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１． は じ め に

宇宙線は１９世紀末の放射線の発見から時を

経ずして観測された。１９１２年頃，オーストリ

アのHess は，気球実験により地上からの高度

が１kmを越えると放射線が増加する現象を見

出し，宇宙から放射線が来ていると考えた。宇

宙線の発見からほぼ１００年を経た現在，宇宙線

の最高エネルギーはどこまでか１），宇宙線の起

源と加速の現場はどこか２），宇宙線は太陽圏・

銀河内をどのように伝播してくるのか３）といっ

た宇宙線研究の初期からの問題を解明していく

研究が，日本のみならず世界において，宇宙物

理学や高エネルギー物理学の分野と連携して精

力的に進められている。

一方，宇宙線強度の時間変化の目安となる銀

河系内での宇宙線の平均的滞在時間は，宇宙線

の化学組成の測定結果から，～１０６年程度と考

えられている。宇宙線強度の永年変化の問題も，

宇宙線の起源・加速・伝播に密接にかかわる重

要な研究課題である。宇宙線の連続観測は１９５０

年頃から始められているが，現在まで高々６０

年程度４）であり，過去へ遡る直接的な測定には

宇宙線生成核種の利用が不可欠である。

本稿では大気中の宇宙線生成核種である７Be

の濃度とその変動の測定と，過去の宇宙線強度

の変動を探索するための代表的な宇宙線生成核

種である１４C の古木年輪中の濃度について極低

レベル放射能測定の観点から述べるとともに，

宇宙線強度と１４C 濃度の関係について概説する。

２． 宇宙線と宇宙線生成核種

地球に降り注ぐ銀河宇宙線はエネルギースペ

クトルが１０８eVから１０２０eVのエネルギー領域

にわたり，また強度も約２０桁にわたって変化

する。ちなみに１０２０eVは約１６Jであり，１個

の粒子で１６Jといったとてつもないエネルギ

ーを持っている。地球に降り注ぐ宇宙線の数は

１cm２あたり毎秒約０．１個である。宇宙線の約

９０％は陽子であり，残りは種々の原子核成分

から成っている。このうちの軽元素の割合を使

って宇宙線の銀河系での滞在時間を推定するこ
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とができる。

地球上の宇宙線生成核種は，宇宙線が地球大

気と衝突してできるものがほとんどである。地

球大気頂上に降り注ぐ１次宇宙線は高層大気と

衝突して種々の２次宇宙線を生成する。これら

の２次宇宙線のうち，主として陽子と中性子は，

大気成分であるN，O，Ar，Xe などと核破砕

反応や中性子捕獲反応を起こして，１４C，
７Be，１０Be，２２Na，１２９I などの放射性同位体を生

成する。２次宇宙線によって生成するこれらの

同位体は宇宙線生成核種と呼ばれ，１４CO２のよ

うな気体として，あるいは７BeOのような固体

としてエアロゾルに付着した状態で大気中に存

在する。

大気中で生成された宇宙線生成核種が地表に

降下して地表物質に固定された場合，その半減

期を利用して，固定が起きた時を推定できる。

これは，宇宙線生成核種の生成量が一定，すな

わち宇宙線強度が一定であるという仮定が成立

すれば原理的に正しい。

しかし，宇宙線強度が変動している場合，地

表に降下してくる宇宙線生成核種が年輪，極地

域の氷床，湖底や海底の堆積層のように時間刻

みがわかった状態の試料に固定されていれば，

各時間刻みの放射能が変動するので，その変動

から過去の宇宙線強度の変動が推定できる。

一方，大気中の宇宙線生成核種は大気や地球

環境の状態変化の影響を受けて変動するので，

地球環境や大気の動きを調べるためのトレーサ

として重要な役割を担っている。最近では，気

候変動や気象現象の解析に，宇宙線生成核種は

必要なツールとなっている。宇宙線生成核種で

ある１４C や１０Be５）は，数万年から数十万年にわた

る年代測定や過去の太陽・地球環境の解析に用

いられている。更には大気中Xeと宇宙線の衝

突によって生成する半減期１５７０万年の１２９I は，

恐竜時代の宇宙線の変動といったロマンはもと

より，数百万年と考えられている銀河系内の宇

宙線の滞在時間の変動を探るプローブとして，

宇宙線物理学においても重要な核種である。

宇宙線生成核種については，１９６０年代に Lal

と Peters６）による精力的な基礎研究がある。彼

らは宇宙線によるスター発生率の実験データに

基づいて，その発生率と陽子及び中性子数が平

衡状態にあるとして高度や緯度分布を計算し，

全体の描像としては良い結果を与えている。し

かし，宇宙線生成核種の強度の時間変動，特に

短時間変動などがある場合には平均値として扱

えないので，大気中の粒子生成シミュレーショ

ンが必要となる。最近の宇宙線研究は，粒子生

成シミュレーションの開発７）が進んでおり，こ

れらの成果と資産を使うことによって，宇宙線

生成核種生成量の時間変動をより精密に推定で

き，観測データとの比較から，大気の運動など

をより詳細に調べることが可能である。

３． 太陽活動と宇宙線強度変動

太陽は，太陽から吹きだすプラズマ風として

知られる太陽風に伴う磁場が支配する勢力圏，

すなわち太陽圏を形成している。磁場の存在に

より太陽圏に侵入してくる銀河宇宙線は散乱さ

図１ 宇宙線のエネルギースペクトルの全容

この図は高橋義幸，超高エネルギーのフロン

ティアはいかに開拓されてきたか，科学，７１，

No．２，pp．１２９，２００１（岩波書店）を参考にし

て作成した
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れるので，太陽活動の変動によって地球に到達

する宇宙線強度が変動する。太陽圏の範囲は

１００AU程度と考えられている。惑星・深宇宙

探査機ボイジャー１号は，２００２年８月に約８５

AUのところで低エネルギーの粒子の急激な増

加を観測しており，太陽圏の端を通過している

可能性が示唆された８）。

太陽活動の指標は，１６００年以降から観察さ

れている太陽黒点数で表される。その観測デー

タ９），１０）は，図２に示されるように強弱はあるが

きれいな１１年周期で変動している。しかし，

１６４０年から１７１０年頃にかけてはほとんど黒点

が無く太陽活動がかなり停滞していたと思われ

る。マウンダー極小期と呼ばれている。

宇宙線の観測データとして，コロラド州の

Climax 等で１９５２年から連続観測されている２

次宇宙線の中性子強度変動４）がある。図３はCli-

max の中性子データを太陽黒点数の変動と比

較したものである。宇宙線強度も１１年の周期

で変動しており，太陽黒点数の変化とは逆位相

であることがわかる。すなわち，太陽活動が活

発な時期は宇宙線強度が弱く，太陽が静穏な時

期は宇宙線強度が強いこと，宇宙線の荷電粒子

成分は太陽風に伴う磁場の変化によって強度が

変動することを示している。

超伝導スペクトロメータを用いて宇宙粒子線

の運動量を精密に測定するBESS 気球実験（宇

宙粒子線観測気球実験：Balloon-borne Experi-

ment Superconducting Spectrometer）では，

太陽活動のピーク時にあたる２００２年と活動上

昇期にあたる１９９８年に，１次宇宙線陽子の

１GeVから１００GeVまでのエネルギースペクト

ルを測定した。図４に示す結果が得られており，

１０GeV以下のスペクトルに変化があることが

わかる１１）。

図からわかるように，１０GeV以下の１次宇

宙線は太陽活動により変調を受ける。その結果

として２次宇宙線の中性子の強度も，太陽活動

図２ １６００年代からの太陽黒点数の観測データと

１９５０年台以降の宇宙線強度変動

図３ 太陽黒点数の変化と２次宇宙線である中性子

強度変動の逆位相関係

図４ BESS 気球実験で観測された１GeVから１

TeV程度までの宇宙線陽子のエネルギースペ

クトル１１）。太陽活動によって３０GeV以下の

スペクトルが変化することがわかる。http : //

www.icepp.s.u-tokyo.ac.jp/ sanuki/research/

bess/index.html に 提 供 さ れ て い るData

Download に従ってデータを得て作成した

櫻井：極低レベル１４C，７Be 放射能測定による過去の宇宙線強度変動の検出Aug．２００６ 503

（６３）



により逆位相で変調を受ける。したがって，過

去の宇宙線強度変動を１年程度の時間分解能で

測定できれば，１１年周期変動を指標として過

去の太陽活動を調べることが可能である。

過去の宇宙線強度は，古木年輪のような時間

刻みがわかり１４C のような宇宙線生成核種を取

り込んでいる試料を測定すれば調べることが可

能である。しかし，このためには現在の試料を

用いて宇宙線生成核種の強度変動が１１年周期

変動を示すことを確かめておく必要がある。

４． ７Be の大気中濃度の連続測定

４・１ ７Be について

半減期５７３０年の１４C は，過去数万年程度ま

で遡って太陽活動と宇宙線強度変動の関連を調

べるのに適した宇宙線生成核種である。したが

って，現在の太陽活動と大気中の１４C の濃度変

動を比較することが最も望ましい。残念なこと

に，１９６０年代の大気圏核実験により大気中

の１４C 濃度は約２倍に上昇してしまい，０．２～

０．５％程度と考えられている太陽活動による
１４C 濃度変化を捉える測定は極めて困難である。

筆者らは長期連続測定の目的に照らして，生

成量が多く低バックグラウンドGe検出器で比

較的に容易に測定できる７Be をモニターしてい

る。７Be は，大気中のNやOの原子核と２次

宇宙線粒子である陽子や中性子との破砕反応，

例えば１４N（n,X）７Be，により生成される。反応

断面積１２）は約１０mbで，閾エネルギーは１０～

５０MeVである。なお，７Be は７BeOとして大

気中に浮遊しているエアロゾルに付着する。半

減期が約５３日と短いので，大気の運動のトレ

ーサとしても利用できるほか，宇宙線による７Be

生成量の高度分布と大気運動の関係を調べるの

にも適している。

４・２ 連続測定

筆者らは，積算流量をデジタル記録するハイ

ボリュームエアーサンプラHV-１０００F（柴田科

学製）を，山形大学（北緯３８．２５°，東経１４０．３５°，

海抜１５２．２m）の 地 上 高 約１５mに 設 置 し

て，２０００年１月より日変動の連続観測を行っ

ている。１０００L/min の流量で大気を２３時間

吸引し，２０３mm×２５４mmのガラス繊維濾紙

（ADVANTEC GB-１００R）上に捕集する。浮遊塵

の捕集効率は０．３µmの粒子に対して９９．９９％
である。

図５にハイボリュームエアーサンプラ及びガ

ラス繊維濾紙の写真を示す。濾紙を折りたたみ

プラスチック製の蓋付容器に入れて高純度Ge

検出器（GEM-２５１８５）を用い７Be から放出され

る４７８keVγ 線を測定している。検出器は，鉛
（１２０mm），鉄（３０mm），銅（５mm），アクリ

ル板（３mm）から構成されたグレーデッドシ

ールドにより遮蔽されている。４７８keV付近の

バックグラウンド計数は０．２３cpm程度であり，

空気を収集していないガラス繊維濾紙単体を載

せた場合と，なにも載せないときで計数はほと

んど同じである。４７８keVに対する検出効率は

（宮城県原子力センターでの測定結果との比較

から）２．６８％である。

図６に２０００年１月から約５年間の７Be の日

変動と，太陽黒点数及びClimax での中性子数

の日変化を比較して示した。７Be 濃度は，春と

秋に濃度が高く夏に低い季節変動を示している。

また，２０００年から２００１年のデータをフーリエ

解析した結果，太陽の自転周期に相当する約

２６日の周期成分が見られた１３）。

図５ 山形大学屋上でハイボリュームエアーサンプ

ラを使った７Be のガラス濾紙への捕集風景
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図７に年平均値の比較を示した。太陽黒点数

は位相が逆になるため，７Be 濃度と中性子数の

縦軸を逆に取ってある。太陽黒点数は２０００年

にピークがあり，その後減少している。７Be 濃

度も逆位相で同様な変化を示しているが，太陽

黒点数のピークに対応する７Be 濃度変動の底に

あたるところは，約１年程度遅れているように

見える。このことは，宇宙線の太陽圏での遅れ

及び成層圏と対流圏の大気の交換などの効果を

含めて考える必要があることを示唆している。

ちなみに，７Be の濃度変化は３．２mBq/m３から

４．１mBq/m３と２８％程度であるが，太陽黒点

数の変化は約３８％であった。

４・３ アイスランドと山形の比較

宇宙線は地球全体に入射してくるので，地球

全球の大気に宇宙線生成核種が生成する。しか

し，地球は双極子磁場で近似できる磁場を持っ

ているので，入射してくる荷電粒子はローレン

ツ力を受け，その運動量によっては跳ね返され

て地球大気に入射できなくなる。高緯度の極地

方は，その磁場構造から低エネルギーの宇宙線

でも入射できる。山形の上空では，陽子で約

５GeV以上の宇宙線でないと入射できないが，

北緯６４度のアイスランドでは，数十MeVの

陽子でも入射できる。したがって宇宙線生成核

種の強度も緯度効果を示すと考えられる。

緯度効果を調べることを目的として，２００３

年９月より，山形大学に設置してあるハイボリ

ュームエアーサンプラと同じものをアイスラン

ドに設置し，高緯度地域での測定を開始した。

定期的に山形大学に送られてくるガラス繊維濾

紙を測定し，アイスランドにおける７Be の変動

を解析している。

図８は，アイスランドと山形における７Be の

大気中濃度の約１年間にわたる日変動を比較し

図６ ２０００年からの７Be 濃度，太陽黒点数，中性子

強度の日変動プロファイル

図７ ２０００年からの７Be 濃度，太陽黒点数，中性子

強度の年変動プロファイル。７Be 濃度と太陽

黒点数の変化が逆位相を示している

図８ 山形とアイスランドでの７Be 濃度日変動プロ

ファイルの比較。山形のほうが濃度が高い
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たものである。アイスランドと山形の７Be の平

均濃度は，各々１．５mBq/m３，３．９mBq/m３で

ある。Lal らが見積もった対流圏の生成率の緯

度効果の値を使うと，アイスランドと山形の比

は１：１．５程度６）と推定されるが，測定値は１：

２．７程度であり見積もりよりも大きい。高緯度

地域には低エネルギーの宇宙線が入るものの，

対流圏では中性子のような２次宇宙線を生成す

るほどのエネルギーは無いと考えられるので，

対流圏では高緯度地域での生成量は中緯度地域

の生成量に比べてそれほど増加しない。更に高

緯度地域では，対流圏の高度（対流圏と成層圏

の境目にあたる圏界面の高度）が中緯度より低

いため，高緯度地域の対流圏における生成率は

中緯度地域に比べ小さくなる。しかし，実測値

と生成率の見積もりの違いを説明するには，大

気循環などの運動も考慮する必要がある。

４・４ 宇宙線研究所柏微弱放射能測定設備
７Be はエアロゾルに付着して降下するが，エ

アロゾルは，その化学形，形状，元素組成，水

への可溶性の違いなどさまざまな様相があるの

で，降下のパターンは極めて複雑である。エア

ロゾルの濃度は地表で約１万個/cm３，高度５

kmで約千個/cm３程度であり，サイズは０．０２

µmから１０µmで直径の－３乗の巾関数で分布
している１４）。しかし，高度ごとのサイズ分布は

わかっておらず，その測定も難しい。筆者らは，

地表で採取している７Be の濃度とエアロゾルの

サイズとの関係を調べるために，アメリカ ユタ

州にある最高エネルギー宇宙線観測用のTA

望遠鏡ステーションの建屋屋上（１３m）にア

ンダーセン捕集器（柴田科学AH-６００F）を設

置した。アンダーセン捕集器は，粒径１．１µm
以下から７µm以上までの５段階で浮遊塵を弁
別して濾紙上に捕集する装置である。図９はア

ンダーセン捕集濾紙及びアンダーセン捕集器の

設置風景である。

粒径別に捕集した７Be の放射能は微弱なため，

千葉県柏市にある全国共同利用研究機関である

東京大学宇宙線研究所の微弱放射能測定設備に

より測定している。この設備は地下２３m（土

被り２０m：３０mew）の測定室に設置された３

台の井戸型の高純度Ge検出器で構成されてい

る。測定室のコンクリート壁は，ここから散逸

してくるラドンのバックグラウンド計数への寄

与を低減するため，特殊な塗料（マインガード）

によって塗装されている。ラドンモニターで測

定したラドン濃度は平均約５Bq/m３程度であ

り，地下室としては十分低い値が維持されてい

る。７Be の測定には，キャンベラ社製の内径１６

mmの井戸を持つ相対効率３０％の井戸型Ge

検出器（GCW３０２３）を用いた。検出器は，低

炭素鋼（９．５mm），低バックグラウンド鉛（１５０

mm），低レベル鉛（２５mm，２１０Pb＜２５Bq/kg），

図９ 米国ユタ州にある宇宙線望遠鏡施設の屋

上（１３m）に設置したアンダーセンハイ

ボリュームエアーサンプラと粒径弁別濾

紙セット
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低バックグラウンド錫（１mm），高純度低バッ

クグラウンド銅（１．６mm）からなる円筒型の

（極低バックグラウンド）遮蔽体（キャンベラ

社製７７７B）で遮蔽されている。更に，金沢城

の古い鉛で作った円筒型遮蔽体でGe検出器を

囲んでいる。遮蔽体内部は液体窒素からの蒸発

窒素を誘導してラドンのパージを行っている。
７Be のピーク領域付近のバックグラウンド計数

率は０．０６cpm程度である。図１０に微弱放射

能測定設備による測定風景を示す。

図１１は各５段階の濾紙中の７Be を柏地下微

弱放射能測定設備で測定した結果である。７Be

は１．１µm以下のフラクションに圧倒的に多い
ことがわかる。しかし，この結果から７Be はサ

イズの小さなエアロゾルに付着しているとは簡

単にはいえない。７Be のエアロゾルへの付着率

を知るには，エアロゾルのサイズ分布が必要と

なるからである。

５． 古木年輪中と１４C濃度測定

５・１ 年輪と１４C 濃度の記録

半減期５７３０年の１４C は，宇宙線によって大

気中で作られる宇宙線生成核種で，主として２

次宇宙線の熱中性子が大気中のNに捕獲され
１４N（n，p）１４C により生成する。成層圏及び対流

圏で生成した１４C は，すぐに酸化されて二酸化

炭素（１４CO２）となり，大気循環を経て光合成

により地上の樹木に取り込まれ年輪に固定され

る。したがって，樹木年輪はその年々の大気中

の炭素量に対する放射性炭素量の割合，すなわ

ち１４C 濃度を記録しているチャートであり，自

然が我々に授けてくれたタイムマシンの一つで

ある。年輪は春材と夏材として樹木の成長と共

に１年の時を刻んでいるため，年輪を数えるこ

とにより，樹木が伐採や倒壊などで生育が停ま

った時を起点として，過去の時間を１年の時間

分解能で計ることができる。

５・２ 放射性炭素年代

樹木の年輪に取り込まれた１４C の原子数は，

取り込まれた時から現在までの経過時間（年

数）とともに指数関数的に減衰する。したがっ

て，大気中の１４C 濃度が常に一定であると仮定

すれば，１４C 濃度の減少の度合いから樹木年輪

の年代が求められる。これが放射性炭素年代で

ある。放射性炭素年代は，化石燃料の燃焼によ

る１４C 濃度の低下（Suess 効果）が起こる前の

１８４０年から１８６０年の間に生育した樹木の１４C

濃度を基準としており，１９５０年を起点として

いる。１４C 濃度から放射性炭素年代を求める計

算では，半減期の値として５７３０年ではなく

５５６８年を使う約束になっている１５）。

しかし，実際には大気中の１４C 濃度は，太陽

活動による太陽磁場の変動や地磁気の変化によ

り地球に進入してくる宇宙線フラックスの変動

や地球環境の変化により引き起こされる炭素循

環系の変動の影響を受けており一定ではない。

図１０ 東京大学宇宙線研究所微弱放射能設備

千葉県柏市の研究所地下２３mにある

図１１ ユタ州で採取したエアロゾル粒径７Be 濃度

との関係
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したがって，放射性炭素年代は，そのまま実年

代（暦年代）を表すものではない。それゆえ，

測定試料の放射性炭素年代から高い精度で実年

代を推定するためには，放射性炭素年代と実年

代の関係を求めておくことが必要である。放射

性炭素年代と暦年代の関係を示す新しい較正曲

線 IntCal０４１６）が２００４年に出版されている。

５・３ 大気中の１４C 濃度変動

大気と海洋間の炭素の交換によって１７），１８），１９），

海洋は炭素の最も大きな貯蔵庫となっている。

ここで，１４C は宇宙線によってのみ大気中で生

成し供給されると考えて，太陽活動が大気中の
１４C の濃度の変動に与える影響を求めてみる。

全地球の１４C の個数を Nt とし，その個数が（時

間変動しないで）一定であるとする。宇宙線に

よる１年あたりの１４C の生成量を P とし１４C の

半減期を T とすれば

Nt＝
T
ln２

P

となる。大気中の炭素量は地球上の全量の約

１/５７なので，大気中で生成した１４C が短時間で

海洋にも拡散し一様になるとすれば，大気中に

貯蔵されている１４C の量 Na は

Na＝
T
ln２

P
１
５７

となる。したがって，ある時点の宇宙線によ

る生成量が ∆ Pだけ変動したとすれば，大気中

の１４C 量の変動の割合は

∆ P
Na
＝
５７×ln２

T
∆ P
P

で求められる。この計算式を使えば，太陽の

１１年周期活動に伴う宇宙線強度変動を２８％４）

とすると１４C 濃度の変動は０．２％程度と見積も

られる。

５・４ １４C 濃度測定
１４C 濃度の経年変動の測定や放射性炭素年代

測定においては，１４C 濃度の標準値が必要であ

る。筆者らは，日本アイソトープ協会を通じて，

国際標準試料として米国のNational Institute

of Standards and Technology（NIST）が発行

しているシュウ酸 SRM４９９０Cを購入し，その
１４C 濃度を標準値として使用している。このシ

ュウ酸は１９７７年の春，夏，秋に収穫されたフ

レンチビートの糖液を，アスペルギルスニガー

という菌で発酵させて製造したものであり，１４C

濃度の推奨値は１８．３２dpm/g 炭素である２０），２１）。

このように，現代の試料の１４C 濃度でさえか

なり放射能レベルが低い上に，宇宙線強度の変

動にともなって起こると期待される０．２％程度

の変動を，古木年輪の１４C 濃度の測定によって

評価するには，極低レベル１４C 放射能測定が要

求される。年輪試料の１４C 計数率を S，バック

グラウンド計数率を N，η＝S /N，測定時間を
T とすると，S の統計的な相対測定精度（α）は

α＝�１ST�１＋２η
で表せる。この式は S /N を大きくすること

は大事だが，同時に資料からの計数をできるだ

け稼ぐことが重要なことを示している２２）。α を
０．２％以下にするには，η が０．０１の場合には
総カウント数として２．６×１０５が必要になる。

これに加え，長時間測定及び各測定試料の放

射能を精密に比較する必要性から，長期間にわ

たり安定した測定を維持することが重要である。

５・５ １４C 濃度測定試料の作成

年輪試料の１４C 濃度の測定には，極低レベル

液体シンチレーション計数システム（Quantu-

lus, Wallac 社製）を用いている。液体シンチ

レーション計測を採用したのは，１４C をコンパ

クトに含むベンゼンの形に代え，高い計数効率

で安定な測定ができるからである。

宇宙線強度の変動を調べる目的で年輪中の
１４C 濃度を精密に測定するには，年輪に固定さ

れている１４C を測定する必要がある。そのため

年輪間を移動しない成分として知られるαセル
ロースを抽出して測定する以下に示す方法を採

用した。測定に必要な量の年輪試料を剥離し，
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有機溶媒（エタノールとヘキサン）による洗浄

で油脂成分を除去した後，酸及びアルカリによ

る化学処理を行い，αセルロースを抽出する。
αセルロースの燃焼により炭素を二酸化炭素
として回収し，アセチレン合成を経て，最終的

に最もコンパクトに炭素を含む化合物であるベ

ンゼン（C６H６）を合成して，液体シンチレーショ

ン測定用の試料としている。高精度の測定を行

うために，１年輪あたり約１３０gの試料を剥離

すると，約３０gの αセルロースが抽出でき，
最終的には１０．５gという大量のベンゼンが合

成できる。作成したベンゼンは，銅キャップ付

きの高純度テフロン製の２０mLのバイアルに

入れて０．１mgの精度で秤量し，シンチレータ

として butyl-PBDを加えて β 線測定を行って
いる。

５・６ Quantulus の性能

Quantulus は，オイルシンチレータからなる

ガードカウンタとバイアルとの反同時計数方式

によるアクティブな遮蔽と，総重量６３０kgの

放射性不純物の少ない鉛によるパッシブな遮蔽

によって低バックグラウンド化を図っている。

図１２にQuantulus の測定室内部の構造の概略

を示した。

Quantulus のバックグラウンド特性を調べる

ために，市販のスペクトル用のベンゼンと，大

理石から発生させた二酸化炭素から生成したベ

ンゼンの両方について測定を行った。図１３に

それらの測定スペクトルを示した。

スペクトル用ベンゼン及び大理石からの１４C

のバックグラウンド計数は，ベンゼン１gあたり

各々０．０８０±０．００４cpm及び０．０８７±０．００４cpm

であり良く一致していた。これによって，筆者

らのベンゼン合成系は放射性不純物に対して極

めてクリーンな状態にあることを実証できた。

スペクトル用ベンゼンの原料である石油も，比

較試料として用いた大理石も，１４C の半減期に

比べ十分に古いと考えられる。これらの値をバ

ックグラウンド計数として，この測定条件での

Quantulus による１４C の測定限界を計算すると，

放射性炭素年代で約４１０００年程度である。

図１４にガードカウンタのエネルギースペク

図１２ 極低レベル液体シンチレーションカウンティ

ングシステムQuantulus の検出器構造

PMTは光電子増倍管を示す

図１３ 大理石から作成したベンゼン及び市販のス

ペクトル用ベンゼンの液体シンチレーショ

ン測定スペクトル。Quantulus のバックグ

ラウンドに対する性能を示している

図１４ Quantulus のガードカウンタの測定スペク

トル。鉛遮蔽を通過して入射してくるバッ

クグラウンドである
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トルを示す。高エネルギー部分に見られるピー

クは２次宇宙線のミュオンに由来するものであ

り，低エネルギー部分に見られるなだらかな山

は中性子及び γ 線由来のバックグラウンドで
ある。ガードカウンタの計数率８６５cpmがバ

イアルを囲む４π方向からのバックグラウンド

放射線の全てを計数していると考えれば，ブラ

ンク試料の約９００倍ものバックグラウンド信号

の環境中にあって，それらを除去して１４C を測

定していることになる。なお，イタリアの地下

１４００mのグランサッソーに置かれたQuantu-

lus のガードカウンタの計数率は１２０cpmで，

ミュオンのピークはほとんど無いという報告が

ある２３）。測定環境によっては，１４C の測定限界

を６５０００年程度までに伸ばすことが期待でき

ると思われる。

年輪の１４C 濃度は，標準試料（NISTシュウ

酸）から合成したベンゼンの１４C 濃度との比か

ら算出する。図１５は，NISTシュウ酸及び市

販の薬品セルロースから合成した各々のベンゼ

ンの β 線スペクトルである。両方とも，ほぼ
同一のエネルギー分布をしている。また，年輪

より分離したセルロースから合成したベンゼン

と，NISTシュウ酸から合成したベンゼンの β
線スペクトルの形状が同一であることから，年

輪中の１４C 量を測定していることを確認でき

る２４），２５）。Quantulus によるNISTシュウ酸１４C

計数率は１５．０７±０．０５cpmであり，１０．５gベ

ンゼンに対する１４C の検出効率として８９．１％

が得られた。

他の低レベル仕様の液体シンチレーションカ

ウンタとして，Packard 社の２７７０TR/SL（現

在 は PerkinElmer 社 の３１７０TR / SL ）と，

ALOKA社のLSC-LB５をあげておく。２７７０TR/

SL は，β 線測定に対してはBGOシンチレー
タがバイアルを囲むアクティブ遮蔽として利用

されており，信号パルスの形とタイミング解析

により β 線の弁別を行って，低バックグラウ
ンド化を図っている２６）。BGOを遮蔽体として

いるので，カウンタ全体は比較的軽量（２３８kg）

である。LSC-LB５は１００mLのバイアルが使え

るのが特徴であり，３本の光電子増倍管で３方

向からシンチレーション光をとらえ，プラスチ

ックシンチレータのガードカウンタと逆同時回

路及び鉛による遮蔽により低バックグラウンド

化を図っている。カウンタの重量は約７５０kg

である。装置性能の指標の一つとして

F＝
E２V２

B

がある。ここで E，V，B はそれぞれ計数効率

（％），試料体積（mL），バックグラウンド（cpm）

である。バイアル材質，試料の条件，装置設置

環境により F 値は異なる。１４C に対してQuan-

tulus と２７７０TR/SL の F 値 は 各 々３９５０００，

３３２０００が報告されている２７）。また，LSC-LB５

は正式データではないが４０mL試料に対して

参考値として９６００００である２８）。

５・７ 年輪の１４C 濃度

年輪の中の１年ごとの１４C 濃度変動が測定可

能かどうかを検証するには，１９６０年代の大気

圏核実験によって生成した１４C 濃度を年輪ごと

に測定すればよい。図１６は，日本海側の秋田

杉と太平洋側に近い室生杉の１９５０年から１９９４

年までの年輪中１４C 濃度の測定結果である。大

図１５ １４C濃度測定の標準試料NISTシュウ酸及び

市販の薬品セルロースから合成したベンゼ

ンのスペクトル。両方ともきれいな１４Cか

らの β 線スペクトルを示している
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気圏核実験のほとんどは１９６２年までに行われ

ており，その後の寄与は少ない２９）ので，１４C 濃

度は１９６４年にピークを迎えた後減衰している。

ピーク時の濃度は大気圏核実験前の約２倍に達

したが，その後は海洋への溶け込みにより，見

かけ上約７年の半減期で減衰している。この測

定結果より，年輪は大気中の１４C 濃度を記録し

ていることが確認できた。

年輪を利用した大気圏核実験による１４C 濃度

変動の測定値として世界的に多くのデータが報

告されている。参考までに最近のものを示して

おく。国内の年輪試料として木曽のひのき（１９８４

年伐採）３０）や上松の松を使った結果３１）は，１９６４

年にピークがあり，濃度変化はほぼ８０％で筆

者らの結果と同様であった。また，南イタリア

（北緯４０度）の松の結果も１９６４年のピークで

８２．１％の濃度変化があり，１９７５年で約半分の

濃度変化を示している３２）。その他１４C 濃度の変

化の様子は緯度や北半球及び南半球によって異

なるが，大気中及び年輪中１４C 濃度のデータを

まとめ，地球を四つのゾーンに分けて変化の様

子を示した報告が最近出ている３３）。

次に，古木年輪がその年代に対応した１４C 濃

度を与えることを示す。図１７は山形県内で入

手した古木試料で，古い順から蔵王試料（約

４００００年），上山試料（約２２０００年），米沢試

料（約１３０００年），鳥海神代杉（２５００年），金

峰杉（現代）である。これらの試料を測定して

得た β 線スペクトルを図１８に示した。スペク
トル形は変わらないが年代が古いほど１４C 量が

少ないことがわかる。

最後に，鳥海神代杉の３３年輪に対しての１

年輪ごとの１４C 濃度の予備的な測定結果を示す。

図１９中の点線は最小二乗法により正弦関数で

解析適合を試みた結果であり，実線は３点移動

平均である。最小二乗法によって得た振幅は

０．２８％で，周期は１０．１年であった。この結果

は，約２５００年前の年輪中の１４C 濃度変動を１

年ごとに測定することによって，当時の宇宙線

強度の変動が測定できることを示唆している３４）。

図１６ 大気中核実験に対応した秋田杉及び室生杉

年輪中の１４C濃度の変動

図１７ 山形県内から採取した古木年輪

図１８ 各年輪の１４Cスペクトル。古い年輪ほど１４C

量が少ない
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６． ま と め

宇宙線生成核種は，天が我々に与えた地球を

調べるトレーサであり，過去の太陽・地球環境

を探索するトレーサでもある。本稿では，宇宙

線のターゲットが地球大気の場合だけを述べた

が，今後地質を標的にした宇宙線生成核種の研

究を行うことによって銀河規模の過去を探索で

きる可能性がある。

宇宙線生成核種の測定試料は物質（放射性物

質）であるため，極低レベル放射能測定技術に

より特定の核種の測定を追求するとき，試料の

抽出調製が必要となるので，極めて感度の高い

加速器質量分析法に進むのが必然であろう。し

かし，放射線の本来の特性である透過性を生か

した非破壊 γ 線測定は，多核種を同時に測定
できるという大きな利点があり，γ 線の超低レ
ベル測定も極めて重要である。

また，極微弱な放射線測定の限界に挑むこと

は，魅力的である。
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