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研究成果の概要（和文）：鉱物中のUやThがα壊変する際に，親元素が反跳することによって結晶中に傷が生じ
る。このαリコイルトラック(ART)を利用した年代測定法の確立を目指し，年代既知試料の原子間力顕微鏡観察
とU, Th濃度測定を行い，ARTの観察面へのregistration 係数をARTの観察結果から仮定して年代値を計算したと
ころ，概ね期待年代の25%程度の若い年代となった。ARTの認定基準や，年代式の吟味がさらに必要となる結果で
あった。またジルコン表面の波状構造をARTに起因するものと考えてアニーリング実験を実施したが，1000度1時
間の加熱でも波状構造が残っておりアニーリングをうけにくい可能性が示された。

研究成果の概要（英文）：A large parent atom recoils when it emits alpha particles and leave a track 
in a crystal.  We observed zircons from age known volcanic rocks by atomic force microscope aiming 
the establishment of alpha recoil track (ART) dating method. Together with uranium and thorium 
concentrations measured, the age was calculated with the assumed registration factor to the observed
 surface, that is estimated from the ART observation. The results showed the younger ages than 
expected.  Further examination on the recognition of ART and the age equation is necessary.  The 
annealing experiment using the wavy structure formed by dense distribution of ART on zircon surface 
was carried out and the results suggest the high resistivity of ART.  

研究分野： Geochronology

キーワード： 放射線損傷　原子間力顕微鏡　歴史火山岩

  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
ウラン濃度が比較的高いジルコンでART年代測定が確立できれば，数百年～数万年オーダーの年代決定が可能に
なり，歴史時代の様々な考古学的，地質学的，環境学的イベントの解明に寄与できる。とくに考古学的・歴史的
な火山活動やそれに関連する遺跡・遺物の年代決定や，断層運動の年代決定に加え，第四紀の年代指標となって
いる広域テフラの放射年代決定を行う事により，海成＆湖成堆積物などを用いた歴史時代の環境変動研究のもの
さしの充実化にも寄与できる。

※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、研究者個人に帰属されます。



様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９－１、Ｚ－１９（共通） 
１．研究開始当初の背景 
 
 ウラン系列の放射壊変を利用した地質試料の放射年代決定の中でも，壊変に伴い試料中に残
る傷（トラック）を観察対象とするものとして，フィッショントラック(FT)法とαリコイルトラ
ック（ART）法がある。FT 法は手法として完成されており，ジルコンやアパタイトなどの普遍
的に存在する微量鉱物に適用され，閉鎖温度が他の放射年代測定に比して低いため，地殻上部の
上昇削剥史解明や土器の年代決定によく利用されている（Hasebe et al.,1993 など） 。一方 ART
法はまだ開発途上で，黒雲母や金雲母などの層状ケイ酸塩のきれいな劈開面で観察された例が
あるのみであり(Gogen and Wagner, 2000 など)，年代決定の手法として実践的に利用された例
はない（Glasmacher et al., 2003 など）。ART 法と FT 法を比較すると，壊変定数の違いから
ART の数は FT に比して 106倍存在する事が期待できる。ウラン濃度の高いジルコンであれば，
数百年から数万年オーダーの年代決定が可能になるはずである。また FT に比して数が多いた
め，トラックの計数に依存する誤差を減らし精度の高い年代決定も可能である。 
 私たちはより古いジルコンの FT 年代決定を目指して，原子間力顕微鏡（AFM）による
観察法を模索してきた。この AFMによる観察を通し，ジルコンの表面に，FTによらない
波状構造（振幅約 6nm）を発見した。高解像度 AFMでさらに観察し，その波状構造は小さ
いくぼみが無数にある事によるものである事を明らかにした。このくぼみがARTであれば，
誰も成し遂げた人のいないジルコン ART年代決定が可能となる。 
 
２．研究の目的 
 
 くぼみが ART であるかどうかを確かめるために①ウラン＆トリウム濃度，及び年代の異なる
ジルコンを観察し，くぼみの数が年代＆親元素の関数になっているかどうか確認する。②ジルコ
ンのアニーリング実験を行い，熱に対するくぼみの挙動を明らかにする。③くぼみの計数法およ
びその計数に適した試料の準備法を確立し年代既知のジルコンのART 年代決定を行い手法の有
用性を吟味する。④年代未知試料のジルコン ART 年代決定に応用する。 
 
３．研究の方法 
 これまでの光学顕微鏡や原子間力顕微鏡(AFM)による FT の計数の経験に基づくと，観察（計
数）に適した ART の面密度として，例えば１０μm×１０μm の範囲で数個から数十個であるこ
とが望ましいと考えられる。年代式に利用するのは体積あたりの ART 数（体積密度）であり，面
密度と体積密度の関係を明らかにするためには ART のサイズがどれくらいであるかを調べる必
要がある。ジルコン中の ART のサイズは現時点では分かっておらず，本申請で明らかにするべき
主たる目的のひとつであるが，予察的な結果に基づき，半径１０ｎｍの球状と仮定してどのよう
な年代，ウラン濃度，トリウム濃度の場合に，どれくらいの面密度を期待できるかを計算し，年
代既知試料の選定を行う。それら試料からジルコンを分離し，試料調整の上 AFM で観察を行う。
またウランとトリウム濃度の測定し，仮年代を計算することによって，観察したくぼみが ART と
判定して良いかどうか，まだ年代式が有効であるかどうかを判別する。またこれらくぼみが放射
線損傷によるものであれば，アニーリングによって消失すると考えられるので，アニーリング実
験も実施する。 
 
４．研究成果 
 
 年代既知試料として，白山火山（約 58 ka），入戸火砕流（約 25-29 ka）,十和田八戸(約 13 
ka)，鬱陵隠岐(約 10 ka)，鬼界アカホヤ（約７ ka），白頭山（約 10 世紀），雲仙火山（約 20 a）
を選定し，鉱物分離によりジルコンの抽出を試みた。しかし十和田八戸(約 13 ka)，鬼界アカホ
ヤ（約７ ka），白頭山（約 10 世紀）からはジルコンが産出せず，テスト試料としては不適だっ
た。 
 ジルコンが得られたものについて，テフロンへの埋め込み，NaOH:KOH=1:1 の共融液でエッチ
ングを行い AFM による観察を行い，また LA-ICP-MS による U，Th 濃度の分析を行った。ART 年代
式には，観察面への registration factor として ART のサイズが必要である。エッチング後の
ART の深さから直径約 20 nm の球として年代を以下の式により計算した。 
 

 
 
 
 

 ここで tは年代，raは ART 密度，Tは registration factor,238Uaは
238U 濃度， lはそれぞれの

同位体の壊変定数, Iはウランの同位体比，［Th/U］sはウランとトリウム濃度の比である。その結
果は概ね期待年代の 25%程度の若い年代となった。この年代測定結果から逆に考えると，
registration factor としてエッチング後の観察 ART サイズを採用したが，実際にはエッチング
前のサイズで考えるべきである。エッチング前のサイズは未知であるが，この結果から逆算する
と，そのサイズは 5nm の球として見積れるかもしれない。 
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 また ART の深さと直径のサイズの傾向を調べると，概ね ART 認定のクライテリアとした深さ
10nm, 直径 0.5μmを通る直線上にのった。直線に沿ったばらつきはエッチングの程度を反映し
ていると思われる。一方直線から外れたものもあり，ART ではない，例えば inclusion による
etch pit を計測している可能性も否めない。今後の本研究の展開として，やはり人工的に ART
を発生させる方法を考案して観察する必要がある。 
またアニーリング実験については，年代既知試料での ART 認定が難航したことから，古い試料に
おける波状構造の動向に注目した実験を行なった。約 30Ma の古い試料では表面をどのように平
滑にしておいても，エッチングを施すと表層が 10-20 ナノの深さの波状構造を示す。一方第四紀
の若い試料では，この波状構造は存在せず，無理に認定してもせいぜい 1〜3 ナノ程度の振幅し
か示さない(図１）。そこでこの深い波状構造は ART が多数あることによって形成されていると
考えられる。これを 600 度，および 1000 度で１時間アニーリングしたところ，1000 度でアニー
リングしたものの方が浅い波状構造を示したものの，第四紀のものほど浅くはなかった。またア
ニーリングなしのもとの試料との比較では，誤差を考えると有意に浅くなったと言えるかどう
かはっきりしない結果であった。したがって ART のアニーリングには 1000 度以上の高温が必要
である可能性があると考えた。 
また試料調整において，ジルコンをテフロンに埋め込んで諸々の実験に供していたが，テフロン
が静電気を帯びやすいことが，AFM 観察にマイナスの効果をもたらすことがわかってきた。そこ
でスライドガラスへの樹脂による貼り付けなどの埋め込み法の吟味，エッチング剤の吟味，エッ
チング温度の吟味を行い，テフロンを利用しない試料調整法を提案した。その結果広く使われて
いる NaOH:KOH=1:1 共融液より低温でエッチングが可能な KOH:NaOH:LiOH=14:6:1 共融液を利用
すれば，スライドガラスに通常の樹脂で固定したジルコンのエッチングが可能であることがわ
かった。 
 

 
図１．古いジルコンと新しいジルコンの原子間力顕微鏡観察結果の例(3µm 四方）。古いジルコン

の深いくぼみはフィッショントラックである，表層に多量にある浅いくぼみがアルファリコイ

ルトラックと考えられる。一方若いジルコンのくぼみはアルファリコイルトラックだと思われ

る。それ以外の場所では表層は平滑である。 
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