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研究成果の概要（和文）：筑波大学6 MVタンデム加速器質量分析装置のCO2ガス負イオン源において、レーザー
アブレーション試料導入方法についての検討をおこなった。また、CO2ガス負イオン源からの炭素ビーム試験と
システム性能確認を実施して、最適CO2ガス流量（～1.6μl/min）と最大12C-カレント（～12μA）を確認した。
CO2ガス負イオン源における14Cバックグラウンドは、0.48±0.05 pMC（42,900 yr BP）であった。本研究成果
は、石筍などの炭酸塩試料から発生させたCO2試料の14C測定において、オンライン測定の為のレーザーアブレー
ション-AMS用インターフェースとして利用可能となる。

研究成果の概要（英文）：We have developed a laser-ablation 14C accelerator mass spectrometry system 
for rapid 14C measurement on the 6 MV tandem accelerator at the University of Tsukuba. The first 
step in a process, we carried out tests to develop the rapid 14C measurement system, a gas ion 
source, a gas handling system, and an automatic sample preparation system. Technical innovation of 
AMS system for 14C is expected in terms of speed-up and high repeatability without graphite 
treatment in the sample preparation. An optimum CO2 flow ratio of 1.6 microliter/min. to the gas 
source was determined, and maximum 12C- current of 12 microampere was extracted from the gas source.
 The error of 14C/12C was 0.6%, and background of the gas source was 0.48±0.05 pMC (42,900 year
BP). According to a study by the project, we found out potential in the gas ion source, the gas 
handling system and the automatic sample preparation system to allow the rapid 14C AMS measurement 
for interface of the laser-ablation 14C AMS system.

研究分野：加速器科学
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１．研究開始当初の背景 
 1947 年に Libby らによって放射性炭素
14(14C, 半減期 5,730 年)が発見されて、14C
を用いた年代測定法が確立された。14C は、主
に２次宇宙線(中性子)と大気中の窒素原子
との核反応 14N(n,γ)14C で生成される。大気
上層で生成された 14Cは、14CO2に酸化されて、
地球表層での炭素循環系に取り込まれて年
代指標となる。14C 年代測定法は、当初、14C
の放射壊変により放出されるβ線の計測に
より実施された。その後、1977 年に Muller
らによって提案された加速器質量分析法
(Accelerator Mass Spectrometry: AMS)の開
発と応用分野開拓及び試料の微量化により、
その利用範囲は急速に拡大している。しかし、
環境中に存在する天然試料を処理して、試料
燃焼後の CO2ガスをグラファイト化する作業
は、特殊な炭素処理ラインを必要として、経
験と知識及び時間を有する作業となる。 
 研究代表者の所属する筑波大学では、2015
年度から世界最新鋭 6 MV タンデム加速器に
よる高エネルギー加速器質量分析装置が稼
働を開始する。本研究では、対象試料中の 14C
をレーザーアブレーション法で解離・抽出し
て、元素分析装置で燃焼させて生成した CO2
ガスを直接的に CO2ガス負イオン源に導入す
る方式の検討をおこなう。レーザーアブレー
ション法によりμm レベルの局所分析が可能
となり、その場観察での 14C マッピング測定
が可能となる。研究期間中に、レーザーアブ
レーションによる試料抽出を想定した CO2ガ
ス導入型負イオン源への 14C 試料導入方法を
確立して、6 MV タンデム加速器による高エネ
ルギー加速器質量分析を実施する。レーザー
アブレーション放射性炭素 14-AMS マッピン
グ測定法(LA-14C-AMS)の概念設計をおこない、
LA-14C-AMS による 14C 同位体比測定の実用化
の可能性を探る。 
 
２．研究の目的 
 加速器質量分析法による炭素 14 年代測定
が急速に普及しつつある。本研究では、国内
初の導入となる多連装 CO2ガス負イオン源に
おいて、レーザーアブレーションによる試料
導入方法を検討して、レーザーアブレーショ
ン放射性炭素 14-AMS マッピング測定法
(LA-14C-AMS)の開発に挑戦する。通常の炭素
14 測定試料の処理では、燃焼後の CO2ガスを
グラファイト化して、負イオン源装填後に炭
素イオンを引き出す。LA-14C-AMS は、レーザ
ーアブレーションで解離した CO2ガス試料を
直接負イオン源に導入することで、煩雑な試
料処理を排し、微量試料においても炭素 14
の直接測定が可能な画期的な手法となる。対
象試料の局所分析による 14C マッピング測定
も可能であり、年代・炭素循環トレーサ研究
に革新的な成果をもたらすと期待できる。 
 
３．研究の方法 
 加速器質量分析法による炭素 14 年代測定

が急速に普及しつつある。本研究では、国内
初の導入となる多連装 CO2ガス負イオン源に
おいて、レーザーアブレーションによる試料
導入方法について検討をおこない、レーザー
アブレーション放射性炭素 14-AMS マッピン
グ測定法(LA-14C-AMS)の開発を試みる。本研
究課題で使用する筑波大学 6 MV タンデム加
速器質量分析装置の全体図を図 1に示す。ま
た、本研究で開発をおこなった CO2ガス負イ
オン源の配置場所を図中に示す。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図 1 筑波大学 6 MVタンデム加速器質量分析
装置． 
 
加速器質量分析法による 14C測定において、
レーザーアブレーションで抽出した試料を
元素分析装置で CO2ガス試料に変換する。CO2
ガス負イオン源は、μgCオーダーから数 mgC
のCO2試料について直接

14C測定を可能とする
ため、グラファイト試料をターゲットにする
固体負イオン源を用いた場合と比べて、試料
前処理の迅速化と微量化の観点から利点が
ある。また、石筍などの炭酸塩試料から発生
させたCO2中の

14Cをオンライン測定するレー
ザーアブレーション-AMS のインターフェー
スとして応用される。 
筑波大学 6 MV タンデム加速器において開
発された CO2ガス負イオン源とガスハンドリ
ングシステム、及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。 
1）最適 CO2流量と最大

12C–カレントの決定 
2）ガスイオン源による 14C 測定精度とバック
グラウンドの確認 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図 2 筑波大学で開発した 14C 自動前処理シ
ステムと 14C 測定の概念図． 



 本研究では、レーザーアブレーションによ
る試料導入方法を検討して、開発した CO2ガ
スハンドリングシステムに装填した高純度
CO2をガスイオン源に導入して、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流量を調べた。炭素
量を 1 mgC に調整した 14C 濃度の異なる標準
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・封管して試験測定を実施し
た。CO2試料を最適流量でガス負イオン源に導
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、 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
体負イオン源による 14C測定結果と比較した。 
 
４．研究成果 
（１）CO2ガス試料を用いた C

-ビーム試験 
レーザーアブレーションによる試料抽出
を模擬するために全自動炭素試料処理装置
に備わっている元素分析計（Elemental 
Analyzer）を用いて CO2ガスをアンプル瓶に
封入して、CO2ガス負イオン源からの炭素ビー
ム引き出し試験と 14C 測定によるシステム性
能確認を実施した。本研究では、最適 CO2流
量と最大 12C-カレントを決定した。ガスハン
ドリングシステムでは、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
試料をガス負イオン源の Ti ターゲット表面
に一定流量で導入することを可能としてい
る。ベローズとマニフォールド内の CO2圧力
を 5–22 Torr の範囲で変えてビームテストを
実施した結果、～4.5 µAの最大 12C–カレント
が引き出される CO2圧力は 11–12 Torr である
ことが分かった（図 3）。この時の CO2流量は、
～1.6 µl min–1であることを見積もった。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図 3 CO2ガス負イオン源への CO2ガス流量と
12C–電流値の関係． 

また、1 mgC の CO2試料について 1時間のビ
ーム試験を行った結果、2.5 – 3.0μA 程度の
12C–カレントが維持されていた（図 4）。従っ
て、1 mgC の CO2試料について、3,000 cycle
（5 分）で少なくとも 12 回の連続 14C 測定が
可能であると考えられた。これはレーザーア
ブレーションで抽出可能な試料量で十分賄
うことが可能である。最終的には、CO2試料か
ら 12C-ビームとして最大 12μAを得た。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図 4  CO2ガス負イオン源の最適 CO2流量時
における 12C–電流値の時間経過． 
 
（２）固体及び CO2ガス試料の

14C 試験測定 
固体負イオン源（図 5）と CO2ガス負イオン
源（図 6）による 14C 測定結果を比較した
（3,000 cycle×6–10 回）。CO2ガス負イオン
源による 14C 測定結果は、IAEA-C7 で 49.11±
0.57 pMC、及び NIST-HOxII で 132.14±1.14 
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、
固体負イオン源の測定誤差（0.2%）より高か
った。IAEA-C1（バックグラウンド）の 14C 濃
度は 0.48±0.05 pMC（14C age: 42,900 年）
であり、固体負イオン源のバックグラウンド
（0.09±0.01 pMC, 14C age: 55,950 年）と比
べて高かった。CO2ガス負イオン源は固体負イ
オン源に比べて測定誤差とバックグラウン
ドがやや高いが、少なくともレーザーアブレ
ーションで抽出可能な 1 mgC の CO2試料につ
いて、14C の迅速測定が可能であると分かった。
今後は、10 μgC までの微量 CO2試料について
も 14C 測定評価を進める予定である。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図 5 固体負イオン源を用いた標準物質（グ
ラファイト試料）の 14C 測定結果． 



 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図 6  CO2ガス負イオン源を用いた標準物質
（CO2ガス試料）の

14C 測定結果． 
 
（３） まとめ 
LA-14C-AMS は、レーザーアブレーションで
解離した CO2ガス試料を直接負イオン源に導
入することで、煩雑な試料処理を排し、微量
試料においても炭素 14 の直接測定が可能な
手法となる。本研究成果により、レーザーア
ブレーションで解離した CO2試料を CO2ガス
負イオン源の導入することで、直接的に 14C
測定ができる可能性を見いだした。石筍など
の炭酸塩試料から発生させたCO2試料中の

14C
測定において、オンライン測定の為のレーザ
ーアブレーション-AMS 用インターフェース
として利用可能であると考えられる。 
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