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研究成果の概要： 極微量放射性核種シリコン 32を高感度で検出できる、大型タンデム加速器

を用いた加速器質量分析法(AMS)を開発した。シリコン 32 の同重体である 16O2分子を用いたパ

イロット分子ビーム法により、大型タンデム加速器の電圧安定制御を実施した。測定試料は SiO2
として、28Si-では 430 nAのビーム電流値を得た。測定対象核種の 32Si8+について加速電圧 9 MV

で、加速エネルギー81 MeVにより AMS測定を実施した。新たに開発したガスΔE-半導体検出器

を用いて、シリコン 32と妨害となる硫黄 32の分離識別を実施し、シリコン 32の AMSを用いた

高感度検出に成功した。 
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１． 研究開始当初の背景 

（１） 加速器質量分析法（AMS）を用いた
計測は、炭素 14 [14C(半減期 5730年)]を中心
にベリリウム 10    [10Be(半減期 151 万年)]、
アルミニウム 26 [26Al(半減期 71.6 万年)]、
塩素 36 [36Cl(半減期 30.1万年)]、ヨウ素 129 
[129I(半減期 1570 万年)]などの開発が進み、
既に実用段階に入っている。加速器質量分析
法に用いられる加速器はタンデム静電加速
器であり、負イオンを生成して加速する。タ
ンデム静電加速器では、荷電変換材を通過さ
せて負イオンを正イオンに変換し、2 段加速

をおこなう。通常の質量分析法で問題となる
測定対象核種の妨害同重体分子等は、荷電変
換材を通過する際に分解遊離される。高エネ
ルギーに加速された測定対象核種のイオン
は、静電及び磁場分析器により、エネルギー
及び運動量の選別がおこなわれる。最終的に
は粒子検出器で、物質中のエネルギー損失Δ
E の差を利用して、同重体イオンや散乱イオ
ンと分離識別され、測定対象核種が 1個単位
で計測される。エネルギー損失を利用するに
は最低、核子当たり 0.5 MeV以上の加速エネ
ルギーが必要となる。つまり重い放射性核種
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の識別には、高い加速エネルギーが必要であ
る。また、加速エネルギーが高ければ、エネ
ルギー損失差が大きくなり、それだけ妨害イ
オンとの識別も容易となる。 

(２) シリコン 32(32Si)は、主に 2 次宇宙線
と大気中の Ar の核破砕反応により生成され
る誘導放射性核種である。しかしながら、天
然に存在する 32Si は 0.1ppt 以下と極微量で
あるため、放射能測定等の通常の検出器によ
る方法では、その検出は不可能である。また、
加速器質量分析法でも、32Siの場合は 32Sが同
重体の妨害核種となる。32Sは硫黄の安定同位
体中で、最も多い核種(存在度 95.02%)である。
硫黄はあらゆる環境中に入り込む性質があ
り、加速器質量分析法による超高感度分析で
は容易に測定結果に紛れ込み影響を与える。
そのため、32Sの影響を試料調整及び質量分析
系でいかに排除するかが、本研究での重要な
課題となる。32Si の加速器質量分析は、以上
の理由から最も難しい測定対象核種となっ
ている 
 
 

２．研究の目的 

加速器質量分析法は長寿命放射性核種を
超高感度に検出できる手法であり、より重い
放射性核種の検出には、より高い加速エネル
ギーが必要となる。特に 32Siの検出は、妨害
核種 32S の影響が大きい為、その測定は難し
い。しかしながら、研究代表者等が開発した
国内最大の加速器質量分析装置により、80 
MeV 程度まで 32Si を加速すれば、試料調整に
よる硫黄除去と新粒子識別装置の開発及び
ガス充填型粒子検出器の開発に拠って、32Si
の加速器質量分析による超高感度測定が可
能となる。また大型タンデム加速器の加速電
圧を安定に制御する為に、32Si の同重分子と
なる 16O2を利用する独創的なパイロット分子
ビーム法を提案する。このパイロット分子ビ
ーム法による大型タンデム加速器を用いた
加速器質量分析を開発することが、本研究の
目的である。 

加速器質量分析法では、数十年から数百年
範囲の年代を測定できる対象核種が無く、
32Si の加速器質量分析法の開発に成功すれば、
比較的近年の年代測定における新たな測定
手段となり、その効果は大きい。Siが含まれ
る試料の環境動態調査、年代測定が可能とな
り、加速器質量分析法の応用研究のさらなる
進展が期待できる。 
 

 

３．研究の方法 

（１）加速器質量分析法の開発 

 本研究では、筑波大学の 12UD ペレトロン
タンデム静電加速器を利用した。加速電圧制
御とその光学要素設定に 32Si の同重体 16O2を

パイロット分子ビームとして利用する手法
を開発した。AMS測定では、SiO2試料から 16O2

-

分子を引き出し、加速電圧の安定制御を試み
た。粒子識別系として、第 2 荷電変換膜(炭
素薄膜 11μg/cm2)、8°静電偏向器(曲率半
径 1000 mm, E/q = 10 MeV)、45°分析電磁石
を開発した。また、加速器パラメータは、28Si8+

に対して加速電圧 10.29 MV として、加速エ
ネルギー92.6 MeVで光学要素パラメータを決
定した。28Si-の低エネルギー側でのビーム電
流値は、最大で 430 nAであった。また、AMS
システム全体の Siビームの透過率は、約 5 %
であった。図 1に 32Siの AMS測定の加速器設
定の概略図を示す。 

32Si8+については加速電圧 9 MV として、加
速器パラメータ設定に利用した 28Si8+に対し
て ME/q2を揃えて加速エネルギーを 81.0 MeV
とした。なおパイロットに利用した 16O4+は
40.5 MeVとなる。32Si8+は、第 2荷電変換膜に
より 32Si11+に荷電変換される。粒子識別系の
静電、磁場分析器等の最適値を設定し、ガス
ΔE-半導体検出器により 32Si と 32S の粒子識
別を試み、AMS測定性能を確認した。 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図 1 12UDペレトロンタンデム加速器を用い
た 32Siの AMS測定設定 
 
 
（２）Si試料調整法の検討 
 妨害となる硫黄 32(32S)の除去を目的とし
て、BaSO4沈殿による硫黄除去方法の検討をお
こなった。帯電防止用添加物として SiO2試料
に Nb を添加する手法を考案し、硫黄除去効
果を検討した。また 36Clの AMS測定でも、同
様に硫黄 36が妨害となる為、32Siと 36Clの双
方について、硫黄除去方法の検討を進めた。 
 32Si検定試料については、NH4Clに中性子を
照射して作成し、試料処理により SiO2の化学
形とした。検定試料の同位体比は、放射能測
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定により、32Si/natSiで 2.3×10-11と見積もら
れた。SiO2のバックグラウンド測定用試料と
しては、SiO2試薬(99.999％,株式会社ニラコ)
の粉末を使用した。 
 
 
（３）ガスΔE-半導体 E 検出器の開発 
 32Si の AMS 測定用に 2 連電極型のガスΔE-
半導体 E 検出器を開発した。ビーム入射窓
にアラミド膜(4μm)を使用している。粒子検
出用電離ガスは、高純度イソブタンガス(使
用標準ガス圧力 670 Pa)を使用する。半導体
検出器は、45 mm×45 mmの大面積 PINシリコ
ンフォトダイオード (S4276-02 浜松ホト
ニクス株式会社製)を使用した。イソブタン
ガス中での粒子の損失エネルギーと半導体
検出器へ到達した全粒子エネルギーに関し
て同時計数法を用いて検出する。図 2に本研
究課題で開発を行ったガスΔE-半導体 E 検
出器の概略図を示す。 
 
 
 
 

 

 

 

 

 

 

 

 

 
 
 
図 2 ガスΔE-半導体 E 検出器の概略図 
 
 
４．研究成果 
(１) SiO2試料からの負イオンビーム 
 加速器質量分析用の負イオン源に SiO2 試
料を装填し、引き出された負イオンの質量分
析をおこなった。試料は SiO2試薬に Agと Nb
を添加した試料を用いた。図 3にイオン源か
らの負イオンビームの質量分析結果を示す。
安定同位体イオンの 28Si-と加速器制御に必
要な 16O2

-を引き出すことが重要となる。帯電
防止用添加物としては、試験測定の結果、Ag
よりも Nb の方が硫黄の影響が尐ないことが
判明した。最終的に SiO2：Nb = 1:1の割合で
混入させた試料を AMS 測定に利用した。28Si-

ビームは 250～430 nA程度となった。また 32Si
と同重体の 16O2

-は、加速器電圧の安定制御に
必要な nA 以上の出力を得られた。表 1 に標
準的な SiO2 試料からの負イオン引き出し結
果を示す。また図 3に SiO2試料からの負イオ
ン質量分析スペクトルを示す。 

表１ SiO2試料からの負イオンビームの引き
出し結果 
 

Ion B[mT] Current [nA] 

16O- 420.01 4400 

28Si- 555.84 277 

29Si- 565.68 14.4 

30Si- 575.44 8.2 

16O2
- 594.4 27 

35Cl- 621.49 75 

37Cl- 638.83 21 

28SiO- 696.95 2.1 

29SiO- 704.95 0.8 

30SiO- 712.59 0.12 

28Si2
- 786.23 5.8 

28SiO2
- 813.89 122 

29SiO2
- 820.71 8 

30SiO2
- 827.54 4.5 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図 3  SiO2 試料からの負イオン質量分析ス
ペクトル 
 
 
(２) AMSによる 32Siの測定結果 
 加速電圧 9 MVとして、32Si8+を 81.0 MeVで
加速して、加速器質量分析測定をおこなった。
第 2荷電変換膜によって、32Si8+は 32Si11+に変
換される。この時の 28Si-のビーム電流値は
430 nAであった。28Si-のビーム透過率は、加
速器に対して 19.5 %、質量分析ビームライン
に対して 24.6 %であった。AMSシステム全体
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のビーム透過率は 4.8%となった。 
 32Si 検定試料(32Si/natSi = 2.3×10-11)の加
速器質量分析法による粒子識別 2次元スペク
トルを図 4 に示す。32Si11+(81.0 MeV)に関し
て、妨害となる 32S11+の散乱粒子との分離識別
に成功した。5分間測定で、32Si11+の粒子検出
数は 356 countsであった。 
  
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図 4 32Si 検定試料の粒子識別 2 次元スペク
トル 
 
 また検出限界測定の為の SiO2 試薬を用
いたブランク試料の測定結果を図 5に示す。
５分間測定で、検出粒子数は 3 counts であ
った。  
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
図 5 SiO2ブランク試料の粒子識別 2 次元ス
ペクトル 
 
 32Si の高感度検出の為の加速器質量分析装
置の開発を行った。特に本研究課題において、
加速器質量分析の為の粒子識別系とガスΔ
E-半導体 E 検出器を新たに開発した。32Si
検定試料を用いて、32Si の粒子識別測定に成
功した。妨害となる 32S の散乱粒子スペクト
ルが未だ強く残留しているが、32Si の明確な
分離識別が可能となった。本研究課題での加
速器質量分析装置の検出限界としては、ブラ
ンク試料の測定結果から 32Si/natSi～5×10-13

となった。 
 

 
(３) 今後の展開について 
 32Si の加速器質量分析法による高感度検出
に成功した。今後は、加速器質量分析法によ
る 32Siの測定精度向上を図り、繰り返し測定
精度として±10%以内を目標とする。また、
妨害となる硫黄の影響がまだ強く残ってお
り、試料処理方法の開発も今後の継続検討課
題である。本研究課題での加速器質量分析装
置を用いて、32Si/natSi 同位体比で 10-12 レベ
ルの測定が可能となった。今後は、自然環境
レベルの 10-13 レベルの同位体比測定を目指
す。現在、環境試料からの SiO2試料の作成方
法を開発中である。半減期 140 年程度の 32Si
の利用は、比較的近年の年代測定にその応用
が期待される。 
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