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アイソトープをトレーサ研究に用いることは，

ライフサイエンスの分野ではまさに日常茶飯事

といってよい。そのためのアイソトープ関係測

定機器もさまざまなタイプのものが開発され，

広くまた長年にわたって利用されてきた。

日本アイソトープ協会ライフサイエンス部会

では，それら測定機器について調査し，その利

用法についての長所，短所あるいは問題点等を

解説する試みを続けている。その調査の成果は，

適宜，このRadioisotopes 誌に連載し，読者に

的確で新しい情報を提供してきた。

今までには，第一，第二，第三シリーズをま

とめた（これまでは「バイオサイエンスのため

のアイソトープ測定機器」というシリーズ名で

あったが，今回から部会名と一致させて，標記

のように改めた。）。最近の第三シリーズでは，

ラジオルミノグラフィシリーズとして，この技

術についてさまざまな角度から情報や知識をま

とめた（第三シリーズの掲載内容は本誌バック

ナンバーだけでなく，日本アイソトープ協会の

Webサイトからアクセスして読み，かつダウ

ンロードすることができる。http : //www.jrias.

or.jp/）。

今回は第四シリーズとして，最近ようやくラ

イフサイエンス各分野で使われ始めた「加速器

質量分析法」（Accelerator Mass Spectrometry

＝AMS）を取り上げ，この方法のライフサイ

エンス研究における現時点での利用，今後の可

能性などを解説していくこととした。

この方法はいわば，放射性同位元素の原子数

（放射能でなく）を測定するといってよいもの

で，感度のよさは，これまでの常識をはるかに

超えている。そのため，年代測定法の重要な技

術の一つとして重用されて来ている。装置の扱

いに相当な技術と経験・熟練が必要であり，装

置の価格も１研究グループが所有するには高す

ぎるなどの問題はあるが，ライフサイエンスの

いくつかの分野では，他でできない測定を可能

にするという点で大変魅力がある方法である。

いずれについても，シリーズの原稿の中で詳し

く解説され，論じられる。

執筆は，それぞれの分野での経験と豊富な知

識を持つ研究者による。「原理の解説と本方法

の利用範囲」からはじまり，「新薬開発におけ

るヒトでの代謝」，「ヒトでの代謝研究におけ

る他の測定法との比較やバリデーション」，さ

らに「生化学のいくつかの分野での利用例の紹

介」など，数編の連載を予定している。今後の

ライフサイエンスにおけるこの方法の広がりや

新しい利用法の開発などを期待している。

このシリーズの企画・執筆者候補の選定など

は，上記ライフサイエンス部会の中の「アイソ

トープトレーサ研究用機器専門委員会＊」で行

っている。上述以外の話題についてもできれば

追加することを目指している。参考にされ，活

用されれば幸いである。

† Instruments for Radiation Measurement in Life

Sciences（4）.

＊ 栗原紀夫，唐木英明，熊谷 宏，田中喜之，中島

榮一，堀江正信，吉田 聡。
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１． は じ め に

天然に存在するごく微量の放射性同位体を超

高感度で検出し定量する方法，すなわち，加速

器質量分析（accelerator mass spectrometry ;

AMS）法が，１９７０年代末に開発され近年盛ん

に利用されるようになった。１９８１～１９８２年およ

び１９９６～１９９７年に名古屋大学に設置された２台

のタンデトロンAMS装置１）－６）は，AMS法に

基づき１４Cの測定を目的として開発された装置

である。本稿では，タンデトロンAMS装置に

よる１４C測定を例にとって，AMSの特徴を放

射能測定と比較して詳述する。さらに，１４C濃

度の表示法について述べる。また，名古屋大学

に設置されている最新型のタンデトロンAMS

システム４）－６）を例にしてAMSの特徴と諸性

能および応用研究について紹介する。

AMSシステムで測定される放射性同位体は，

これまで環境中のものに限られていたが，最近

では，人工の放射性同位体の測定にまで広がり

つつある。すなわち，人工の放射性同位体をト

レーサとして用いる医学，薬学，農学などの基

礎研究，医療や食品など人間生活に密接した応

用研究でのAMSシステムの利用である。この

新分野についても簡単に紹介する。

２． 加速器質量分析（AMS）の特徴

２・１ AMSとは

放射性同位体を定量する方法としては，A放

射能を測る方法，およびB加速器質量分析（AMS）

により放射性同位体を直接検出する方法がある。

放射能測定では，放射性同位体が放射性壊変

する際に放出される α線，β線，γ線などの放

射線を，ガス比例計数装置，液体シンチレーシ

ョン計数装置，半導体計数装置などを用いて計

測し，試料の比放射能（単位質量あたりの放射

能の強さ）を測る。一方AMSでは，放射性同

位体の壊変を待つのではなく，放射性同位体自

身を識別して直接計数する。すなわち，AMS

では，試料から目的の放射性同位体とその安定

同位体をイオン源でイオン化し，タンデム加速

器で加速する。加速の際の荷電変換プロセスに

おいて，放射性同位体の検出の妨害となる同重

体の分子イオン（放射性炭素１４Cの測定では，
１３CH－，１２CD－が同重体にあたる）を除去する。

加速されたイオンのエネルギーや質量の選別を

行ってバックグラウンドイオンを除去したあと，
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安定同位体イオンをファラディカップを用いて

電流として定量し，さらに放射性同位体イオン

を重イオン検出器を用いて識別して１個１個計

数する。こうして，放射性同位体と安定同位体

の存在比が得られる。AMSは，調製して得た

数ミリグラムの元素を含む試料を用いて原子の

数の比で１０－１２～１０－１６の同位体比が測定可能な

超高感度同位体比分析法である。AMSによっ

て測定される宇宙線生成放射性同位体の特徴を

表１に示す。

２・２ AMSと放射能測定との比較

放射能測定では，単位時間に計数される放射

線のカウント数 nc は，

nc＝ln（２）・ε c・Nr/T１／２ （１）

で与えられる。ここで，ε c は計数（検出）効
率，Nr は放射性同位体の個数である。nc が放

射性同位体の半減期 T１／２に反比例することから，

半減期の長い放射性同位体では，たとえ放射性

同位体の個数が多くても計数率は大きくならな

い。そこで，測定時間を長くして放射線の総計

数 Ntotal を増やすことになるが，バックグラウ

ンドの計数率を小さくすることや検出装置を長

時間にわたって安定に作動させるなどの問題点

があり，高精度の計測は難しい。このため，放

射能測定によって長寿命の放射性同位体の測定

を高精度で行うことは大変な労力を必要とし

た７）。

一方，AMSにおいて単位時間に計数される

カウント数 nAMS は，分析計のイオン輸送（検

出）効率を εAMS，イオン源から出力されるイ
オン電流を I，安定同位体の数を Ns とすると

nAMS＝εAMS・I・Nr/Ns （２）

で与えられる。

放射能測定およびAMSで測定される１４C（半

減期；T１／２＝５７３０年）および１０Be（１．５×１０６年）

について計数率を比較すると表２のように得ら

れる。ここで，ε c＝１．０，εAMS＝０．１，I＝１０µA
（６．２×１０１３ions/s に相当する，ただし，１０Be

測定の際にイオン源から出力されるイオンであ

るBeO－（表１を参照のこと）はC－の１／１０の

電流強度）とした。ここで用いたAMSの検出

効率もイオン電流値もむしろ控えめの値である。

表２から，１mgの現代炭素（１４C/１２C＝１．２×

表１ AMS法により測定できる宇宙線生成放射性同位体とその特徴

３番目のコラムから，放射性同位体の測定に際して比較される安定同位体，放射性同位体と同じ質量数を

持つため妨害となる同位体，イオン源に用いられる試料の化学形，また（ ）内はターゲットをプレスす

るさいの添加物質，イオン源で出力される負イオンの化学形，測定可能な同位体存在比の限界を示す。

（３８）
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１０－１２）および１mgの NBSベリリウム標準体

（１０Be/９Be＝３．１×１０－１１）について，１時間の

測定で，AMSでは，２６６００個の１４Cまた６８４００

個の１０Be がそれぞれ計数される。しかし，放

射能測定では，測定に１時間かけても，１４Cお

よび１０Be の放射壊変による放射線が計算上そ

れぞれ０．８３個および０．１１個計数されるに過ぎ

ない。

放射線計測では，放射性同位体の壊変は確率

事象であるため，計数誤差がある。計数が N

のときの計数誤差 ∆N は±�N で与えられ，相

対計数誤差は

∆N /N＝�N /N＝１/�N （３）

となる。そこで，式（３）に基づき，放射能測定

では，放射線の総計数を増やして測定の相対誤

差を小さくするために試料の量と測定時間を増

やすことになる。AMSでは，数mg程度の試

料があればそれ以上多くの試料があってもイオ

ン化の効率は増加しない。この比較から，AMS

は，従来の放射能測定に比較して，測定に必要

な試料の量が千分の一以下また測定時間が十分

の一以下と大幅に節約できること，また長寿命

の放射性同位体の測定に大変有効であることが

わかる。

２・３ AMS発展の歴史

AMSの発展の流れの概略を図１に示す。

１９７７年に，質量分解能の高いサイクロトロン加

速器を用いて，１０Be や１４Cの測定が計画され

た８）。また同年に，カナダのマクマスター大学

および米国のロチェスター大学のタンデム加速

器を用いたAMSにより初めて１４C測定が行わ

れた９），１０）。その後約２０年間にわたって，原子核

物理学の実験などに用いられていた既存の汎用

タンデム加速器（加速電圧５～１２MV）を改造

してAMSに利用されてきた。現在では，すで

に全世界で４０を超える施設でAMSが利用可能

となっている。

こうした既存のタンデム加速器の改造とは別

に，小型タンデム加速器（加速電圧２～３MV）

を用いたAMS専用のシステム（タンデトロン

AMS装置）が米国General Ionex 社によって

表２ AMS測定および放射能測定における１４Cおよび１０Be 測定の効率の比較

（３９）
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いち早く開発され，１９８１～１９８３年にかけて米国，

日本，カナダ，イギリス，フランスに導入され

た。名古屋大学のタンデトロンAMSはその１

台である１）－３），１１）－１７）。このAMS専用機はきわ

めて安定した性能を持ち，当時はこれらの数台

で全世界のAMSによる１４C測定データの過半

数を生み出したと言って過言ではない。さら

に，１９９１年以降は，オランダのHigh Voltage

Engineering Europe（HVEE）社により，従来

のタンデトロンAMSが最新のコンピュータ，

電気・機械制御の技術を取り入れて改良され，

高性能の最新型タンデトロンAMSとして販売

されている。この最新型AMS装置は現在，米

国ウッズホール海洋研究所１８），オランダのグロ

ーニンゲン大学１９），ドイツのクリスティン・ア

ルブレヒト大学２０）に設置されており，１９９６年３

月末には名古屋大学に設置された５）。１９９７年３

月末には，１４Cのほかオプションとして１２９I が

測定可能な機種が日本原子力研究所むつ事業所

に設置されている２１）。また，名古屋大学と同型

の装置が１９９８年に韓国のソウル大学２２），２００２年

にイギリスのオックスフォード大学２３）に設置さ

れた。

多目的利用のタンデム加速器においても，

１９９１～１９９３年にかけて東京大学に設置されたタ

ンデム加速器では，AMSを主たる目的として

設計・製作され，１０Be，１４C，２６Al 以外にも，
３６Cl，４１Ca，１２９I などさまざまな放射性同位体

の測定が計画された。これは，図１に示した多

目的タンデムAMSの流れである。東京大学は，

１９８２年ごろタンデムバンデグラーフ加速器を改

良したAMSが開発され，１０Be，１４C，２６Al の測

定が１９９１年までルーティンに行われていた２４，２５）。

その後１９９１年から１９９３年にかけて，米国の

図１ 加速器質量分析（AMS）の発展の流れ

（４０）
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National Electrostatic Corporation（NEC）社製

の加速電圧５MVの新型タンデム加速器に更新

された２６）。現在，この装置を用いて１０Be，１４C，
２６Al の測定がルーティンに実施されている。日

本国内のその他の研究機関によるAMS研究の

進展状況としては，東京大学と同型のAMS装

置が国立環境研究所に１９９５年の秋に設置されて

いる。国立環境研究所ではすでに，１４C濃度の

測定において±０．３～±０．７％の再現度が達成さ

れている２７）。また同型のAMS装置が１９９７年３

月に核燃料サイクル開発機構東濃地科学センタ

ー２８）に設置されている。さらに，NEC社は，

加速電圧３MV，１．７MV，５００kVのタンデム

加速器を用いたAMSシステムを開発している。

加速電圧３MVのタンデム加速器によるAMS

システムは，オーストリアのウィーン大学，米

国のアリゾナ大学，そして日本の私企業である

福島県白河の加速器分析研究所などに設置され

順調に稼働している。日本国内では，このほか，

筑波大学２９），京都大学３０），九州大学３１）でも既存

のタンデム加速器を用いたAMSの研究が推進

されており，筑波大学では３６Cl の測定が，京都

大学では１４Cの測定が可能となっている。日本

におけるAMSの利用は今後一層進展するもの

と期待される。

小型サイクロトロンを用いるAMSの研究は

現在も継続されている３２），３３）。この技術が実用

化できれば，タンデム加速器を用いるAMSに

比較して小型で安価な装置を組み上げることが

できる（図１）。しかし後述するように，タン

デム加速器を用いるAMSシステムが小型化し

てきており，現状では，小型サイクロトロンを

用いる１４C測定の開発研究はさほど進展してい

ない状況である。

３． 名古屋大学タンデトロンAMSによる
１４C測定の実際

３・１ AMS装置と同位体比の高感度測定

名古屋大学に設置されているタンデトロン

AMSによる１４C／１２C および１３C／１２C 比測定の概

要を図２に示す。この構成は，国内や外国の諸

施設（１４C以外に１０Be，２６Al なども測定できる）

のAMSと基本的には同じである。すなわち，

マルチカソード（多試料を装填して順次に測定

するため）のセシウムスパッタ負イオン源，タ

ンデム加速器，質量・エネルギー分析装置，そ

して重イオン検出器（図３の１４C検出器）が組

み合わせて用いられる２）（中村・中井，１９８８）。

セシウムスパッタ負イオン源３４）で試料を原子

ごとにばらばらに分割して負イオンに変え，そ

図２ タンデトロンAMSシステムによる炭素同位体比測定の概略

（４１）
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れを高エネルギー（タンデトロンAMSではタ

ーミナル電圧２．５MVで運転するため１４C３＋イ

オンでは核子あたり約０．７MeVとなる）に加

速し，エネルギー分析・質量分析を行ったあと，

最終的に重イオン検出器を用いて，目的の放射

性同位体の個数を１個１個計数する。一方，同

じ元素の安定同位体は，ファラディカップを用

いて電流として計測し，放射性同位体と安定同

位体の個数の比が測定される。もちろん同位体

比の絶対測定ではなく，同位体比が既知の標準

体を用いて比較する相対測定である。この際に

は，イオン源から出たイオンがタンデム加速器，

電磁石，静電デフレクターを通って検出器で検

出されるまでの検出効率が，試料と標準体で同

じ値であると仮定する。実際，イオン源での試

料と標準体の交換は，両者からほぼ同じような

試料調製過程を経て作成した同じ形状のターゲ

ットを機械的に取り替えることで行われる。タ

ーゲットの取替えの機械的な精度，再現性はよ

く，またこの際にはイオン源より下流の装置は

まったく変化させないため，試料と標準体の測

定における検出効率の違いは無視できると推察

される。

加速器を伴わない通常の質量分析では，目的

とする放射性同位体イオンと，それと同じ質量

数を持つ同重体イオンや同重分子イオンとを，

個々のイオンのレベルで区別することは不可能

である。タンデム加速器を中心として構成され

るAMSシステムでは以下の３点の工夫により

その区別が可能となっている。

∏ 加速器を伴わない通常の質量分析では不

可分な同重体である元素が負イオンを形成しに

くいことがある。負イオン源では，この性質を

利用して同重体を排除できることがある。たと

えば，１４C測定の際には，１４Nの負イオンは不

安定で形成されないため，１４Cの同重体であ

る１４Nはイオン源においてほぼ完全に排除され

る。分析装置の真空ライン中に残留ガスとして

存在する窒素ガスの１４Nが１４Cの分離・検出を

妨げる可能性はあるが，真空度がよければ１４N

の妨害はほとんどない。

π 図２に示されるように，負イオン源では

目的の放射性同位体と同じ質量数をもつ分子イ

オンが生成される。この際に分子イオンは１４C－

に比べて１０８倍も多量（１３CH－／１２C－～１０－５，１４C－

／１２C－～１０－１２）に作られる可能性があることが

実験的に示されている１）。しかし，これらの分

子イオンはタンデム加速器を用いることで排除

できる。すなわち，タンデム加速器では，まず

負イオンを加速し，加速器の中央点にある荷電

変換カナルでフォイルまたはガスのストリッパ

ーを用いて負イオンの軌道電子をはぎ取って陽

イオンへと変換するが，この際に，分子イオン

をその構成要素である複数の原子イオンに分解

して，通常の質量分析のみでは不可分な同じ質

量数の分子イオン（１４C測定の場合には１３CH，
１２CDなど）を完全に除去することができる。

また，１４C測定の際には，同重の分子イオンの

バックグラウンドを完全に除くために＋３価以

上の荷電数のイオンが用いられる。

∫ 核子あたり０．７MeV程度に加速された

イオンが，薄膜あるいはガス体を通過する際の

エネルギー損失率は，ベーテの式より，入射イ

オンの原子核の電荷（原子番号を指す）の２乗

に比例し，速さの２乗に反比例する。このエネ

ルギー損失の違いを，重イオン検出器（ガス電

離箱検出器）を用いて定量することにより，イ

オンの原子番号を識別して，目的の同位体とそ

の同重体や他のバックグラウンド原子とを区別

する。
１４Cと基本的には同様な原理ではあるが，表

１に示した１０Be，２６Al，３６Cl，４１Ca，１２９I などの

放射性同位体の定量は，さまざまに工夫をこら

したAMSにより行われる３５）。AMSでは，こ

れらの工夫を用いることにより，目的の放射性

同位体を安定同位体に対する存在比で，たとえ

ば，１４C／１２C 比で３．１×１０－１６（大気中のCO２で

は１４C／１２C 比 は１．２×１０－１２），１０Be／９Be 比 で３

×１０－１５，２６Al／２７Al 比で１×１０－１５，３２Si／２８Si 比で

４×１０－１５，３６Cl／３５Cl 比で１×１０－１６，４１Ca／４０Ca

（４２）
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比で２×１０－１５，１２９I／１２７I 比で１×１０－１４のレベ

ル３６）－３８）まで検出できる（表１）。

３・２ 最新型タンデトロンAMSの特徴

１９８１～１９８２年に名古屋大学に設置された米国

GIC 社製のタンデトロンAMSの後継機種とし

て，１４C測定に最適化された最新型のタンデト

ロンAMSがオランダのHVEE社で開発され，

その１台が１９９６～１９９７年に名古屋大学に設置さ

れた４）－６）。その構成を図３に示す。ここでは，

旧型のタンデトロンAMS１）－３）と比較して，そ

の特徴を述べる。

３・２・１ 高輝度イオン源

イオンビーム入射装置のイオン源は，野外調

査において採取されたさまざまな種類の生試料，
１４C濃度標準体，および１４Cを含まない古い炭

素試料などから物理的，化学的に調製された固

体状の炭素であるグラファイトをターゲットと

して用いる。全部で５９個のグラファイトターゲ

ットを同時に装着できる高輝度セシウムスパッ

タ負イオン源である。５９個のターゲットは直径

２３cmの円盤（ターゲットホイール）の円周上

に装填される。グラファイトターゲットから
１２C－イオンを２０～３０µAのイオン電流強度で
出力できる。また，直径２mmの試料ターゲッ

トを照射するセシウムイオンビームが，試料タ

ーゲット表面を走査できるように，試料台が上

下，左右方向に±５mmの幅で移動可能であり，

その移動はコンピュータで自動制御される。こ

れは，セシウムイオンビームが試料ターゲット

表面の１か所だけを長く照射すると，その点に

直径０．１mm程度の深い穴がえぐられ，イオン

ビーム電流出力が次第に弱くなるのを避けるた

めである。さらに削られた穴が深くなると，穴

の深さに依存して１２C，１３C，１４Cの間でイオン

化の効率が変わるため，いわゆる同位体分別効

果が起こるとされる。測定の際には，直径２mm

の円形のターゲット面上で，対角線の長さが１

mmの正八角形の頂点の８点と中心１点の計９

点を順に走査して計測が行われる（図４）。

図３ オランダHVEE社製の最新型タンデトロンAMSシステムの構成

（４３）
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こうして，イオンビーム強度が高い炭素の負

イオンが用いられるため１４Cの計数率は高く，

比較的高い１４C濃度を持つ標準体から作られた

グラファイトターゲットでは，１個あたり３０分程

度の測定で約１０万個の１４Cが計数される。また，

５９個のターゲットを連続して測定できるため，

旧型のタンデトロンAMSシステムと比較して

測定の効率が大幅に向上する。

３・２・２ 炭素同位体（１２C，１３C，１４C）の同時

入射系（リコンビネータ）

旧型のタンデトロンAMSシステムでは，放

射性同位体と安定同位体とは入射電磁石により

バックグラウンドイオンからそれぞれ別々に選

別され，イオン源の引出し電圧の制御により，

それぞれ時間を分割して加速器へ導かれる。す

なわち放射性同位体と安定同位体とは，同時に

ではなく，時間分割で交互に測定される。一方，

最新型のタンデトロンAMSシステムでは，炭

素の安定同位体１２C，１３Cおよび放射性同位体
１４Cが同時刻に測定される。すなわち２台の電

磁石を１組にして，２組を線対称に配置した，

炭素同位体の同時入射系（リコンビネータ）を

用いる（図３）。まず２台の電磁石を用いて，

イオン源から射出されるイオンビームを質量に

よって分割し，１２C－，１３C－，１４C－を別々の軌

道に分ける。通常の炭素に含まれる１２Cの存在

量は１３Cの存在量の１００倍であり，イオン源で

形成された炭素イオンをそのまま加速器に導入

すると，加速器の高電圧発生装置に過度の負担

がかかる。そこで，リコンビネータを用いるシ

ステムでは，１２C－，１３C－，１４C－の軌道が分か

れたあとで，回転円盤スリットを用いて１２C－

のビームのみを１／９０の強度に弱めるビームチ

ョッパー機構を用いる。リコンビネータから出

た１２C－，１３C－，１４C－のビームは加速器に導か

れて加速され，陽イオンに荷電変換され，磁場

と電場の組合せにより＋３価のイオンのみが選

別され，１２Cと１３Cはファラディカップを用い

て，１４Cは重イオン検出器を用いて，この三つ

の同位体の存在量が同時に測定される。

このように複数の同位体を同時に測定するこ

とは，電源ノイズなどによる分析装置全体の不

安定からもたらされる可能性のある同位体比変

動を打ち消すためにきわめて有効であると考え

られる。従来の一般的な方式では，イオン源の

引出し電圧を高速に切り替えることで，１２C－，
１３C－，１４C－の測定が同時にではなく，時間分

割法により数秒～数百ミリ秒の間隔で交互に測

定されている。しかし，同位体比をより正確に

測定するにはリコンビネータを用いる同位体の

同時測定法が適している。

測定される炭素同位体比のうち，１３C／１２C 比

は，試料調製においてグラファイトターゲット

に生じた炭素同位体分別の程度を調査し，その

同位体分別効果を１４C／１２C 比について補正する

ために用いられる。さらに同位体分別を補正し

て得られた１４C／１２C 比から試料の１４C年代値

（conventional１４C age と称される）６）が算出さ

れる。こうして，本システムでは正確度・安定

性の高い１４C年代測定が可能である。

３・２・３ 加速器高電圧の安定化

コッククロフト・ワルトン型の加速器では，

高電圧の発生は高周波の交流電源を整流する方

式で行われる。旧型のタンデトロンAMSシス

テムでは，高電圧（１kV程度）の高周波交流

図４ グラファイトターゲットの構造とCsイ

オンによりスパッタされるグラファイト

の表面の位置

（４４）
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（４０kHz）を発生させるための発振回路に大

型の真空管が用いられていたが，本システムで

はソリッドステート方式となっている。そこで

２．５MVの加速電圧を安定して供給できる。

２．５MVの加速電圧は，加速された負イオンか

ら正イオンを作る荷電変換において３価の正イ

オンが最も効率よく形成される最適な電圧であ

る１），４）。したがって，１４Cの検出効率が高く，

測定時間の短縮が期待できる。

高電圧のコントロールは，発電型高電圧計

（GVM）を用いて高電圧を直接読み取り，フ

ィードバックする方式とともに，ビーム位置の

読取りができるファラディカップを分析電磁石

の直後に設置して，一定強度の磁場の下での
１３C３＋ビームの曲率の変動から加速電圧の変動

を検出しそれを高電圧の安定化に利用するスリ

ットフィードバックシステムを装備している。

こうして，加速電圧がきわめて安定に保たれる

（加速電圧の変動幅：∆V /V～６×１０－４）１９）た

め，１４C／１２C 比測定の再現性や精度の向上に役

だっている。

３・２・４ 重イオン検出器

重イオン検出器は，イソブタンガスを用いた

電離箱検出器である。イオンの進行方向に２分

割されたアノード電極をもち，入射するイオン

の全エネルギーおよびエネルギー損失率が高精

度で測定できる。すなわち，検出器に入射する

さまざまなバックグラウンドイオンから１４C３＋

イオンを正確に区別し計数することができる。

このため，６万年前を超える古い年代の試料の

測定の可能性が期待できる。図５に，検出器に

入射したイオンのエネルギースペクトルを示す。

横軸の４５０～６００チャンネルに入った計数を１４C

の計数とみなす。

３・２・５ 計算機自動制御

AMS装置は，２台のコンピュータにより遠

隔操作・制御される。電源装置のつまみを直接

さわることはまったくない。２台のコンピュー

タはそれぞれ，A装置の各部に供給される電源

電圧・電流の制御，真空装置の制御，真空バル

ブの開閉，真空度のモニタ，電源電圧・電流の

モニタ，測定操作の制御や測定データの収集，

およびBイオン源のターゲット交換やターゲッ

ト台の上下左右の動きを制御する役割を分担す

る。また，システムは自動制御で運転ができる

ようになっており，測定の省力化や高能率化が

期待される。

３・３ 名古屋大学の最新型タンデトロンAMS

システムの諸性能

HVEE社製の最新型タンデトロンについて，

A１４C／１２C，１３C／１２C 比測定の再現性，B一般の

試料の測定精度，C正確度の検定，などの試験

を行ってきた。以下にその結果を報告する。正

確度の検定は，国際原子力機関（IAEA）から

提供される標準物質で，それらの物質の１４C濃

度は，世界各国の１４C測定施設で得られた値の

平均値（大きくずれる測定値は排除してある）

を用いて与えられている。この標準物質を測定

して結果を比べることで，最新型タンデトロン

AMSシステムで得られる１４C濃度の正確度が

検定できる。

図５ 電離箱検出器に入射したイオンの

エネルギースペクトル

（４５）
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３・３・１ １４C／１２C，１３C／１２C 比測定の再現性

炭素同位体比測定の再現性試験は，年代測定

の標準体に用いられるHOx II から作成した６

個のターゲットを順繰りに９分間ずつ測定し，

その測定を複数回繰り返して行われる。これま

でに行った再現性試験の結果５），６）を表３に示す。

１９９９年１月に２日間にわたって，HVEE社の

技師の立会いのもとに行った性能試験では６個

のHOx II 標準体につき１４C／１２C 比のばらつき

は±１．６２‰（１標準偏差）と得られた。これは１４C

年代値に換算すると±１３年に相当する。すなわ

ち，１４Cの計数を４０万個ためるような測定では，

任意の１個の試料の測定での可能なばらつきの

範囲は±１３年程度である。

その後に繰り返した試験では，１４C／１２C 比の

相対誤差は±０．２～±０．４％と得られている。一

方，同時に測定される１３C／１２C の相対誤差は平

均的に±０．０６％と得られている（表３）。最新

型AMSシステムで測定した δ１３C を安定同位

体比測定専用の質量分析計（Finnigan MAT-２５２）

で測定した δ１３C と比較して図６に示す。ここ

で，δ１３C は試料および標準体の１３C／１２C 比を用

いて後述の式（５）で定義される。Finnigan MAT-

２５２で測定される δ１３C の誤差は±０．１‰と推定

されている。一方，最新型AMSシステムによ

り測定される δ１３C の誤差は，±０．１～±０．９‰

と変動する。これは，試料調製の過程や同位体

比の測定中における同位体効果によると考えら

れる。炭素同位体分別の補正は，最新型タンデ

トロンAMSシステムにより測定される δ１３C

を用いて行っている。

３・３・２ １４C年代測定の誤差

名古屋大学に設置された旧型タンデトロン

AMSシステム１）－３）は，１９８３年から定常的に
１４C測定に用いられてきたが，この装置による
１４C年代測定の誤差と最新型タンデトロン

AMSシステムによる誤差を比較して図７に示

す。測定誤差は，図７の下図では１４C年代が

１００００BPより若い部分を示した。１００００BPよ

り若い年代での１４C年代の誤差は，旧型システ

ムでは±５０～±９０年であるが，最新型システム

では±２０～±４０年と小さくなっている。また，

２００００BPを超える古い年代では，最新型シス

テムは旧型システムに比べて誤差はずっと小さ

い。このように，最新型システムで誤差が小さ

くなった理由は，最新型システムでは１４Cの検

出効率が向上したため１４C計数に基づく統計誤

差が小さくなったこと，および装置が安定し

て１４C測定の再現性がよくなったためである。

今後，最新型システムを利用した高精度１４C測

定のさまざまな分野への応用が期待される。な

お，１４C年代については，あとで簡単にふれ

表３ HOx II 標準体を用いた１４C/１２C，１３C/１２C 比測定の再現性試験の結果

（４６）
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る６）。１４C年代の表記で，年数を示す数字の後

に付けたBPは１４C年代であることを示す記号

であり，他の年代測定法で得られた年代の表記

には通常は用いられない。１００００BPは，特に

西暦１９５０年を起点として定め，この起点から過

去に遡って数えた１４C年代が１万年であること

を意味する。

３・３・３ IAEA standard の測定による正確度

の検定

正確度の検定として，１４C濃度が既知の物質

８個について測定した例を図８の上図に示す。

これらの８個の試料は国際原子力機関（IAEA）

から提供される標準物質（C１～ C８）である。

それぞれの標準試料は，次のようにさまざまな

炭素含有物質からできている。すなわち，C１：

大理石，C２：石灰華，C３：セルロース，C４：

樹木，C５：樹木，C６：ショ糖，C７：シュ

ウ酸，C８：シュウ酸，である。図８の上図に

は，全世界の１４C実験室での測定結果から決定

された１４C濃度（既知１４C濃度）と最新型タン

デトロンAMSシステムを用いて測定した１４C

濃度を比較して示す。両者の一致はよいことが

わかる。なお，１４C濃度の単位としては pMC

（percent modern carbon）が使われている。

これは，試料の１４C濃度を標準１４C初期濃度で

除した比を１００倍して百分率で示したものであ

る（詳細は，後述の説明を参照されたい）。図

８の下図には，C２，C３，C５～C８の試料につい

て，測定値から既知濃度を差し引いて，それを

既知濃度で除した値を示した。両者は，ほぼ

０．５％のずれ幅内で一致していることがわかる。

また，１４Cをまったく含まないはずの大理石

試料（C１；１４C濃度：－０．０２～０．０２pMC）につい

て，今回の測定では有限の１４C濃度（０．０８～０．２

pMC；１４C年代に換算すると４７０００～５００００

BP）を得ている。これは，試料処理の際に，

図６ 最新型タンデトロンAMSシステムおよび安定同位体測定用質量分析計（MAT-２５２）

で測定された δ１３CPDB の比較

（４７）
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現代炭素による試料炭素の汚染が無視できない

ためであり，この汚染をできうる限り押さえる

ことが名古屋大学AMS施設の研究課題の一つ

である。

３・３・４ １４Cバックグラウンド

日本国内で購入したグラファイト粉末（１４C

を含まない dead carbon）について最新型タン

デトロンAMSシステムを用いて１４C濃度を測

定した結果を図９に示す。２０００年９月にビーム

ラインを再調整して，静電デフレクタのスリッ

ト幅，１４C検出器の１４C選別ゲート幅を狭く取

るなどして１４C選別の条件をきつくした。この

図７ 最新型および旧型タンデトロンAMSシステムによる１４C年代測定の誤差の比較

（４８）
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調整の前後において，グラファイト粉末を用い

て１４C濃度を測定した場合の結果について，１４C

計数を見かけの１４C年代に換算して図９に示し

た。調整前の見かけの１４C年代が４７０００～５００００

BPなのに対し，調整後は見かけの１４C年代が

５２０００～５３０００BP程度に古くなり，１４Cバック

グラウンド計数が相対的に減少している。すな

わち，最新型タンデトロンAMSシステムの１４C

バックグラウンドが低減されたことを示す。

最新型タンデトロンAMSシステムでは，１２C，

１３C，１４Cを同時に測定しているため，イオン源

からリコンビネータ部（図３）の１２C，１３Cの軌

道を通ってくるバックグラウンドイオンが多い

ことが予想される。ビームラインを精密に調整

してこれらのバックグラウンドイオンを効果的

に除去すれば，５万年前を超える古い年代の測

定利用が可能になることが期待できる。

４． １４C濃度と１４C年代の定義および表示法

４・１ 環境中の１４Cと年代測定および炭素循環
１４Cは，地球に降り注ぐ宇宙線の作用により

大気中で絶えず形成されている。宇宙線の作用

により大気中で二次的に生成される中性子と大

気中の窒素原子との核反応（n＋１４N→p＋１４C）

で生成される。生成速度は，平均的に地表面１

cm２あたり毎秒２個程度とされる３９）。いったん
１４COに酸化されたあと，数か月をかけて徐々

に１４CO２に酸化される４０）。二酸化炭素になった

あとは，安定な炭素からなる二酸化炭素（１２CO２，
１３CO２）とよく混合して，ほぼ一定濃度（炭素

同位体比が一定になった状態）で大気中に存在

図８ 最新型タンデトロンAMSシステム

による IAEAから提供されている
１４C標準体の測定結果

上：測定値と認知されている値との

比較

下：測定値と認知されている値との

偏差

図９ 最新型タンデトロンAMSシステム

の１４Cバックグラウンド
１４Cを含まないグラファイト粉末に

ついて測定されたみかけの１４C年代

２０００年９月のビームライン調整によ

り１４Cバックグラウンドが低減した。

（４９）
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する。１４Cは５７３０±４０年の半減期で放射壊変

して消滅する。大気中の二酸化炭素の１４C濃度

は，宇宙線による生成と放射壊変による減少の

速度が釣り合ってほぼ一定の状態になっている。

大気中の二酸化炭素は光合成により植物体に取

り込まれるが，１４Cも一定の割合で取り込まれ

る。また，食物連鎖により動物体にも取り込ま

れる。植物体が枯れ，動物体が死亡すると，１４C

は新たに取り込まれることがなくなり，それら

の遺体の中に含まれる１４Cは，時間の経過に従

って規則正しく減少する。この減少の割合を正

確に測定することで，動植物遺体が死亡してか

らの経過年代が推定できる。これが考古学や地

質学で利用されている１４C年代測定法の原理で

ある。
１４Cは，また１９５０年代の終わりから１９６０年代

の初期にかけて米ソにより競争して実施された

大気圏内の核実験の際に生成され，対流圏内で

の１４C濃度は元のほぼ２倍になった。成層圏内

での１４C濃度は元の１０倍近くになったとされ

る４１）。核実験起源の１４Cは，短期間にパルス的

に成層圏や対流圏内で生成されたため，成層圏

や対流圏内の二酸化炭素，海水に溶存する炭素

の１４C濃度の経年変動を追跡することにより，

それらの炭素リザーバー間の炭素循環の研究に

利用されてきた４１）。

また，化石燃料の消費による二酸化炭素など

の生成で，地球温暖化ガスの急増が問題化して

いる。化石燃料の原料となる動植物が大気から

隔離されて閉鎖系になったあと，１４Cの半減期

に比較して十分に時間が経過しているため，１４C

は化石燃料やそれを燃焼してできる二酸化炭素

には含まれない。したがって，化石燃料起源の

二酸化炭素の増加は，大気中の二酸化炭素の１４C

濃度を希釈する効果（Suess 効果）がある。こ

の１４C濃度の希釈効果は炭素循環の研究に利用

されている。

４・２ １４C濃度に対する炭素同位体分別の補正

環境中の炭素は，安定同位体１２C，１３Cと放射

性同位体１４Cから構成され，現代炭素ではそれ

らの存在比は，ほぼ
１２C：１３C：１４C＝０．９８９：０．０１１：１．２×１０－１２

（４）

である。しかし，厳密にみると，環境中の炭素

含有物の１３C／１２C 比は，図１０に示されるように

物質の種類によって大きく異なった値（δ１３CPDB
値で＋６０～－６０‰）４２）を示す。ここで炭素安定

同位体比は，矢石類の化石であり炭酸カルシウ

ムからなる Pee Dee Belemnite（PDB）標準体

の１３C／１２C 比からの偏差として，

δ１３CPDB＝〔（１３C／１２C）spl／（１３C／１２C）PDB－１．０〕

×１０００（‰） （５）

で定義される。同位体組成は，その物質が合成

される前の原料物質の１３C／１２C 比と物質合成の

化学・生物化学反応過程における同位体分別効

果に依存している。また，大気中や海水中など

でCO２が循環する際に，拡散や同位体交換反

応による同位体分別効果も同位体組成の変動幅

を大きくする原因になっている。
１４C年代測定に際して年代値の誤差を±８０年

以下に小さくしようとする場合，この炭素同位

体分別は無視できない。たとえば，δ１３CPDB 値

が約－７‰の大気中CO２を用いて光合成を行う

陸上植物の δ１３CPDB 値は－１０～－３５‰の幅をも

図１０ さまざまな炭素含有物の δ１３CPDB の範囲

（５０）
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つ（図１０）。１４C／１２C 比の場合には，１３C／１２C 比

の２倍の同位体効果（同位体分別）があるため，

大気中のCO２を用いて光合成を行うそれらの

植物の１４C濃度の初期値は，５０‰の変動幅を持

つことになる。これは，１４C年代値に換算する

と，ほぼ４００年の幅になる。すなわち，１４Cの

時計が始動する前にすでに，植物の個体間で最

大で４００年の年代差があることになる。この

δ１３CPDB 値は光合成の方式（C３，C４および

CAMサイクル）の違いなど植物の種類に依存

し，同一種類では変動の幅はずっと小さく，４００

年の変動がいつも起こるわけではない。しかし，

この例からもいえるように，１４C年代値の正確

度を高くしようとする場合には，この同位体分

別の補正は不可欠である。

炭素同位体分別の補正とは，試料によって異

なる δ１３CPDB 値をある一定値に規格化すること

である。この一定値としては，１４C年代測定研

究の歴史的な経緯から樹木の平均的な値である

δ１３CPDB＝－２５‰が採用されている。δ１３CPDB が

一般に異なる植物片やその原料となる大気

CO２は，この補正を行うことによりすべて同じ
１４C／１２C 比を示すことになり，上述のみかけの

年代差はなくなる。

最新型タンデトロンAMSシステムでは，１４C／１２C

比，１３C／１２C 比がともに測定されており（表３），

同時に測定された１３C／１２C 比（δ１３CPDB）を用い

て同位体分別の補正を行っている。また，精度

の高い δ１３CPDB を得たい場合には，試料調製の

際に分取したCO２について，多重コレクター

型のCO２ガス質量分析計（たとえばFinnigun

MAT-２５２）を用いて±０．１‰程度の誤差で測定

している。

４・３ １４C濃度および１４C年代の表示法
１４C年代測定法では，試料の現時点での１４C

濃度のみが測定される。試料が合成されたとき

に安定な炭素とともに含まれていた１４Cの初期

濃度については，これを実測することができな

い。このため，１４C初期濃度は一定であったと

仮定して，ある数値を用いる。このように初期

濃度を仮定することは，１４C年代測定におけ

る１４C年代値の信頼性にかかわる。そこで，巨

木の年輪年代（暦年代）を年輪年代測定法で決め

て，さらに年輪の１４C年代を測定することから

暦年代と１４C年代の関係を求める。１４C年代測

定法では，このデータを用いて，１４C年代を暦

年代へ較正することが最近では一般的になって

いる６）。１４C年代測定法では，この１４C初期濃度

の定義には，米国国立標準・技術研究所

（National Institute for Standards and

Technology ; NIST）から供給されているシュ

ウ酸標準体が用いられる。NISTシュウ酸標準

体には，old oxalic acid（HOx I）と new oxalic

acid（HOx II）の１４C濃度が異なる２種類があ

る。HOx I はすでに消費され尽くしNISTから

の供給は停止されており，HOx II のみが購入

できる。HOx I（δ１３CPDB＝－１９．３‰）では，こ

のシュウ酸中の炭素の比放射能（AHOx I，dps/

gC：炭素１g当たりの１４Cの放射能強度）を，

炭素同位体分別について δ１３CPDB を－１９．０‰に

規格化したのち，それを０．９５倍し，さらに西暦

１９５０年から測定日までの減衰補正を施したもの

が標準１４C初期濃度 Aabs を表すことに約束され

ている。標準１４C初期濃度は１３．５６±０．０７dpm/

gC（０．２２６±０．００１Bq/gC）に相当する４３）。

一方HOx II（δ１３CPDB＝－１７．８‰）では，こ

のシュウ酸中の炭素の比放射能 AHOx II を，炭

素同位体分別について δ１３CPDB を－２５．０‰に規

格化したのち，それを０．７４５９倍し，さらに西

暦１９５０年から測定日までの減衰補正を施したも

のが Aabs と定義される。名古屋大学AMS１４C

施設では，１４C濃度の標準体としてHOx II を

主に，HOx I を従にして用いており，両者を同

時に測定する際には，HOx II と HOx I から算

出される標準１４C初期濃度の一致度を調べて，

測定の信頼度の指標としている。

既述の炭素同位体分別については，試料炭素

の始めの炭素安定同位体比および１４C濃度をそ

れぞれ（１３C／１２C）i，Ai とし，この試料炭素が物

（５１）
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理・化学的なプロセスにより同位体分別を経て

それぞれの値が（１３C／１２C）f および Af に変化し

たとすると，反応プロセス前後の同位体比には

次式が成立するとされる４３）。

（Af/Ai）＝〔（１３C／１２C）f／（１３C／１２C）i〕２ （６）

すなわち，１２Cより核子を２個多く持つ１４Cに

対する質量効果（同位体分別効果）は，核子を

１個多く持つ１３Cに対する効果の２乗で与えら

れる。

式（５）で定義される試料の炭素安定同位体比

を，添え字を変えて，さらに変形すると，

（１３C／１２C）spl＝（１＋δ１３Cspl／１０００）

・（１３C／１２C）PDB （７）

となり，式（６）は次のように書き換えられる。

（Af/Ai）＝（１＋δ１３Cf／１０００）２／

（１＋δ１３Ci／１０００）２ （８）

そこで，測定年 tm における標準体HOx II の

比放射能を AHOx II とすると，標準１４C初期濃度

Aabs は上述の定義により次式で与えられる。こ

こで，HOx II の δ１３C 値を－２５‰に規格化する

ことになっているため式（８）の δ１３Cf に－２５‰

を代入した。

Aabs＝０．７４５９AHOx II・｛（１－２５／１０００）２／

（１＋δ１３CHOx II／１０００）２｝

・exp〔λ（tm－１９５０）〕 （９）

λ は１４Cの壊変定数であり，１４Cの半減期 T１／２

を用いて，

λ =ln（２）／T１／２ （１０）

と表される。標準体としてHOx I を用いる場

合には，δ１３C 値を－１９‰に規格化することに

なっているため式（８）の δ１３Cf に－１９‰を代入

して，

Aabs＝０．９５AHOx I・｛（１－１９／１０００）２／

（１＋δ１３CHOx I／１０００）２｝

・exp〔λ（tm－１９５０）〕 （１１）

と得られる。また，測定年 tm における試料の

比放射能を Aspl とすると，炭素安定同位体比を

－２５‰に規格化した，試料の生成年 tp あるい

は試料の採取年 ts 時点の比放射能 Aspl,N は，そ

れぞれ

Aspl,N（tp）＝Aspl・｛（１－２５／１０００）２／

（１＋δ１３Cspl／１０００）２｝

・exp〔λ（tm－tp）〕 （１２）

Aspl,N（ts）＝Aspl・｛（１－２５／１０００）２／

（１＋δ１３Cspl／１０００）２｝

・exp〔λ（tm－ts）〕 （１３）

と得られる。試料および標準体の比放射能の経

年変化の模式図を図１１に示す。

次に，試料の同位体分別補正を施した１４C濃

度は，Aspl,N の標準１４C初期濃度 Aabs に対する

比 Rspl,N として次式で与えられる。

Rspl,N（tp）＝〔Aspl,N（tp）／Aabs〕

＝〔Aspl／（０．７４５９AHOx II）〕

・〔（１＋δ１３CHOx II／１０００）２／

（１＋δ１３Cspl／１０００）２〕

・exp〔λ（１９５０－tp）〕 （１４）

Rspl,N（ts）＝〔Aspl,N（ts）／Aabs〕

＝〔Aspl／（０．７４５９AHOx II）〕

・〔（１＋δ１３CHOx II／１０００）２／

（１＋δ１３Cspl／１０００）２〕

・exp〔λ（１９５０－ts）〕 （１５）

一方１４C年代測定では，まず，西暦１９５０年の時

点における，炭素安定同位体比を－２５‰に規格

化した試料の１４C濃度 Aspl,N（１９５０）が算出され

る。次に標準１４C初期濃度 Aabs（式（９））を用いて，

試料の１４C年代 tcorr は以下のように算出される。

Aspl,N（１９５０）＝Aspl・｛（１－２５／１０００）２／

（１＋δ１３Cspl／１０００）２｝

・exp〔λ（tm－１９５０）〕

（１６）

Aspl,N（１９５０）＝Aabs・（１／２）tcorr/T１/２

（１７）

tcorr＝－（T１／２／ln（２））

・ln〔｛Aspl／（０．７４５９AHOx II）｝

・｛（１＋δ１３CHOx II／１０００）２／

（１＋δ１３Cspl／１０００）２｝〕

（１８）

式（１８）では，測定年 tm に関する補正項は消

去される。tcorr は，炭素同位体分別の補正が施

（５２）
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破�

された１４C年代（conventional１４C age）を示す６）。

西暦１９５０年における試料の１４C濃度から１４C年

代が算出されるため，西暦１９５０年が１４C年代を

数える起点年となる。

試料の同位体分別の補正を施した１４C濃度は，

次式で定義される ∆１４C を 用いて千分率

（permil）で表示される。

∆１４C（tp）＝（Rspl,N（tp）－１．０）×１０００（‰）

（１９）

∆１４C（ts）＝（Rspl,N（ts）－１．０）×１０００（‰）

（２０）

一方，試料について同位体分別の補正を行わな

い場合の比放射能 Aspl，１４C 濃度 Rspl および千

分率による表示は，

Aspl（tp）＝Aspl･exp〔λ（tm－tp）〕 （２１）

Aspl（ts）＝Aspl･exp〔λ（tm－ts）〕 （２２）

Rspl（tp）＝〔Aspl／（０．７４５９AHOx II）〕

・〔（１＋δ１３CHOx II／１０００）２／

（１－２５／１０００）２〕

・exp〔λ（１９５０－tp）〕 （２３）

Rspl（ts）＝〔Aspl／（０．７４５９AHOx II）〕

・〔（１＋δ１３CHOx II／１０００）２／

（１－２５／１０００）２〕

・exp〔λ（１９５０－ts〕 （２４）

および

δ１４C（tp）＝（Rspl（tp）－１．０）×１０００（‰）

（２５）

δ１４C（ts）＝（Rspl（ts）－１．０）×１０００（‰）

（２６）

で与えられる。Rspl, Rspl,N を１００倍して百分率

図１１ 試料および標準体の比放射能の経年変化

（５３）
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（percent modern carbon ; pMC）で表示する

こともある。試料について炭素同位体分別の補

正を行うか否かは，試料の種類に依存する。大

気中のCO２が別の炭素リザーバーに移行する

とき，同位体分別が規則的に起きていれば，同

位体分別の補正は意味を持つ。しかし，炭素同

位体組成比が異なる２組以上の炭素源が任意の

割合で混合した場合には，同位体分別の補正は

意味を失う。炭素同位体分別の補正は試料の種

類によって使い分けることになる。同位体分別

の補正や１４C濃度の表示方法については文献４３，

４４を参照されたい。１４C濃度は，さまざまな方

法で表示される。引用されるときに混乱が生じ

ないように，報告の際には，同位体分別の補正

の有無などを含めてどの段階の１４C濃度で示し

てあるかを必ず明示するべきである。

AMS１４C測定の場合には，試料炭素の比放

射能 A の代りに，炭素同位体比１４C／１２C が測定

される。しかし，標準体の比放射能に対する試

料の比放射能の比は１４C／１２C の比とほぼ一致す

る。すなわち，

Aspl/AHOx II＝｛１４C／（１４C＋１３C＋１２C）｝spl／

｛１４C／（１４C＋１３C＋１２C）｝HOx II

≒（１４C／１２C）spl／（１４C／１２C）HOx II

・｛１＋（１３C／１２C）HOx II－（１３C／１２C）spl｝

≒（１４C／１２C）spl／（１４C／１２C）HOx II

（２７）

と近似できる。この近似は天然の炭素試料につ

いてはよい近似である。これまでに得られた式

（１４），（１５），（１８），（２３）および（２４）の Aspl/AHOx II

は（１４C／１２C）spl／（１４C／１２C）HOx II で置き換えると

AMSにより測定される値になる。
１４C濃 度の測定誤差 は，（１４C／１２C）spl／（１４C

／１２C）HOx II（＝R）の誤差 ∆R で決まる。すなわち，

∆R /R＝�｛∆（１４C／１２C）spl／（１４C／１２C）spl｝２

＋｛∆（１４C／１２C）HOx II／（１４C／１２C）HOx II｝２

（２８）

で与えられる。また，１４C年代の誤差 ∆tcorr は

∆R /R を用いて次式で与えられる。

∆tcorr＝（T１／２／ln（２））・（∆R /R） （２９）

ここで，式（２８）の第１項および第２項は，それ

ぞれ試料およびHOx II についての１４C／１２C 比

の測定における相対誤差を表す。試料の誤差

は１４C計数に基づく統計的変動による。１４Cの

計数が n の場合，計数誤差は±�n で与えられ

る。したがって，相対誤差は±�n/n＝±１／�n

と得られる。すなわち，１４C計数が多いほど計

数誤差は小さくなる。一方，標準体については，

通常の１サイクルの測定では６個のターゲット

が独立して測定されており，それらのばらつき

（再現性）による誤差（±１σ）が１４C／１２C 比
の測定誤差として考慮される。すなわち，標準

体の誤差としては，計数誤差とばらつき誤差の

うち大きい方を誤差として用いる。

放射能測定でもAMSでも，ランダムプロセ

スである１４C計測における統計的なゆらぎがあ

るため，たとえ同じ装置を用いてまったく同一

の炭素試料を測定しても同じ結果になることは

ない。１４C年代測定では，年代値とともに誤差

が必ず示されるが，誤差の主要部はこの統計的

なゆらぎに基づく誤差（統計誤差）である。１４C

年代値に付けられる誤差は，通常は１標準偏差

（±１σ）である。１４C計数の統計的ゆらぎの
分布は，計数が十分に大きいとガウス分布で近

似できる。誤差は確率的な意味を持ち，誤差±σ
は，まったく同様な測定を繰り返したとき，測

定結果がこの誤差内に入る確率が６８．３％である

ことを意味する。誤差を±２σ，±３σ にする
と確率はそれぞれ９５．４％，９９．７％となる。

５． AMSによる１４C測定に用いられる試料
とその処理方法

環境中の１４Cは，安定な１２Cおよび１３Cとと

もに，さまざまな炭素リザーバーに分布する。

炭素リザーバーとしては，大気圏，生物圏，海

洋圏，堆積物圏に大まかに分類される。炭素が

各炭素リザーバーを循環するプロセスを解析す

るうえで，１４Cは化学トレーサとしてきわめて

有効である。また，各リザーバーの炭素含有物

質に含まれる１４Cは，考古学や地質学試料の１４C

（５４）
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年代測定に利用されてきた。ここでは，１４C年

代測定に用いられる試料を例に，試料調製方法

の概要を述べる。
１４C年代測定の対象となる試料は炭素を含有

し，その炭素が試料中に固定された後は炭素に

関して閉鎖系にあって外界と炭素を交換してい

ないものでなければならない。炭素の交換があ

ると，試料の１４C濃度の意味が不明確になるた

めである。

試料として，木片・草片・竹片，木炭・炭化

物，泥炭，骨・牙・歯，動物の筋肉・体毛，絹

糸・綿糸・紙片，土壌，湖底・海底堆積物，貝

殻・サンゴ・プランクトン，淡水・海水中の溶

存無機炭酸・有機態炭素，大気中のCO２・CH４，

古代鉄中の炭素４５）などである。比較的大量に採

取できる木片，木炭，泥炭，土壌，貝殻，サン

ゴなどを除くと，これらの試料の年代測定は

AMSの開発によって初めて実用可能になった，

あるいは比較的容易に測定を実施できるように

なったといえる。また，AMSにより樹木につ

いては，年輪を１年ごとに分割して１４C濃度の

測定を行うことができる。

これらの試料のうち，１４C年代測定によく用

いられる試料の調製方法の流れを図１２に示す。

放射能測定の場合と同様にAMSにおいても，

採取した生試料を直接測定に用いることはでき

ない。正確な年代値を得るための上述の条件に

適合する炭素物質を，生試料から物理的・化学

的に選別，抽出して，AMSのイオン源に用い

る固体状炭素（グラファイト）を調製する化学

操作が不可欠である。図１２には，試料の種類，

必要とされる生試料のおおよその量，化学処理

による汚染の除去方法，試料中の炭素をCO２

として抽出する方法，CO２からグラファイトを

作製する方法が簡単に示されている。試料調製

方法の詳細については文献４６，４７を参照された

図１２ 試料調製方法の概要

（５５）
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い。試料調製に関して注意しておくべきことは，

これらの試料調製は操作は比較的簡単であるが，

一つ一つの操作をきちんとこなす必要があるこ

とである。複数の熟練した操作者が同一物質を

処理して作ったグラファイトターゲットの１４C

／１２C，１３C／１２C 比を測定して比較すると，同じ

操作者が作った複数のターゲットでは測定結果

は一致がよいが，別な操作者どうしを比較する

と系統的にずれる傾向がみられる。最新型タン

デトロンAMSでは，測定の正確度が向上した

ため試料調製操作者の癖が読みとれる。これに

ついては，今のところは試料と標準体を同一の

操作者が調製することで対処している。

６． AMSによる宇宙線生成放射性同位体
測定の学際利用

表４に示したように，すでにいくつかの宇宙

線生成放射性同位体がAMSにより測定され，

さまざまな地質学的な研究に利用されている４８）。

主としては年代測定への応用であるが，放射性

同位体をトレーサとして利用した医学利用，地

質現象・物質循環の解明，あるいは宇宙物理学

などへの利用もある。

名古屋大学の旧型タンデトロンAMSシステ

ムでは，１９８２年３月に導入されて以来，１４C測

定に絞って利用が進められてきた１１）－１７），４９）－５３）。

タンデトロンAMSを用いて学内・学外の共同

利用研究として行われてきた１４C測定の学際的

利用を図１３にまとめた。図１３の左側は，１４Cを

表４ AMS法により測定できる主な宇宙線生成放射性同位体測定とその応用研究

（５６）
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時計として用いる年代測定に関する応用，図１３

の右側は１４Cを化学トレーサとして用いる環境

科学分野への応用である。AMSによる１４C年

代測定の応用は，必要な生試料の量が１０mg

程度でよいことから，さまざまな試料が測定で

きるようになり，考古学・文化財科学・地質学

試料の年代測定に盛んに利用されている。また

環境１４C濃度測定では，宇宙線により地球大気

内で生成された１４Cの他に，１９５０年代後半から

１９６０年代前半に集中して行われた大気圏内の核

兵器実験で生成された１４Cを利用して，地球化

学，環境科学，海洋科学，木材科学，保健物理

学，食物科学などの分野で利用されている。た

とえば，樹木年輪の１４C濃度を１年ごとに測定

し，大気中CO２の１４C濃度の経年変動を明らか

にする。また，成層圏大気を大気球を用いたク

ライオサンプリングシステムで回収し，成層圏

大気中のCO２とともにその１４C濃度を調べる。

図１３ 名古屋大学で行われてきた１４C測定の学際利用の例

（５７）
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こうしたデータを基にして，成層圏 ―対流圏 ―

生物圏 ―水圏の間の炭素循環を研究する５４）。ま

た，特殊な利用として次のような例が挙げられ

る。象牙の輸入は禁止されているが，ロシアで

発掘されたマンモスの牙から作成した印材は輸

入できる。アフリカ象やインド象の牙から作成

した印材は，マンモスの牙から作成した印材と

外見上見分けがつかない。しかし，１４C濃度を

測定すれば，両者の区別はたちどころにできる。

象牙に関しては，アフリカ象の牙にみられる年

輪状の成長線ごとに牙片を採取して１４C濃度を

測定し，それを大気中CO２の１４C濃度の経年変

動（核実験による１４C濃度のパルス的な変動）

と比較することにより，象の生年と死亡年を推

定する試みも行われている５５）。食物の原料につ

いても，０．２～１．０mgの炭素を含む有機物が分

離できれば，それが現代の生物から合成された

ものか，石炭・石油から合成されたものか，両

者の混合であるかが，AMS測定により判別で

きる。また，大気中のエアロゾルを回収し，そ

の中に含まれる炭素の１４C濃度と δ１３C を測定す

ることにより，含有炭素の起源について，現生

の植物と化石燃料（１４Cを含まない，いわゆる

dead carbon）の寄与の割合の解析が行われて

いる５６）－５８）。さらに，従来の生化学研究におけ

る，いわゆるアイソトープとしての１４Cトレー

サ利用が活発化している。１４Cでラベルした極

微量の化合物を生物に投与し，そのアウトプッ

トを高感度のAMSを用いて測定する方法であ

る５９）－６２）。米国のローレンスリバモア国立研究

所では，加速電圧１MVのタンデム加速器をベ

ースにして開発された小型のAMSシステムを

専用に用いて，３Hや１４Cをトレーサとした生化

学，医学的な応用研究が始められている６１）。
１４Cや３H以外の利用についてもさまざまな

研究が実施されている。地表の岩石表面で，石

英鉱物中の酸素原子と二次宇宙線の速中性子と

の核反応で作られる１０Be の生成頻度と蓄積量

から，岩石が地表に露出していた年数を推定す

る露出年代測定法が地球の古気候に関連した氷

床の消長の研究６３）に利用されている。トレーサ

利用６４）としては，食物中のアルミニウムがラッ

トの体内に取り込まれるプロセスの研究６５）に
２６Al が，動物の骨に含まれるカルシウムの交換

速度の推定６６）－６８）に４１Ca が利用されている。ま

た，広島の原爆にさらされた花崗岩中に残存す

る３６Cl の濃度の測定から原爆投下の際の放射線

量を再評価する研究６９），東海村の JOC事故に

より放出された中性子フラックスの推定のため

に，事故施設周辺の土壌や薬品類中で生成され

た３６Cl の濃度測定の研究７０），筑波KEKの１２

GeV陽子加速器施設において放射線の遮蔽に

用いられていたコンクリートブロック中で生成

された３６Cl の濃度のブロック中心へ向かっての

深度分布を測定し，放射化されたコンクリート

遮蔽ブロックの保管・廃棄方法の検討用のデー

タとするための研究７１）などが行われている。

７． AMSの発展と今後の展望

AMSの発展の歴史をたどると，四つの方向

がある。それらは，AAMSによる測定がさま

ざまな放射性同位体に拡張されること，B装置

の改良による測定の正確度・精度の向上，測定

効率の向上，測定に必要な試料の微量化，C装

置の小型化，操作の簡便化，DAMSと他の分

析機器を接続することにより今まで不可能であ

った分析を可能にすること，である。

さまざまな放射性同位体への拡張に関しては，

表１と表４に示した放射性同位体の他にも多く

の放射性同位体が試みられている。たとえば，
５９Ni，６３Ni，６０Fe，９０Sr，１２６Sn などである。測

定精度・測定効率の向上については，本稿で紹

介したように，名古屋大学に導入したオランダ

HVEE社製の最新型タンデトロンAMSでは，
１４C年代測定が±２０～±３０年の誤差で可能であ

り，手間のかかる試料調製をこなしてターゲッ

トさえ準備できれば年間３０００個の試料が測定

可能とされる。また，米国ローレンスリバモア

国立研究所では，年間１００００個以上の試料の測

定が実施されている７２）。AMSの小型化に関し
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ては，加速電圧５００kVのタンデム加速器をベ

ースにしたAMSが NEC社から市販されてお

り，すでに数台が研究機関に設置され稼働を開

始している。さらに，野心的な試みとして，ス

イスのETH大学では，加速電圧２００kV以下

のタンデム加速器を用いて１４C測定を行うシス

テムの開発が進められている。装置全体の大き

さは，２×３m２で計画されており，開発が実現

すれば，小さな実験室の片隅でAMS１４C測定

が可能となる。AMSと接続する分析機器とし

ては，ガスクロマトグラフや二次イオン質量分

析（Secondary Ion Mass Spectrometry）装置が

ある。AMSにガスイオン源を設置し，ガスク

ロマトグラフから導入した試料ガスを直接イオ

ン化する７３）。また，二次イオン質量分析（SIMS）

とAMSを結合した SIMS―AMSが検討されて

いる。セシウムイオン源で，不均質な試料を二

次元的にスキャンして，生成される二次イオン

に含まれる特定の極微量同位体を高感度で定量

する。たとえば，半導体中に存在する極微量の

不純物を同位体に分けて，平面上の分布や深度

分布を測定することができる。実際，シリコン

結晶に注入された３１P，７５As，６５Cu，６０Ni の深

度分布が米国North Texas 大学で測定されて

いる７４）。また，生体組織試料中の１４C濃度の二

次元マッピングを取ることで，１４Cトレーサを

用いた医学利用が考えられる。さらに，カナダ

のToronto 大学では，鉄隕石中の金，プラチ

ナ，イリジウム，オスミウムなどの金属元素の

存在量が数百 ppb のレベルで測定されてい

る７５）。このような新たな研究分野の発展が指向

されている。

８． お わ り に

最新型タンデトロンAMSシステムの開発と

ともに１４C測定は新時代に入ったといえる。測

定に必要な炭素試料の量が０．２～１mgでよいこ

と，１４C年代測定の誤差を±２０～±３０年まで小

さくできること，年間３０００個の測定能力を持

つこと，などの特徴により，さまざまな関連分

野で飛躍的な研究発展が期待される。考古学や

地質学分野における高精度，高正確度の１４C年

代測定はもちろんのこと，さまざまな放射性同

位体を用いた地質年代測定の利用が活発になる

であろう。

本稿でも紹介したように最近では，ごく微量

の試料で放射性同位体の濃度を正確に測定でき

るAMS法を医学，薬学，農学分野の放射性ト

レーサ実験に利用する研究が開始されている。

AMS法では，放射能測定法に比較して取り扱

うべき放射性同位体の量や濃度が大幅に低くて

すむため，放射線被曝の危険や放射性廃棄物の

量を減らすことができる。今後，AMS法の最

大の特徴である高感度分析を生かして，医学，

薬学，農学分野のトレーサ実験への応用が発展

するものと期待される
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