発展してきた。考古学、人類学、歴史学、地質学における年代決定に威力を発揮するこ
とはよく知られている。1970 年代以降、加速器質量分析計を用いて 14C を直接測定する手法が実
用化されてからは、必要な試料量がわずか 1mg と、14C が改変する際に放出されるベータ線をカ
ウントする従来法に比べ４桁も少なく、分析精度も測定時間も大幅に向上した。そのため、生態
系の解析、海洋生物の動態やアルツハイマー病の研究にまで応用され、研究の裾野は益々広がり
を見せている。2018 年現在、放射性炭素年代測定法のさらなる微量化の開発が進められており、”
化合物レベル 14C 年代法”など新展開が期待されている。しかし問題は、加速器が巨大であるこ
と、専属技術者が不可欠であること、加速器自体が極めて高額で、潤沢な研究資金を持つ研究機
関でなければ手も足も出ないことである。残念ながら、この状況はリビーの時代から変わらない。 
 さて、21 世紀はフォトニ
クス（光科学）の時代と言わ
れるように、近年の光計測
技術の発展はめざましい。
特に、半導体レーザーの技
術革新は、様々な微量分子
の精密計測に恩恵をもたら
し、例えば二酸化炭素の安
定同位体分子（12C, 13C, 16O, 
17O, 18O）のレーザー分光計
測では、応募者により世界
に先駆けて超高分解能扇型
質量分析計を凌駕する高感度計測が達成された（Sakai et al., Anal. Chem., 2017a;2017b）。レーザー分光の
利点は、ベンチトップで、商用電源を利用でき、構造がシンプル、かつ加速器質量分析計に比べ
て格段に安価でありながら、超高感度計測が可能なことである。もし、レーザー分光技術で 14C
計測が実現できれば、小規模の研究施設でも計測可能となり、飛躍的に新しい研究の裾野を広げ
ることができる。 
 
２．研究の目的 
このような背景から、本課題では最先端のレーザー分光技術にマイクロ加工技術を癒合して、

基盤研究では挑戦が困難である「新しい 14C の超高感度分光法」を開拓し、放射性炭素（14C）計
測法のブレークスルーを目指す。 
 
３．研究の方法 
本課題で採用する基本原理はキャビティリングダウン分光法（CRDS:Cavity Ring Down Spectroscopy）

である。CRDS は２つの鏡で構成したキャビティ内にレーザー光を閉じ込めることにより数 km
の光路長（長光路化）を可能とし、ガス導入時とブランク時の光強度減衰の差を検出することで、
超高感度定量分析が行える(図(a))。CRDS は、光通信に用いられる近赤外領域での計測技術とし
て、比較的安価な半導体レーザーをベースとして発展してきた。 
しかし、14C 計測に用いる CO2分子の最大吸収域は「中赤外域」である(図(a))。近年、ようやく

中赤外の高出力・狭線幅の量子カスケードレーザー(QCL)が実用化され、中赤外域での CRDS の
研究が報告されるようになってきた。実際、欧州の研究グループにより、中赤外 QCL レーザー
を用いた CRDS による本格的な 14C 計測が 2016 年に初めて試みられ、その可能性を示した(Galli 
et al., Optica , 3, 2016)。 
本課題では、中赤外 (4.5µm) 量子カスケードレーザーの採用し、マイクロ加工技術を駆使し

た超小型サンプルセルと超小型高反射ミラーを備えた精密ガス導入システムを開発し、これら
を制御・解析するソフトウェアを構築する。 
 
４．研究成果 
本研究での成果は、中赤外域をターゲットにした超小型のミラー構造について、高反射率の結

果を得たことである。同時に、連続発振レーザーを電気的にパルス化する仕組みを構築し、ガス
検出のための一連の構造を完成することができた。分光システムに導入する二酸化炭素ガスに
ついて、寒剤を用いないスターリングクーラー（電子冷却）による精密 CO2ガス精製ラインを採用



し(Sakai et al., Anal. Chem., 2017a)、精密にサンプルガスを導入することを可能とした。今後、さらに
本システムの精密化を目指す。 
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