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Accelerator Mass  Spectrometry for Be-10  and  Al-26
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Abstract

    In situ  CRNs  (Cosmogenic RadioNuclides) play a  decisive role  in the  long term

quantifiation of the geomorphological transformation rate, especially  the rate  of erosion,

Among  many  kinds of CRNs, ]eBe  and  
29Al

 are  most  often  used  for this application.  Beth

nuclides  have long half lives (1,36xl06 yg 7,05xl05 yg respectivelyi  and  are  extremely

rarely  abundant  in the environment.  To quantify these nuclides  by mass  spectrometry,

isobar interferences (e.g. 
iOB

 against  
iOBe,

 
26Mg

 against  
26Al)

 must  be effectively
eliminated,  Among  many  methods,  only  AMS  (Accelerator Mass Spectrometry) can

achieve  this. 
'Ihe

 fundamental principles for isobar supression  in AMS  are  1) selectivity
in the negative  ion generation  and  2) isobar identMcation by the information of  energy

Ioss in media.  The  first characteristic  derives from the basic AMS  configtiration,  i.e., the

combination  of  a  negative  ion source  and  a  tandem  type electrostatic  acceleraton  At the
negative  ion seurce,  ion species  of  

"negative
 electron  affinity" cannot  be ionized. For this

reason,  
26Mg

 ions are  eliminated  in the 26Al-AMS.  [Ilie second  feature can  be realized  by
ion energies  in the order  of  MeV!nueleon.  In AMS,  ions are  accelerated  to energies  of

several  M(IVs. In this energy  range,  the amount  of  energy  loss in matter  can  be measured

by a gas ienization chamber  er  a  semiconductor  detector. Isobars (like 
rOBe

 and  
iOB)

can  be identified by the difference of their energy  losses. [Ihe overall  efficiency  for iOBe

detection in nmS  is the order  of  10-3, Considering typical production rates  of  
iOBe

 in the

quartz ef the crust (3-30 atoms/g-quartzfyr)  and  a practical time scale of  the application

( >  1000 yri, ca. 100 g quartz is needed  for the AMS  measurement  within  several  per

cent  analytical  error,  Similarly, in the case  of  
26Al,

 the overall  detection efficiency  (10-`
orderi,  typical production  rates  (20-200 atornsfg-quartz!yr),  and  practical exposure  age

( >  1000 yT) also  result  in ca. 100 g quartz needed  for the detection of  
2"N

 within several

per cent  analytical  erron
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1． は じ め に

　In　situ 宇宙線生成核種 （ln　sitU　Cosmogenic　RadioNuclides；in　situ　CRNs ）を利用 した研

究領域 は，数ある加速器質量分析 （Acclerator　Mass　Spectrometry：AMS ）の応用研究の 中

で も大きな拡 が りを見せ る分野 で あ る．特 に数千年〜数万年 と い うタイ ム ス ケール にお け

る地表面の 侵食速 度を定量 的 に 評価で きる こ とか ら，地 形変化の 動 的プ ロ セ ス の 研 究 に

大 きな役割 を果た して 来 た （Cockburn　and 　Summerfield，2004）．地表面 に まで 到達する

エ ネル ギ ー
の 高 い 宇宙線 （主 と して ，高 エ ネル ギ ーの 二 次 中性 子線）が鉱物 中の 原 子 と

核反応 を起こ して 生成する 核種が 測定対象とな る．その た め，地 表面の 露出時間が 長い

ほ ど， また侵食速 度が 遅 い （す なわ ち，表面が 削 られて な くな っ て い く速 度が遅 い ）ほ

ど，生 成核種濃度は 高くなる ，すなわ ち，比較的変化の 遅 い 地形で は，核種濃度が 高 くな

る た め ，測定 もしやす い ．反対 に，我が 国の よ うに，変化の 早 い 地形で は，濃度が 低 く

な る傾向が ある た め ，総 合的 に信頼 度の 高 い デ
ー

タ を得 る こ とが難 し くな り，こ の 手法

の 適用 が 遅 れ て きた． しか し，近 年，AMS の 性能の 向上 （Matsuzaki　et　aL ，2004），前処

理手法技 術の 向上 （若狭 ほ か ，2004），試料採取 法の 工 夫 （松四 ほか ，2007）な どに よ っ

て，徐 々 に 日本 の 地形 へ の 適 用例 が増 えて きた （Matsushi 　et　al．
，
2006；若狭 ほ か，2008；

Matsushi　and 　Matsuzaki，2010）．特に ，数千年
〜数万年の タ イム ス ケール にお ける地形表

面 の 侵 食速度 は，使用済 み核 燃料 の 地層処分候 補 地に対 して ，地 盤の 長期安定性 を評価

する指標 として 重要視され て お りTIn
　situ　CRNs を利用 した長期侵 食速度 の 推定法が大 き

く注 目 され て い る （産業技術総合研 究所深部地質環境 研究 コ ア 編，2012）　 こ れ ら の 応用

研究 に よ く利用 され る核種は ，
loBe

（半減期 1．36 × 106年），
26Al

（半減期 7．05 × 10つ

年），

お よ び
36Cl

（半減 期　3．Ol × 105年）で あ るが ，中で も特 に
1eBe

と
26Al

は ，宇宙線 に よ

る生成の代表的 な標的 （宇宙線 と核 反応 を して こ れ らの 核種 を生 成する対象物質）が 0 （酸

素） と Si （ケ イ素）で あ り，そ れ らの み で 構成 される 石英 （Sio2）が，地球上 の 多 くの

岩石 に含 まれる鉱物で あ るこ とか ら，汎用性が ある．核種の 生 成率は ，宇宙線強度 （中性

子 フ ラ ッ クス ）に依存するた め，緯度や高度に よ っ て 大き く変化するが，
1DBe

の 場合 で ，

3−30atoms／g−quartz／yr，
26A

ユの 場合 で ，20−200　atoms ／g・quartz／yr程度で ある （Bierman，

1994）． ご く大雑把 に い えば，1000年で ，IO4−105
’
　atoms ／g の 濃 度 となる ．通常 は，100　g

程度の 石英 を抽 出 ・精製す る の で ，106−107atoms程度の量 が測定対 象と なる，本稿 で は ，

こ れ だけ微量 な核種 を対象に，い か に AMS で 測定す る か に つ い て ，説明する．

2 ，AMS 　 と　 は

　AMS シ ス テ ム は．加速器 を組み 込 ん だ質量分 析計で あ る．一
般の 質量分析 同様，得 ら

れ る測定デ
ー

タは ，各同位体の 絶対量で は な く，同位体比 で ある．た だ し AMS で 特徴的

なの は，
10Be

や
26AI

な どの 目的核 種 （測定対象 同位体） と，比 較対象 同位体 （豊富に存

N 工工
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在する 安定同位体，こ こ で は
9Be

や
27Al

な ど）との 同位体比が ，10
−ls−10

−11
とい う， 極

め て小 さ い 値を とる こ とで ある ，こ の よ うな同位体比 の 場合，通常の 質量分析 の 手法で は ，

同重 体や 同重分子 イオ ン の 干渉 で 検 出がで きな い ．AMS で は，イ オ ン を加速 し，核子あ

た り MeV 程度 の エ ネル ギー （MeV ／nucleon ）を与 える こ とに よ り， こ の 同重体 干渉 を回

避す る．

2．1．質量分析系の基本構成 と限界

　質量分析計で は，まず分析対象試料 をイオ ン源で イオ ン化 し，静電 的 に加速 して ，イオ

ン ビー
ム とする．こ の イオ ン ビー

ム に対 して，静電場 を用い た フ ィ ル タ
ー

（静電 デ ィ フ レ

ク ターな ど） と磁場を用 い た フ ィ ル タ
ー

（分析電磁石 な ど）を通 して ，特定の 質量数 （実

際に は，電荷 （Q）あた りの 質量 数 （M ）：M ／Q） を分析す る こ とが，質量 分析 系の 基 本

で ある （Fig．1）．

　加速 さ れ たイ オ ン ビーム の エ ネル ギ ーが十分
一

定で ある と見 なされ れ ば 静電 フ ィ ル

ターは省略 され るこ ともあ る．また，分析電磁石の 代 わ りに，高周波 四重極電極 を用 い る

　 　 Anal

　 　 Mag

匪

Detector

　 　 　E／e　　　

0

　const ．

M ／e
F  ．1。Fundamental 　 structure 　 of

」‘
mass

　 spectrometry
”
．　By 　combination 　of　an 　electrostatic

　 deflector（selecting 　E／（冫）and 　an 　analyzing 　magnet

　　（selec 血 g　ME ／Q『），specMc 　M ／Q　is　selected ．　Here

　 ハf，E ，　and 　g　denote　energy ，　mass ，　and 　charge
，

　 respeCtively ．

N 工工
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場 合 もある （四重極 型 ICP−MS な ど）．　 Fig．1か ら分か る よ うに，質量 分析計は，　 MIQ を

分析す る もの で あ る ため ，同重体や ，M ／Q が等 しい 核種を分ける こ とはで きない ，
1°

Be

の 場合 は
T10B

と い う安定 同位体 が存在す る，また，
26A1

の 場合 は ，や は り安定 同位体 で

あ る
26Mg

の 存在が 妨害 となる．

2．　2．負イオ ン源 とタ ンデム 加 速器 の 組 み 合 わせ に よる AMS

　現在 の AMS は，負 イオ ン 源 とタ ン デ ム 加速器の 組 み 合わせ が 主流 で あ る． タ ン デ ム 加

速器は ，静電加速器の
一

種で ，入 り口 と出口 が接 地 （グラ ウ ン ド）電位で ，中央部 （ター

ミナル と呼 ばれる） に高電圧 がかか っ て い る．こ こ で入 ［ か ら負 イオ ンが入射す る と，正

の 電位 を持つ タ
ー

ミナ ル に向か っ て 引 き寄せ られ ，加速 される． タ
ー

ミナル 部に は，薄い

ガ ス 層か薄膜に よる荷電変換装署 （ス トリ ッ パ ー）が あ り，加速 され た負 イオ ン が こ れ を

通過する 際 電子を剥 ぎ取 られ て正 イオ ン に変換 される．正 イオ ン は，そ の まま出 口 に向

か っ て再度加速 され る （Fig．2）．す なわ ち，負イオ ン と正 イオ ン と二 段階 の ス テ
ー

ジで加

速 され るため，タ ン デ ム の 名が つ い て い る，

↓一 鵬
・ 一

 
・e

Terrninal
voltage 　VT

轜 齲 饗 毳斑
，、

Ion　strippin9

E − （  ＋ 吩 ・

Inductor

1贓 一 ・ 一（  ・ （1・ の吩 ・

Fig．2．　 Structure　of　Tandem 　electrostatic 　accelerator ．　Tandem

　 accelerator 　accepts 　negative 　ions　and 　ejects 　as 　positive　ions・

N 工工
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　荷電変換後の 正イオ ン は ，い ろ い ろ な電荷を取 りえる ．その 電荷分布は，ス トリ ッ パ ー

を通過す る際の 速度や イオ ン の原子番号に依存する．電荷数 （q）に よ っ て，後段の 加速

が変わる ため，最終的な加速 エ ネル ギー
（E）は，イオ ン源で の 前段加速電圧 を Vp

，e 加

速器タ
ー

ミナル 電圧 を V
，
．とする と，

E ＝ （  ＋ （1＋ のγ
，
）
’
e

（1）

となる （e は電気素量で あ る），また，後述す る
10Be −AMS の ように，加速器 に は分子 イオ

ン （質量 M
，）で 入射する もの の ． タ

ー
ミナル で の 解離を経て 目的核種 （Mp）の 原子 イ オ

ン となる場合 に は，

E ＝（（％，，＋ VT）°ω4P以 ）＋ qVr）
’e （2）

となる．

　 上記の プ ロ セ ス に は負イ オ ン入 射が必 須なた め ，タ ン デ ム加速器 に よる AMS で は ，イ

オ ン 源は 必 ず負イ オ ン源 となる． イオ ン 源 と して は，Cs ス パ ッ ター型 固体 イオ ン 源が

代表的で ある．負 イオ ン の 生成 に は，原子の 電子親和力 （負 イオ ンへ の な りやす さ）が

大 き く影響す る． こ の こ とは，組 み合 わせ に よ っ て は，同重体抑制に大 きく貢献する．

例 え ば放射性年代測定に 用 い られ る炭素 14 の AMS （
］4C −AMS ）で は，炭素は 電子親和

力が 1．26eV ／atom で あ る の に対 し て，そ の 同重 体 とな る窒 素 （
14N

）の 電子 親和 力 は，

− O．07　eV ／atom で ある （Middleton， 1990）．す なわ ち負イオ ン 源 に お い て は，炭素 はイオ

ン 化 され るが窒素は イ オ ン 化 されず，こ の 段 階で す で に 同重体
14N

が効率 よ く取 り除かれ

て い る こ と に なる． したが っ て ，
14C −AMS に お ける妨害は，

13CH
や

12CH
な ど の 同重分

子イオ ンが メ イ ン に なる．これ らは ，タ ン デ ム加速器の 荷 電変換部 （ス トリ ッ パ ー
）での

ガ ス と の 衝突 に よ り分解 され，後段 の 質量分析系で 取 り除かれ る，こ の よ うに ，負 イオ ン

源 とタ ン デ ム 加速 器の 組み 合わ せ は ，
且4C −AMS に と っ て 大変有利 な特徴 を持 っ て い るた

め ，AMS の 生流 にな っ た と い える．

2．3．最終検出器に よ る同 重体分離

　同重体イ オ ン は T イ オ ン 源か ら放 た れ さえす れば，質量分析 系で は 目的核種イオ ン と同

じパ ス を通 るた め，最終検 出器 まで 到達する． しか しこ こ で ，イ オ ン が MeV ／nucleon 程

度 の エ ネ ル ギーを持 っ て い る場合に は，物質とイオ ン と の 相互 作用の 情報を取 り出す こ と

が で きる．例 えば，イオ ン をガ ス 中に導 くと，ガ ス 分子 （希ガ ス の 場合 は原子）をイオ ン

化 し， 自らは エ ネル ギ
ーを失 っ て い く （こ れ をエ ネル ギー損失 とい う）．その 際，失 っ た

エ ネル ギ
ー

に比例 した 数の 電子が生成す るの で ，こ の 電子 を集め て ，電気信号 と して 観測

す れば， イオ ン の エ ネル ギ
ー

損失を測定する こ とが で きる．ガ ス 等 の 媒体中で の エ ネル

ギー
損失は ，イ オ ン の もつ 電荷 に依存す る．イオ ン は，AMS で 扱 っ て い る エ ネル ギー領

域で は，す べ て の 電子が は ぎ取 られ たフ ル ス トリ ッ プ状態で は無 く，部分的に電荷 を持 つ

状態 で ，か つ 媒体分子 との 相互作用 に よ っ て ，その 電荷数が変化する．その た め
， 多数の

N 工工
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イ オ ン の 電荷状態は 「電荷分布」を持つ わけで あるが ，そ の 平均 ，す なわ ち平均電荷 は，

イオ ン の 原子 核中の 陽子数 （す なわ ち原子番号） に依存 する ． したが っ て ，原子番号の 異

なる同重 体問で エ ネル ギ
ー

損失の 様子が 異 なる．こ の 差異 を取 り出すこ とに よ っ て ，妨害

となる 同重体を測定対象同位体 か ら分離 す る こ とがで きる．後 に示 す
1°
Be に対す る

］°B

の よ うに T あか らさまな同重体干渉があ る場 合 には，ガ ス カ ウ ン タ
ー

の よ うに 二 次元以上

の 信号を取得で きる検出器が有効で ある．一
方で ，

1「
℃ の よ うに，最終検 出器で は 同重体

の 妨害 が無 い 場合 に は半導体検出器 な どによ る
一

次元 の エ ネル ギ ース ペ ク トルで も， 日的

核種の 検出が 十分可能で ある．

2．4 ．安定 同位体 の 測定

　AMS は，同位体比 を測定す る もの で あ る か ら，目的核 種 だけで な く，比較対 象同位体

も加速器 に 入射 し，同 じ電荷数の もの 同士 を検出 ・比較する こ とが 望 まれ る．通常，イオ

ン源か ら出た イオ ン は ，入射電磁石 に よ っ て特定の 質量 数が 選択 された後，加速 器に入射

する， した が っ て ，こ の ままで は，異なる質量数の イオン を加速器 に 入射す る こ とは で き

ない ．そ こ で ，以下 の よ うな工 夫が な され て い る．

　 まず，入射 電磁石 内の ビーム が通 る ダク トを前後の ビーム ダク トと電気的に絶縁 し，こ

れ に独 自の 電圧 をか ける．する と，こ の部分 を通過す る際，イオ ン は 電圧 に応 じて 加速さ

れ る こ と に なる．一一
方で ，入射電磁石 の磁 場が 不変で あれ ば，イオ ン がそ こ を正 しく通過

す る ため に必要な運動 量は変 わ らな い ．そ の 結果，か ける電圧次第で 異な る質量数の イオ

ン を加速器 に 入射する こ とが 可能 となる．い ま，絶縁 ダク トに電圧 をか けて い ない 状態で ，

質量数 M （イオ ン 源で の 前段加速電圧 を 玲，
とす る ）の イオ ン が 加速器 に 入射する よ うに ，

入射電磁石 の 磁場が決 ま っ て い る と しよ う．こ の と き，質量数 M
’
（＜ M ）の イオ ン を加

速器 に入射するた め に は，V＝ （M ／M
’− 1）の 付加 的電圧 をか けれ ば良 い こ とが分 か る，

　実際 の AMS で は， ダク トに付加する電圧 をサ ブ ミ リ秒オ
ーダーの 周期 で 切 り替 える こ

とに よっ て，異 なる質量数の 同位体 をほ ぼ 同時 とみ なせ る状態で加速器に入射す る こ とが

で きる ．また．安定同位体の 入射時間の割合 を十分小 さ くすれば ，加 速器 に入射す る実効

電 流を小 さ く抑 える こ とがで き，加速器へ の 負担 も小 さ くする こ とが で きる．こ の 方法は ，

逐次入射 （Sequential　injection）または ，ジ ャ ン ピン グ （Jumping） と呼ばれ て い る．

　こ うして 質量数の 異 なる 目的核種と安定同位体 を逐 次的 に加速器 に入射 した場合，加速

後の 分析電磁石 で は，質量数 に応 じて ，双 方は異 なる軌道を とる． ロ的核種 が中心軌道 を

通 る よ うに磁場 を設定 し て お けば，安定同位体の 軌道 は，中心軌道か らずれ るた め ，分析

電磁石後に ，中心 ビーム コ ース か らずら した場所に フ ァ ラ デ
ーカ ッ プを設置 し，これ で安

定同位体 を捉 える．安定同位体が 目的核種 よ り軽 い （質量数が小 さい ）場合 に は， フ ァ

ラ デ
ー

カ ッ プは ビーム ラ イ ン の 内側 に設 置 され，そ うで な い 場合は ，外側 に 設置 さ れ る．

AMS で は，さまざまな場合 に対応する た め，複数の
“
ず らした

”
フ ァ ラ デ

ーカ ッ プ を設

置する こ とが 多 く，こ れ をマ ル チ フ ァ ラ デ
ー

カ ッ プと呼ん で い る．
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2．5．　i票準試料

　前節まで の 方法で 測定 して ，得 られ る 同位体比 は，
一

般に は，真の 同位体比 とは系統的

にずれ て い る．なぜ な ら，イ オ ン 源 に お ける イオ ン化効率や加速器の 荷 電変換部 を通過後

の 荷電分布 （チ ャ
ージ フ ラク シ ョ ン ）が ，同位体間で 異なる か らで ある．さ らに ，稀 な

同位 体は，イオ ン カ ウ ン テ ィ ン グで ，安定 同位体 は フ ァ ラ デ
ーカ ッ プで ，と い うよ うに

測定手段が 異な る た め ，測定効率や ゲ イ ン を完全 に等 し くする こ とはで きな い ． しか し，

AMS シ ス テ ム を十 分安定 に保 つ こ とがで きれば，測定 される 同位体 比 と真 の 同位 体比 と

の ずれ （比）は
一

定 とみ なすこ とが で きる．その 場合，同位体比が既知で ある標準試料を

測定 し，測定 で 得 られ た同位体比 （measured 　ratio） と既知の 同位体比 （known　ratio）と

の 比 （m ／k 比）を とっ て，そ の シ ス テ ム の 規格化係数 （normalization 　factor）を求め る こ

とが 可能 となる．未知試料の 真の 同位 体比 は，測定値を こ の 係 数で 除す るこ とに よ っ て ，

求め られ る．以上 の よ うに，AMS で は標準試料の 測定は極め て 重要で ある． よ っ て 標準

試料に は ，国際的に コ ン セ ン サ ス の 得 られ て い る共通の もの を用 い る こ とが 望 ま し い ，

3 ．
1°Be−AMS

3．1．ターゲ ッ トと引 き出 しイオ ン

　AMS で は， イ オ ン 源に 装 填する 試料 を タ
ー

ゲ ッ トと呼ぶ ，タ
ー

ゲ ッ ト物質 は，
10Be −

AMS の 場合は ，酸化ベ リ リウム （BeO ）に Nb を混合 した もの が用意 され る．ベ リリウ

ム （Be）原子は，安定 した負イオ ン を作 る こ とが で きな い ．そ の ため，イオ ン 源か らは ，

分子 イオ ン （BeO
−
）と して 引 き出 され る ，イオ ン 源で の イオ ン化効率は ，1％程度で あ

る （Middleton， 1990；Horiuchi，　private　communication ）．　 BeO
一
イ オ ン は ，タ ン デ ム 加速器

の ター ミナル で 乖離 し，Bee＋
イオ ン と O ？

’＋
イオ ン とに分離す る．

3．2．内部 ビーム モ ニ ター法

　
loBe

は，
10Bel60 一

として ，質量数 26で 加速器 に 入射す る．安定同位体
9Be

に 関 して

は， もっ と も豊富 な イオ ン は，質量 数 25 の
9Be160 一

と い うこ とに な る．同位体比 を測定

す る ため に は，質量 数 25 と 26で 逐 次入射 を行 い ，加速後の
9Beq ＋

をマ ル チ フ ァ ラ デ
ー

カ ッ プ で 測定 する こ と も考 えられる． しか し，
1°

Be の 場合， タ
ーゲ ッ ト物質中に 自然 に

含 まれる 天然 の 酸素同位体 （
170

）を利 用 した もう
一

つ の 巧妙 な方法が 存在する ．つ まり

質量数 26 の
9Be170 一

は，同 じ質量数を持つ
10Bel60 一

と同時 に加 速器 に入射 する こ とか ら，

タ ーミナル で 乖離 した
9Beq ＋

イオ ン や
170q ’＋

イオ ン を，特別 な操 作 を経ず に マ ル チ フ ァ ラ

デ
ーカ ッ プ にて 測定す る こ とが で きる ．イオ ン 源で 生 成 した

10Be160 一
と

9Bel60 一
の 比 は

タ ーゲ ッ ト中の
loBe

／
9Be

比 を反 映 し，同様 に
9Be170 一

と
9Bel60 一

の 比 は 天 然の 酸素同位

体比 をする とみ なすこ とが で きる．よ っ て ，観測 された単位時間あた りの
1°
BeQ

＋

イオ ン と
170c ’＋

イオ ン と の 比 は，以 下の ように ターゲ ッ トの
10Be

／
9’　Be 比 と比例関係 にある こ とが期

待 される ：
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［
1°B ・

‘N
］ ［

1‘’B ・
’60 −

］・f，、

コe

［
17

・
q
．

コ ［
9Be16

・
■

］・・
、7届

・49
（3）

こ こで ，f？、
e

は， タ
ー

ミナ ルで の 荷電変換後の Beq
＋

の 荷電分率 （生 成 した正 イオ ン の うち

q＋ の 割合），は 同 じ く oq
’＋

の 荷 電分率ia17／、6 は天然の
170

／
160

比 で ある ．こ の 式か らター

ゲ ッ トの
10Be

／
9Be

比 を正確 に求め る た め に は ，比例係tWf？
e
とf，

9 お よ び a17 ／16 を正確 に

知 る必 要が ある， しか し，前述 の よ うに （
1°

Be／
9Be

比が既知 の ）標 準試料 と の 比 を もっ

て タ
ー

ゲ ッ トの
1°

Be／
9Be

比 を求め る の で あれ ば，比例係数は 双方に共通 とみ なすこ とが

で きるの で ，こ れ らの 項 は キ ャ ン セ ル され る．こ の 方法は ，内部 ビーム モ ニ ター法 と呼ば

れ る （Kobayashi 　et　al．
，
2000）．東京大学 タ ン デ ム 加速器研 究施設 MALT で は， こ の 方法

を用い て お り，タ
ー

ミナ ル 電圧 4．8　MV にお い て ，
10Be3 ＋

と
1705 ＋

を測定 して い る．

3．3．
10Be

の 検出

　
1°
Be の検 出に は Fig，3 の よ うなガ ス カ ウ ン タ

ーを用 い る． こ の よ うなガ ス カ ウ ン タ
ー

中で は，
1°Be とその 同重体

1°B の エ ネル ギ ー損失の 様 子は，　 Fig．4 の よ うに異な る．つ ま

り，同重体
10B

は
10Be

よ り原子番号が大 きく，媒体 中で の エ ネル ギー損 失が よ り大 きい （媒

体中で止 ま りや すい ），よ っ て ，ガ ス カ ウ ン タ
ー
本体の 入 り口 に特別なセ ル を設 け，そ こ

で
10B

の エ ネル ギーを可 能 な限 り損 失 させ た 後で ，ガ ス カ ウ ン ターに て
10Be

の シ グ ナル

を取 っ て い る （Matsuzaki　et　aL
，
2004）．た だ し，　 Fig．4 に示 した エ ネル ギー変化は，平均

的な もの で あ り，実際に は，エ ネル ギ
ー

ス トラ ッ グ リ ン グ と い う現象に よ り，エ ネル ギ
ー

損失をする に従 っ て t
エ ネ ル ギー

分布に広が りが生 じる ．
1°B の

一
部の イオ ン は 、エ ネル

ギ ーを あま り失わ ずに カ ウ ン ターの 主要部まで 入 り込む．そ の た め ，実際に得 られ る ス ペ

ク トル で は，Fig．5 の ように ，　
lDB

の 高 エ ネル ギー側 にテ イル が見 られ る場合 があ る （前

処理 で十分 B を少な くすれば こ の テイ ル は ほ とん ど見られ な い ）．

　Fig．5に お い て ，
1°
Be の 左上 に見えて い る シ グナ ル は，ガ ス カ ウ ン ター入 り口 の 膜 （ハ ー

バ ー
フ ォ イ ル ）表面 に お い て，

10B
（p，

α ）
7Be

反 応 で生 じた
7Be

で あ る ，また， こ の 反

応 に付 随 して生成 した α 粒 子 に よ る シ グナ ル が T
ス ペ ク トル の 左下 に 現れ て い る と考え ら

れ る．
7Be

や α 粒子の シ グナ ル は，前処理で Be を十分精製 す る こ とが で きれ ば ス ペ ク ト

ル 上に現 れる こ とは な い 、 しか し、試料に よ っ て は ，精製が 不十分なため に．B の 混入 を

許 して しま う場合 があ る．そ の 場 合
7Be

は ，ス ペ ク トル 上 で 広域 に連続的に 出現 し，そ

の 一部が
1°Be の 領域に 入る こ とで 測定の バ ッ ク グ ラ ウ ン ドを上昇 （悪化）させ て しまう．

その 際 に，
7Be

の 領域や α 粒子の 領域中の シ グナ ル を数え，それに 基づ い て
10Be

の 領域 に

混入 した
7Be

の 量 （すなわち バ ッ ク グ ラ ウ ン ドの 量） を推定す る方法 もある （Matsushi，

private　communication ）が，測定結果の 信頼性 は下 が らざる を得 な い ．

3．4．
10Be

標準試料

　
1°Be−AMS に お い て は，米国 NISI

’
が提 供 して い る標準試料 （SRM4325 ） と，カ リフ ォ

ル ニ ア大 学 バ ーク レ ー校の KNishiizumiが 2001年 に作成 ・配布 して い る標準試料 （以
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fig. 3. A  gas ionization detector for iOBe-AMS,  An  entrance  cell is set prior to the main  gas
   chamber  to eliminate  the isobar iOB.  [Ihis is currently  used  at  MALfl; '[he  University of  [Ibkyo,
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Fig．5．　 An 　example 　of 　2−dimensional　spectrum 　obtained 　by　the　gas

　　ionization　detector　for　l°Be−AMS ．　In　this　spectrum 鱒B　tail　and 　other

　　signals 　are 　also　appeared ，　They　should 　be　vanished 　if　the　sa」mple

　 pre−treatnlent　is　complete ．

後，KN −standard と称 す る ）を用 い る 研 究 施 設が 多い ．後者 は ，　 ICN （ICN 　Chemica ユ＆

Radioisotope　Division，　Irvine，　California，　USA ） の 提供 した
1°
Be の 標準溶液 を安定同 位体

の
9Be

を加 え るこ とに よ っ て 希釈 した もの で あ る，（元 の ICN 溶 液の
1°
Be 濃度は ，放射

能値 で決 め られて お り，統計誤差が 5％ ある と の こ と で ある （今村 ，
2003）．K 　Nishiizumi

は、放射能 を同位体比 に直す と きに ，当初
］OBe

の 半減期 と して ，当時用 い られ て い た

1．5 × IO6年 とい う値 を用 い た と述 べ て い る （Nishiizumi，2003））．そ の 後，同位体 比の 絶

対測 定 を高精度 （± Ll％）で 行 い ．公称値 を改定 して い る （Nishiizumi，2007）． また改

定 した値に 基づ けば，
1°
Be の 半減期 は （1．36 ± O．07） × 106年 と計算 される ，実は 以 前

か ら，NIST−SRM4325 と KN −standard との 間に は値の ずれ が 存在す る との 認識 が あ っ た

（Nishiizumi，2003；Horiuchi　et　aL，2004）． しか し，　 KN −standard の 公 称値の 改定後には，双

方はほ ぼ整合する こ とに な っ た．

4 ．
26Al −AMS

4．1． ターゲ ッ トと引 き出しイ オ ン

　タ
ー

ゲ ッ トには，ア ル ミ の 酸化物 （A1203）を銀粉末に混合 して プ レ ス した もの を用 い
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る．こ の タ
ーゲ ッ トか ら生成する負 イオ ン として は t 通常は Ar を用 い る．ア ル ミ ニ ウム

の 電子親和力は 0．441eV と，正 で はあ るが，大 き くな い ．その ため，　 Cs ス パ ッ タ
ーの イ

オ ン化効率は，0．1％ 程度に とどまる （Middleton， 1990，
　Horiuchi，　private　communication ），

しか しなが ら，電子親和力が負で あ る マ グネシ ウ ム イオ ン の 生成 を抑 制する こ とが で きる

た め T26Mg
の 干渉 を避 ける事がで きる，実際 には，酸化物 ターゲ ッ トか ら引 き出される

イオ ン電流は，hlO
一
の方が 数十倍大 きな もの として得 られるが，

26MgO 一
の混入 を許 して

しまうと，最終検 出器で ，重大 な同重体干渉が起 きる．

4．2．逐次入射法

　質量数 26 （
26A

ユ
ー
）と 27 （

27Al −
）で ジ ャ ン ピン グを行 う． タ ンデ ム 加速器で の 加速後，

27Ne ＋
は，分析電磁石後の マ ル チ フ ァ ラ デ ーカ ッ プで ，

26N9 ＋

は 最終検出器で測定する．な

お，東京大学 MAILT で は ，加速器の タ ー ミ ナ ル 電圧 は VT　・・　4．3　MV ，電荷は a ＝ 3 を選 ん

で い る．

4．3．
26Al

の 検 出

　ガ ス カ ウ ン タ
ーを用 い る ，イオ ン 源で の 引 き出しイ オ ン と して

26Al 一
を選択す る場合に

は，
26Mg

に よる同重体干 渉 は無視 出来 る， しか し，最終検 出器 に は，
26Al

以外 の成 分が

観測 される こ とがあ り，長時間の 測 定にお い て は，バ ッ クグラ ウン ドに影響する可 能性が

指摘 されて い る （Horiuchi　et　al．
，
　2007），　 Fig．6 は，そ の ような ス ペ ク トル の

一例で あ る．

　最終検出器 へ 紛れ 込 む核種 と して は ，分子 イ オ ン の フ ラ グ メ ン トが 考え られ る． い ま，

質量 数 M の 目的核種イ オ ン が ，加速器入射か ら検出器 へ 向か い ，1r → 1昭 ＋

となる 場合 を

考え る，一
方で ，タ

ー
ミナ ル の 荷電変換 に よ り，質量数 M の 分子 イオ ン （MlX ）が ，質

量 数 M1 に変化 し，　 M ，X
−

→ MIQi
＋

とな っ た とす る．こ こ で もしM1 ／Q， が M ／Q に近 い 値

を とれば 分子イオ ン フ ラ グメ ン トMlo1
＋

は加速後の 質量分析系 を通 り抜 けて最終検出器

に至 るこ とに なる． こ の よ うな可 能性 を検 討す るため に，MAILTにて 実際 の 定量 に用 い

られて い る
26
／U3

＋

を中心 に，　 M ／Q−E／Q 平面上 に分子イ オ ン フ ラ グ メ ン ト候補を図示 した

もの が，Fig．7で ある．

　中心 に プ ロ ッ トされ て い る
26A13 ＋

の （M ／Q ＝8．7）直 近 に，酸化 ベ リ リ ウ ム （BeO ）分

子 を構成する
1702 ＋

（M ／（？＝8．5） と
9Be1 ＋

（M ／Q ＝9，0）が 存在する こ とが 分か る．また，

こ の 場合の 酸化 ベ リリウ ム分子 （
9Bel70

）の 質量 数は
26A1

と等 しい 26 に なる こ とか ら，

加 速器前後 の 両 質量分析系 を潜 り抜 け る可能性 を持 つ こ とが示唆 される．すなわち，Fig．

6 の   と  は ，そ れ ぞ れ ，
9Bel ＋

お よ び
1702 ＋

で ある可 能性が 高 い ．なお，
26Al

の 分析で は，

同一の 試料に て
1°Be も同時に分析される こ とが 多く，精製前の もとの 試料に は Be の キ ャ

リ アが 加 えられ て い る． よ っ て ，
26AI

分析用 の ターゲ ッ ト中に も，ご く微量 の BeO が混

入 す る こ とは，十分 予想 され得 る．また，
1702 ＋

に つ い て は，仮 に エ ネル ギー
の 分散に よ

り分析電磁 石 を通 り抜 けた とする と，
26Al3 ＋

に比 して 2％ ほ ど高い E／Q を持つ こ とになる

（Fig．7）．これ は，最終検出器の 直前 に設置 されて い る静電デ ィ フ レ ク タ
ー

の値 を変化さ

せ た際 に得 られ る観測結果と整合する （Matsuzaki　et　a1．
，
　2000）．こ うした分子 イオ ン の フ
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Fig．6．　 A 皿 example 　of 　2−dimensional　spectrum 　obtained 　by　the　gas

　 ionization　detector　for　a　long　term　
2GAI −AMS 　measurement ．　Several

　 peaks　other 　than　
26AI

　are 　observed ，

ラ グ メ ン トは， 目的核種の 質量数が大 き くなる と よ く見 られ る よ うに なる （Matsuzaki 　et

al．，　2007b）．分子 イオ ン の フ ラ グメ ン トは，荷 電変換 で の 分解 に よ り，エ ネル ギ ーは小 さ

くな っ て い る． した が っ て ，Fig．6 の よ うな二 次元 ス ペ ク トル で は、 ト
ー

タ ル エ ネル ギー

の 小 さい 方 （図 中に て 相対的に左下の 方向）に現れ る． しか し，Fig．6 で は，エ ネル ギ
ー

の 高い 部分 に も，何 らかの シ グナル （  ）が認 め られ る．例 えば加 速器 にて 3＋ よ り高い

エ ネル ギ
ーを得 られ る 4 ＋ の 電荷を持つ 核種の うち，

26
／ず

＋

と M ／Q が 近 い もの に は T 質量

数が 34の
34S4 ＋

や質量数 35の
35c14 ＋

が挙 げ られ る （Fig．　7）．す なわ ち，  は、こ れ ら ど

ちらか （もし くは両方）の シ グナ ル で ある可 能性が 考え られ る．ただ し，こ の ような重 い

核種が入射 電磁石 を通 り抜ける メ カ ニ ズ ム に つ い て は，不明で ある．

4．4．
26Al

標準 試料

　
261U −AMS の 標準試料は，や は り，　 K 　Nihiizumi に よ りNI畊 一SRM4229 （比放射 能 38．79

Bq／g （± 1．1％）） を出発物質 として ，安定同位体
27Al

を加 えて 希釈 され た もの が ，配布 さ

れ てお り，こ れ を用 い る研究施設が多い ．同位体比 を算出す る際 に用 い た半減期は ，7．05

× 10b　yr で ある （Nishiizumi，2004）．

N 工工
一Eleotronio 　Library 　



The Japanese Geomorphological Union

NII-Electronic Library Service

The 　Japanese 　Geomorphologioal 　Union

Be −10 お よ び Al−26 の 加速器質量分析 127

＋
σつ一
く
 

NO

一

で

Φ
N

＝

σ

F
＝
O
⊂

1．2

1．15

1．1

1．05

1

O．95

＄ ・9

0．85

日QMi騨
δ…

7 丁
r　一

一
＿＿L 』LL ＿＿＿・

能罷 i｝
9
黔駄．

∴

上⊥
．墜

．

、6AI 、＋

潔勲蠶驫
一
〜

・

圜｝i卜．自

ド
．
1

■．
　 　 　 糞．ご

…
35CI4 ＋ 1， ．1

　 　 　 廾 …’　　 　　 　 　・昌・．．厂　｛・

十 す

・1鷺
π寸

濾

const ，

0．8
　 0，8　　　0、85　　　 0、9　　　0，95　　　　1　　　　1．05　　　 1．1　　　 1．15　　　 1．2

ルf／Q　normalized 　to　26A13 ＋

Fig．7．　 Molecular　fragments　positioned　near 　
26A13 ’

　in　E／Q・ハf／Q　space ．

　　
1702 中

and 　
gBel ＋

are 　possible　candidates ，　In　the 且gure ，
　positions　of

　 stable　isotopes　
32S 弓＋

，

34S 吐＋
and　

35C14 ＋
are　also　plotted，　though　how

　 these　ions　could 　pass　through 　the　injection　magnet 　is　not 　known．

5 ．お わ り に 一東大 MALT −AMS と in　situ　CRNs の利用一

　MALT で は ，1980年代 よ り，
10Be −AMS お よ び

26A1 −AMS の 開発 に 取 り組 ん で きた．

1993年 に新 たに米 国 NEC 社 製の ペ レ トロ ン 5UD タン デ ム 加 速器 が導入 され，1998年に

現在の ガ ス カ ウ ン タ
ーが設置されて以 来，高い 性能で

loBe −AMS と
26Al −AMS の ル

ー
チ ン

測定を行 っ て きた ．両核種 を測定で きる AMS 施設 は， 日本で は長 ら く東京大学 MALT の

み で あ っ た．また，我が国で in　situ　CRNs を利用 した応用研究を開始 し，育ん で きた の も

MAILT 施設で ある．　 Fig．8 は，東京大学 MALT の ビ ーム ラ イ ン で あ る （Matsuzaki　et　aL
，

2007a）．AMS ラ イン で ある 1B コ
ース を見る と，タ ン デ ム 加速器をは さん で ，低 エ ネル ギ ー

側 （上 流側） と高エ ネ ル ギ ー側 （下 流側）そ れぞ れ に ，静電分析器 （図中の ES ．Analyzer

お よ び E．C．Analyzer） と分析電磁石 （図 中の Injection　Magnet お よ び Analyzing　Magnet）

が 設置 され て い る こ とが 分か る ．MALT で は ，　 AMS 以外 に も，　 NRA ，　 PIXE，　 ERDA な ど

の ビーム 分析技術が 開発 ・運用 されて い る （Fig．　8）．

　最後 に，東京大学 MALT −AMS の性能 （Table　1） を参考まで に 紹介する ．
1°BeAMS の

場合 は t イ オ ン源で の イ オ ン化効率がお よそ 1％，加速器 ター
ミナ ル で の電荷 3＋ の 荷電

分率がお よそ 10％で あ り， こ れ らを総合 した
10Be

の 検出効率は ，お よ そ 10
−3

とい うこ

とに なる．第 1節で 述べ た よ うに ，
1°Be の 生 成率 は ，3−30　atoms ／g・quartz／yr で ある か ら，
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Fig.

 MagnettB)AMS

Microhgam

 8. Beam  lines of rmT  (Micro Analysis Laboratory, Tandem  accelerator),  The University
of  [rbkyo (Matsuzaki et  al, 2007a) .

[Ibble 1. Summary  ofAMS  performances  at MALT  (Micro Analysis Laboratory, Tandern accelerator),
   

'Ihe
 University of  

'Ib
 kyo.i

℃ AMS ]UBe-AMS ueN.AMS 3,tcltAMS I29I-AMS

Target Graphite BeO A120n AgCl --Aglt.
TypicalCurrent20vACMFC02-1,12C)5pA(MFC02-2,9Beiao')500nA(MFC02-3,ZTAI-)

'
2(]pA(MFC02-2,H

℃1-)5pA(MFCU22,i2il-)

Injection SequentialInjectionStatic SequentialInjectionSequentialInjectionSequentialInjeetion
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1000 年の 照射年代で
，
104atoms ／g 程度の 濃度となる．化学処理 の 収率 も考 えれば，数％

の 誤差で 測定するため には，100g 程度 の 石英が必要 と な っ て くる．同様 に して
261U −AMS

の 場合 は，イオ ン化効率が 0．1％，3＋ の 荷電 分率が約 30％で あ る か ら，
26Al

の 検出効率

は 10
−4

台 とな る．
26Al

の 生成率は ，
10Be

よ りも高 く，20−200　atoms ／g−quartZ／yrで あ り，

1000年の 照射年代 で ，105atoms／g 程度の 濃度 と なる． したが っ て ，100　g 程度の 石英を

精製すれ ば，
26A1

原子検出数 1000カ ウ ン ト以上の 測定が可能 で ある，

引　用　文　献

Bierman，　P　R．（1994）Using　in　situ　produced　cosmogenic 　isotopes　to　estimate 　rates 　Qf　landscape
　　evolution ：A 　reView 　from　the　geomorphic 　perspective：Journal　of　Geophysical　Reserach，99 （B7 ），

　　 13，885−13，896．
Cockburn，　H．　A．　P．　and 　Sumrnerfield，

　M 　A．（2004）Geomorphological　applications 　of 　cosmogenic

　　isotope　analysis：Progress　in　Physical　Geopraphy， 28，1，1−42．
Horiuchi

，
　K ．

，
　Matsuzaki，　H ．，　Osipov，　E．，　Khlystov，0 ．　and 　Fujii　S，（2004）Cosmogenic　

l°Be　and 　
26Al

　　dating　of　erratic 　boulders　in　the　southern 　coastal 　area 　of 　Lake 　Baikal，　Siberia：Nuclear　Instruments

　　 and 　Methods　in　Physics　Research　B，223 −224
，
633−638．

Horiuchi
，
　K

，
　Matsuzaki，　H ．，　Ohta，　A ．，　Shibata，　Y 　and 　Motoyama 　H ．（2007）Measurement 　of　

26Al
　in

　　Antarctic　ice　with 　the　MALT −AMS 　system 　at　the　University　ef　Tokyo ：Nuclear　lnstruments　and

　　Methods　in　Physics　Research 　B
，
259

，
　625−628．

今村峯雄 （2003）東大 AMS 用標準に 関する メ モ ：
“
加速器 Gl4 年代測定の実験室間の 比較検定

”
平

　　成 14年度科学研究費補助金 （基盤研究 ；研究代表者 ： 中村俊夫）研究成果報告書，58−61．
Kobayashi，　K ，　Matsuzaki ，　H ．，　Hatori，　S．，　Nakano ，　C．，　Yamashita，　H ．

，
　Makita，　H．　and 　Sunohara，　Y （2000）

　 　 Multi−nuclide 　AMS 　With　a 　middle −sized 　tandem 　accelerator 　of 　 MAILT ：Nuclear　Instruments　and

　　Methods　in　Physics　Research　B，172 ，　75−81．
Matsushi，　Y ，　Wakasa，　S，，　Matsuzaki，　H ．，　and 　Matsukura ，　Y （2006）Long ・term 　denudation　rates 　of

　　actively 　up1而 ng 　hillcrests　in　the　Boso　Peninsula，　Japan，　estimated 　from　depth　profiling　of　in　sitU−

　　produced　cosmogenic 　
ioBe

　and 　
z7Al

：Geomorpholegy，　82，　p，283−294．
松 四雄騎 ・若狭 　幸 ・松崎浩之

・
松倉公憲 （2007）宇 宙線生成核種

／0Be
お よ び

26A1
の プ ロ セ ス 地形

　　学 的応用 ： 地形，28 ，87−107．
Matsushi

，
　Y 　a皿d　MatSuzaki，　H ．（2010）De

’
nudation 　rates 　and 　threshold　sl  pe　in　a　granitic　watershed ，

　　centra1 　Japan：Nuclear　lnstruments　and 　Methods　in　Physics　Research　B ，268 ，1201−1204．
Matsuzaki ，　H ．，　Tanikawa ，

　M ．
，
　Kobayashi

，
　K 　and 　Hatori

，
　S．（2000）Develepment　of　a　gas　counter 　for

　　AMS 　measurement 　of　
loBe

　and 　
26Al

　of　cosmic 　spherules ：Nuclear　lnstruments　and 　Methods 　in

　　Physics　Research　B，172 ，92−99．
Matsuzaki，

　H．，　Nakano，　C．，　Yarnashita，　H ．
，
　Maejima

，
　Y

，
　Miyairi

，
　Y

，
　Wakasa

，
　S．　and 　Horiuchi

，
　K．（2004）

　　Current　status 　and 血 ture　direction　of　MALT ，　The 　University　of 　Tokyo ：Nuclear　lnstruments　and

　　Methods　in　Physics　Research　B，　223 −224 ，218−223，
Matsuzaki

，
　H ．，　Nakano ，

　C、
，
　Tsuchiya

，
　S．Y．

，
　Kato

，
　K ．

，
　Ma （｝jima，　Y ，

　Miyairi
，
　Y

，
　Wakasa

，
　S．

，
　and 　Aze

，
　T

　　（2007a）Multi−nuclide 　AMS 　perfor皿 ances 　at　MALT ：Nuclear　lnstruments　and 　Methods　in　Physics

　　 Research　B，259 ，36−40．
MatSuzaki

，
　H ．

，
　Murarnatsu

，
Y

，
　Kato

，
　K

，
　Yasumoto

，
　M ．　and 　Nakano

，
　C．（2007b）Development　fo　

i2”1−AMS

　　system 　at　MALT 　and 　measurements 　of　
l291

　concentrations 　in　several 　Japanese　soils ：Nuclear

　　Instruments　and 　Methods　in　Physics　Research　B，259 ，721−726．
Middleton

，
　R．（1990）

」」A 　Negative　Ion　Cookbook ”
，
　Dept．　of 　Physics

，
　University　of 　Pennsylvania，

　　unpublished ．
Nishiizumi

，
　K （2003）

loBe
，
26Al

，
36C1

，　and 　
4iCa

　AMS 　Standards ：

“
加速ee　C−14 年代 測定 の 実験 室間 の 比

　　較検定
’
平 成 14年度科学研究費補助 金 （基 盤研 究 ；研 究代 表者 ： 中村俊夫）研究成果報告書，

　 　 46−57．

N 工工
一Eleotronio 　Library 　



The Japanese Geomorphological Union

NII-Electronic Library Service

The 　Japanese 　Geomorphologioal 　Union

130 松　崎　浩　之

Nishiizumi，　K （2004）Preparation　of　
25Al

　AMS 　standards ：Nuclear　lnstruments　and 　Methods 　in　Physics

　　Research　B，223 −224 ，388−392．
Nishiizumi

，
　K．

，
　Imamura

，
　M ．

，
　 Caffee

，
　M ，　W ，，　Southon　J，　R，，　Finkel，　R，　C ．　and 　McAninch ，　J，〔2007）

　　Absolute　calibration 　of
］eBe

　AMS 　standards ：Nuclear　Instruments　and 　Methods 　in　Physics
　　Research 　B ，258 ，403413 ．

産業技術総合研究所深 部地 質環境研究 コ ア 編 （2012）概 要調査 の 調 査 ・評価項 目に 関す る 技術資料

　　一立地要件へ の 適合性とそ の 根拠とな る 調査紀果 の 妥当性 一
： 地質調査総合 セ ン ター

研究 資料

　　集，560 ．

若狭　幸
・
森 口 有里

・
松崎浩之

・
松倉公憲 （2004）原位置宇宙線生成核種年代測定法 ： 侵食地形変

　　化 速 度 の 解 明へ の 適 用 ：地形，25、247−265 、

若狭　幸 ・松崎浩之 ・松倉公 憲 （2008）宇宙線 生 成核種 濃度か ら 推定 され る 木曽川上流寝覚 ノ 床 に

　　おける下刻速度 ：季刊地琿学，60，69−76、

N 工工
一Eleotronio 　Library 　


