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4°Ar−3°Ar 法 に よ る 年 代 測 定

基礎 とその 問題 点

兼　　岡 一　　郎
＊

Age　determinations　 by　the　
40Ar − 39Ar

　method

　　
− Principles　and 　related 　problems一

Ichiro　 KANEOKA ＊

Abstract 　The 　
40Ar −39Ar 　method 　has　a　lot　of 　merits 　as　a　dating　tool ｛br　rocks 　and 　minerals

over 　the 　conventional 　K −Ar　 method
，
　especially 　when 　it　is　 accompanied 　with 　the 　stepwise

heating　technique ．　 In　order 　to　gct　reliable 　ages 　by　this　method
，
　howevcr

，
　appropriate 　prc−

cautions 　are 　necessary 　including　the　conditions 　of　neutron 　irradiations正br　samples 　and 　the

kinds　of 　used 　materia 正s．　 In　favourable　cases ，　the 　
40Ar −39Ar 　method 　can 　recover 　the 　original

4ge　of 　a 　sample 　even 　if　it　was 　moderately 　disturbed　by　a 　later　evcnt ．　 Generally　terrestrial

samples 　show 　 more 　 complex 　 age 　patterns　 compared 　 with 　those 　 of 　meteorites 　 and ！or 　lunar

rocks 　when 　they　are 　disturbed．　 There　still　remain 　some 　fhndamental　problems　to　be　solved 　in
this　method 　in　order 　to 玉nterprete 　the　40Ar − 3DAr

　age 　pattern　of 　terrestrial　samples 　properly．

1・ 40At −39Ar 法はい かに発展 したか

　
40Ar −seAr

法 は ，基本的に は K −Ar 法 と同 じ　
t‘
時計

”

を用 い た 岩石
・
鉱物 の 年代測定法の

一種で あ る．K （ヵ

リ ウ ム ）は 多くの 岩石 ・鉱物 に 含 ま れ て い る が
， その 同

位体 の うち
4 °K は半減期約 12・5 億年 で

4 °Ar に 壊変す

る．K の 同位体組成 は 地球構成物質中で は ほ とん ど同 じ

と考 え られて お り，

40K
の 飜合 も同 じ年代 で 比べ る と他

の K の 同位体に対 して一一faで ある．現在 ，
40KfK 　at 　1．167

x　10“

（原子 比 ） の 値 を もつ と され て い る （STEIGER ＆

JAGER　 l977）．一つ の 試料中 の 放射性起源
4°Ar ＊ とK の

比 は 年代 と共 に 増加 し， そ の 比 を 測 定す る こ とに よ っ て

年代測定 が で ぎる．K −Ar 法 で は K と 4°Ar を 別 の 方

法 で 定量す る．それ に 対 し 4°Ar −39Ar
法 で は 試料を速中

性子で 照射 し ，

39K か らつ くられ る
39Ar

（半減期約 270

年〉を 用 い て 年代を 4°Ar ＊

〆
agAr

比 か ら算出す る．す な わ

ち直接K の 定量 をする 必要が な く，
Ar 同位体比 測定の

み で年代が求 め られ る．こ の こ とが K −Ar 法 で は得ら

れない 多 くの 利点を生む が，それ らに つ い て は 次節 で 述

べ る．

串 來京大学地震研究所．Earthquake 　Research　 Institute，　University
　 or　Tekyo，　Bunkye・kuJ　Tokyo．113　Japan．

　
40Ar −39Ar 法 は ， 1962年 に 酔ます で に SIGuRGEIRssoN

が そ の 原 理 な どに つ い て 報 告 を して い る ．しか し，原 文

が ア イ ス ラ ソ ド語で書か れ て お り，
ア イス ラ ン ド大学 の

紀要的 な もの に載せ られ て い た た め，彼の 論文 は 限 られ

た 人 の 眼 に しか 触 れ な か っ た ，こ の 方法 が 注 目さ れ だ し

た の は ， MERRIHuE ら （MERRIHuE ，
1965 ；MERR 田 uE

＆ TURNER 　 I966＞が 隕石 に こ の 方法を 応用 し て成果を あ

げ始 め て か らで ある ．MERRIHUE は 1965 年に 事故死 し

て し ま っ た が ， その 後 TURNER が 精 力的 に こ の 方法

の 開発に 取 り組 み，多 くの 貢献を し た．彼 は こ の 方法

を 隕石 の 熱史 の 解明に 応用 し （例，TuRNER 　1968
，
1969，

1970a ；TuRNER 　 et 　 aL
，
1966），また，こ の 方法を行 う

際 の 中性子照禦 の 最適条件などを調べ て い る （TURNER ，

1977）．　 さ らに Apollo ミ ッ シ ョ
ソ に よ りわ れ わ れ の 手

に もた らされた 月の 岩 に 対 して も， 彼は
4°Ar −39Ar 法 に

よ っ て 年代を求め ，得 られた値 の 信頼性が高 い こ とを実

証 した （例，TVRNER
，
1970b

，
1971 ； TURNER 　 et　 al ．

，

1971）．そ の 後，月 の 岩 の 年代測定に 対 して ，
40Ar −39Ar

法 を 用 い る こ と が一
種 の 流行 に す らな っ た （例， ALEX −

ANDER 　 et　 al．
，
19ア2 ；HusAIN 　 et　 al ．

，
1972 ；KIRsTEN 　 et

al ．
，
1972 ；PoDosEK 　 et 　 aL71972 ），また，各種 の 隕石 の

年代測定 の た め に も，こ の 方法は さ ま ざ ま に 利用され て
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｛司Ar 損 夫の な い 鳩合

0

ρ
’

〜

｛b）二 次 的 影 響 を畳 け て Ar が
一

部失 わ

れ た 場 含

あ

ズ

’

あ

　 t1

（＝t
’
）

あ

’

｛C ）（b）と同 じだ が 1薮温 の フ ラ ク シ ョ ン で

見せ か け の 吉 い 年 代 が み ら れ る場 合

島 ：岩 石 の 竺…成年 代

！鵬：岩 石 が ＝ ：k 的 な 影響 を 受 け た 年 代
t
’
： 見 か け の K −Ar 年 代

　 （d｝二 次的 影響 の ため に完全に 元の Ar が 　　 （e ）変 質な どに よ る Ar 織 夫 の た め ．高

　 失 わ れ た 場 合 　　 　　　　 　　　　 　　 温 フ ラ クシ n ン に の み 意 味 が あ る 場 合

第 1 図　
40Ar −3eAr

法 に よ り得 られ る年 代 パ タ ーソ ．縦 軸 は 各 温 度 段 階 毎 に 脱 ガ ス され る
39Ar

の 全 体 の

39Ar
に 対 す る 割 合 を示 す ．横 軸 で 左 側 か ら右 側 に 向 うに し た が い ，脱 ガ ス 温 度 は 高 く な る．

きた （例 ，
PoDosEKs　 l971 ； BoGARD 　 et　 al ．

，
1976 ；JEss−

．BERGER 　 et　 al．，1980 ；JF・ssBERGER 　 1982 ）．南極 か ら大 量

に 採取 された 隕石 に 対 して も T4eAr
−3eAr 法 に よる年

代測定が筆者らに よ っ て 行われ て い る （例，KANEOKA
，

1983）。

　
一

方で ，4°Ar −39Ar
法 の 火山岩や 変成岩へ の 応用 もさ

ま ざま に 試み られ た （例，GRAsTy ＆ MITcHELL，1966；

DUNHAM 　et 　al ．，1968）．さ らに 方法 そ の もの に 対 す る 基

礎的 な 実験もい ろ い ろ と試み られ ， その 有効性お よび問

題点などが 明らか に された． （例， MZTCHELL ， 1968 ；

BERGER ＆ YoRK ，1970； DALRyMpLE ＆ 　LANpHERE ，

1971）． 40Ar −agAr
法で は，試料に 二 次的影響 が及 ん だ

度合 い の 違い に よ っ て 低温お よび 高温部か ら脱 ガ ス さ れ

る Ar 同位体 の 示 す年代が 異な っ て くる．高温部 か ら脱

ガ ス さ れ る成分ほ ど，一
般的に は 二 次的影響 が及 ん で い

ない ，こ の こ とを利用 して ， 海水 に よ る変質 を 受けやす

い 海底岩石 の 生成年代や ，変成岩の 変成を 受けた 年代な

どを 求 め る こ とに 用 い られ た （例，CLAGUE ＆ 　DALRY −

MPLE ，1973　； OzlMA　＆ 　SAITo
，　1973　； DALLMEYER ，

1975），また，39Ar
は その 鉱物内に お け る捕獲位置 が 異

な る こ とが 予想 され る ．そ の 結果 ， そ れ ぞれ の 主要な脱

ガ ス 温 度 が 異 な る の で ，40Ar −sgAr
法 と段階加熱法 を用

い て 過剰
4eAr

の 性質を調べ る こ とも行わ れた （KANE −

oKA ，1974 ；LANpHERE ＆ DALRYMpLE
，
1976）．

　
4°Ar −agAr

法 で 段階加熱を行 うと．脱 ガ ス され る
39Ar

の 全 体 に 対す る割合を 横軸 に と っ た と き の 49Ar −39Ar 年

代 の 変化は，それぞれ の 場合に 応 じて 第 1 図 に 示 す よ う

な例が 考えられ る．こ れ らに つ い て は 次節 で 触れ る．第

1図 に 示 され る 年代パ タ
ー

γ で は ，い ず れ の 場合 もい く

つ か の 連続 し た 温度段階 で 同 じ年代値を示す とぎ，その

年代値は 地学的 に も有意義 で あ る と され る こ とが 多 い ．

し か し と きに は ，他 の 年代測定法で 約 38 億年前に 生成

した こ とが 知 られ て い る西 グ リーン ラ ソ ドの 岩石中 の 黒

雲母 の よ うに ，見か け上 各温度段階で
一

定 の 年代値を示

し なが らそ の 値が約 50億年と な っ て ， 地球生成以来 の 年

代を 越 え て し ま っ た 例 もあ る（PANKHURST 　et　 al．
，
1973）．

また 第 1 図 の よ うな年代 パ タ
ーン とは異 な っ た 例も少 な

か らず見い だされ，それ らに 対 して も必ず し も十 分 な 説

明が 与え られ る とは 言 い 難 い ．

　 40Ar −39Ar 法で は ， 各試料 に 対 し段 階加 熱 を行 うと各

温 度段 階で 扱 う Ar 量 が 少な くな り，また 中 性子 照射 に

よ っ て 生 じた
39Ar

以外 の 二 次 的 な Ar 同 位体 の 補正 の

影響が 大 きくなる た め ，こ の 方法は 主 とし て 第三 紀 よ り

古い 試料 に 適用 さ れ て きた ． し か し，最近 で は ， 王Ma

（1Ma ＝工00 万年）以下 の 若 い 試料 に 対 し て も
4 °Ar −39Ar

年代が 報告 され て い る （例 ，
RAD エaATi 　di　BRozoLo 　et 　al ．，

1981）．

　また ， 中性子照射 した 試料中の 各粒子 ご とに レ ーザ ー
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を用 い て脱 ガ ス を 行 い
， 各粒子 ご と の

4°Ar −39Ar 年代 を

推定す る こ とが 流行に な っ て い る．（例 ，
YORK 　et　 al ．

，

198i ；MALusKI ＆ ScH 八 EFFER ，1982）．も っ と も 10 年

以上 前か ら， こ の 方法 は 月 の 岩の 各粒子などに 対 し て

4°Ar −SgAr
年代を 求 め る こ とに 適用 され て きた （例 ，

MEGRuE
，
1973 ；PLIENINGER ＆ ScHAEFFER ，1976）．

　 こ の よ うに ，40Ar −agAr
法は Ar 同 位体比 の 測 定の み

で 年代値 が 算出で きる とい う利点を活か し て，さ ま ざま

な利用 の 方法が ある ．以下に その 基本的 な 内 容 に つ い て

概括す る．

2． 40Ar −3eAr
法 の 特徴

　前節で も少 し触 れ た が ，

4°Ar −39Ar 法 は 従来 の K −Ar

法 と比べ て 多 くの 異な っ た 特微が あ る t それ らを 列挙す

る．

　
4eAr −39Ar 法で は K

，

40Ar を 定 量す る 代 りに Ar 同

位体比 の 測定 の み で 年代値 が 算出で きる ．その た め に

K −Ar 法 に 比べ て 次 の よ うな利点が あ る ．

　 （a ）　中性子照射 で つ く られ た sgAr と 放 射 性 起源

　　 40Ar ＊
は ，試料中の 同

一
部分 か ら生 じた もの と 見な

　　す こ とが で きる．そ れ ゆ え，試料中 の K の 分布の 不

　　均
一

性 な どが 原因 とな っ て 生 じ る 年代 の 誤差を 最少

　　限 に す る こ とがで きる．

　 （b ）　試 料 自体 の 重量 は 年代 の 計算 に は 不 必 要 な の

　　で
， 重 さ の 測定 の 際 に 生 じる 測 定誤差 は 原理 的 に 含

　　 ま れ な い ．

　 （c ）　同 位 体 比 の み の 測 定 な の で，用 い る試料 の 量 は

　　K −Ar 法に 比 べ て 相対的に少な くて よ い ．

　 （d）　同位体比の 測 定 は，定量 す る こ とに 比べ て 測定

　　精 度 が 良 い の で ，年 代 測 定 値に 対 す る精度 を 向上 さ

　　 せ る こ とがで ぎ る．

　 （e ）　K の 定量をす る必要がない の で，K 分析 の ため

　　 の 分 析 技 術 ・機器 を 要 しな い ．

　 ま た，試料 の 加熱温度 を 段階的に 変 え，各温度段階で

脱 ガ ス され る Ar に つ い て の
40Ar −sgAr

年代を 求め る

こ とが で きる．異 な っ た 温度で 脱 ガ ス され る Ar は ， 試

料中の 異 な っ た 部 分 に 捕 獲 され て い た 可 能性 が あ り，変

質など 二 次的な 影響 に 対 し て そ の 失わ れ る 割合が異な

る ．こ の こ とを利用 す る こ とに よ り，従来 の K −Ar 法

とは ま っ た く異 な っ た 利点が 得 られ る．す な わ ち ，

　 （f ）　二 次 的 な加熱などの 影響 を 受け て Ar の
一部 が

　　失なわれ て も，高温部で 脱 ガ ス され る Ar に 対 し て

　　 は 影響 が 及ぼ な い ．こ の よ うな場合，高温部分 で 脱

　　 ガ ス さ れ る 成分 は
一定 の 年代値（プ ラ ト ー年代 と呼

　　 ぶ ）を 示 し，そ の 値 lm　：次的な影響を受けない 時 の

　 年代に 椙 当す る （第 1 図，b，　 c，　 e ）．

　（g ）　 （f ＞の 二 次的影響 が 比較的 短か い 加熱作用 （例 ，

　 衝突 に よ る 加熱）に よ る 場合，低温で 見い だ さ れ る

　　年代が 二 次 的 な影響を 与 え た 年代に 相 当す る （第 1

　　図，b
，
　 c ）．

　（h ＞　 試料が 変質 し て い て もそ の 影響が 低温 部で 脱 ガ

　　ス され る Ar の み に 及 び，高温部 で プ ラ トー年代が

　　得 られ る場合 は，試料 の 生 成年代が 得 られ る （第 1

　　図，e）．

　（i） 4°Ar −3eAr
年代 の 各温度段階 に 対す る値 の 分布

　　パ タ
ーソ か ら ， 試料中の 過剰 40Ar

の 存在の 有無が

　　推定で きる．

　（j）　同
一

試 料 か ら各温度 段 階 毎 に 4°Ar 」 9Ar
年代が

　　得 られ る の で ， そ れ らが
一

致す るか 否か で 1個 の 試

　　料か ら得 られ た年代値 の 信頼性が検討で き る．

　（k ） 中性子 照射 に よ っ て agK か ら生 じ る 39Ar や

　　
4°Ca か ら生 じ る

37Ar
を用 い て ，そ れ ら と脱 ガ ス 温

　　度 の 比較か ら，大気 Ar の 捕獲位置 の 推定がで きる

　　（｛列，　KANEOKA ，1974，　1975）．

　（1）　高温部 で脱 ガ ス され る成 分 は相対 的 に 大気 Ar

　　の 影響が 少 な く，年代値算出 の 際 の 精度が相対的に

　　良 くな る。

　以上 は 通 常の K −Ar 法 に 比べ て の 利点で あるが，
4°Ar −39Ar 法 に も い くつ か の 短所が あ る ．そ れ らを 以 下

に 記す．

　（a ）
4°Ar 」 9Ar

法 で は 試料 を 速中性 子 照 射 す るの

　　で ，適当な規模 の 原子 炉 の 利用が で きる こ とが 必要

　 　 条 件 で あ る．

　 （b ＞　中性子照封 し た 試料 は 放射性をもつ の で ，そ の

　　取 り扱 い の た め の 諸設備 が 必 要 ．

　 （c ） 試料 を 中性子照射す る と 試料中 に 生成 され る

　　 Ar は 年代算出に 必要な
sgAr

の みで な く，
　

seAr
，

　　
3TAr ，　 SSAr ’，4°Ar な ど も生 じ る （ee　1表）．年代計算

　　 の 際 は こ れ らの 妨 害 同 位体 の 補 正 が 必要 で ある が，

　　そ の た め の 補正因子 の 正確な決定は 必ず し も容易で

　　 は ない ．

　（d ）　 （c ＞で 述べ た 補 正 の 影 響 は ，K 含 量 が 少 な い ，

　　若 い 年代 （例 ，
lMa 以下）の玄武岩 な どに は特に 大き

　　 い ．その 補正 の 影響を考慮 す る と，
4 °Ar −39Ar 法に

　　 よ っ て 得た 非 常 に 若 い 試 料 の 年代値 は，通 常 の K −

　　 Ar 法で 得 た 年代 よ り精度 が 悪 くな りや す い （DAL −

　　 RY ］　PLE ＆ LANpHERE
，
1971）．

　 （e ）　中性子照 射 に よ り Ga か ら生 じ た Ar の 補正 に

　　は 億の 元 素 か らは 生成 され な い
37Ar を 用 い る が ，

　　 そ の 半減期 は 35・1 日 しか な い ．中性子 照射後試料

N 工工
一Eleotronio 　Library 　



The Geological Society of Japan

NII-Electronic Library Service

The 　Geologioal 　Sooiety 　of 　Japan

26 兼　　岡 　　
一

　　郎

第 1表 　中性 子 照 射 し た 岩 石 ・鉱 物 中 に 含 まれ る Ar 同 位 体 ．

Ar 同 位体 の 源
36Ar37Ar3 呂Ar39Ar40Ar

大気 Ar   ○ ○ ○

放射 陸起源 Ar ○

宇宙線起源 Ar〔b， ○ ○ ○

捕獲 Ar⊂b） O ○ ○

中性子照射に よ り生成し た K 由来 の Ar   ○ ○ ○

中性子照射 に より生 成 した Ca 由来 の Ar   ○ ○ ○ ○ ○

中性子照射 に より生成 した CI 由来の Ar（el ○

（a） 存在比 （原子比）；
36Ar （0．337％），

3sAr （0．063％），40Ar （99．600％）．

（b＞ 隕 石 ・月の 岩 な ど，地球外物質 の 場合 に 存在．

　　た だ し捕獲 Ar につ い て は，地 球 深 部 物 質 中 な ど に 含まれ る放射性起 源 以外 の Ar を意

　　味する こ と も多い ．

（c ） 主な核反応 ；
39K

（n，　d）3SAr ，41K （na ，β
’
）

39Ar ．

　　　　　　　　
3eK （n，　P）

39Ar ，

　　　　　　　　 40K （n，　p）
4eAr ，41K （n ，　d）4°Ar．

（d） 主な核反応 ；40Ca （n ，
　na ）

35Ar
，

　　　　　　　　
4 °Ca （n ， α ＞

37Ar ，

　　　　　　　　
nCa

（n ，
　n α ）

3SAr ，

　　　　　　　　
42Ca

（n ， α ）
39Ar ，

　　　　　　　　 4sCa （n ，
　a ）

40Ar
，

“ Ca （n ，
　na ）

40Ca ．

（e ） 主な核 反 応 ；3TCI （n ， γ， βつ
38AL

　　の Ar 抽 出 ・分析 まで に 1年 以 上 の 期 間 を お くと ，

　　そ の 量 は 元 の 1000 の 1 以下に な っ て 正 確 な補 正 が

　　で きな くな る．

　（f＞ 通常の K −Ar 法 に 比 べ て ， 1 つ の 年代 を 得 る

　　まで の 労力 ・時間 ・費用などが多くか か る．また ，

　　実験的 に 細心 の 注意を 払 っ て も，意味の あ る プ ラ ト

　　
ー
年代 が 得 られ る こ と は 必 ず し も保証 さ れ て い な

　　い ．こ れ は 試料 の 受け た 環境条件 に よ る．

　上 述 した よ うに ，

4°Ar −seAr 法 は さ ま ざ ま な利点を有

す る が，段 階加 熱法を 用 い て まつ の 年代 を得る た め に 必

要 な 労 力な どは K −Ar 法 に 比 べ て か な り多い ．した が

っ て
，

こ の 方法 で年代測定をする際に は ， 明瞭な 目的 の

も とに ，最 も有効 な 形で 得られ た年代が利用 で き る よ う

に 計 画 す るべ きで あ る．

3・ 40Ar −−sgAr
法 の 原理

　 こ れ ま で に も述べ た よ うに ，

40Ar −39Ar
法 と K −Ar 法

は年代測 定 と して 用 い る元 素 の 系は 同一
で あ る．K の 同

位体
4°K （半減期 ， 約 12・5 憶年〉は 壊変 して 4°Ca と

40Ar
に な る が ， 両方法 と も放射性起源

40Ar ＊
の 量 が年

代 と 共 に 試 料 中に 蓄積 され る こ とを 利 用 す る．K −Ar 法

で は ，現在 の 地球上 の 試料 で は
40K

／K 比 が一
定で その

値 が 1・167 × 10’4
（原子比）（sTEIGER ＆ JAGER，

正977）と

見な され て い る こ とを 利用 し，K 含有量 を 定量 し て 試料

中の
40K を 算 出す る．

　
40Ar −・39Ar 法 で は ， 試料を中性子照酎して

egK
（n ，

　 P）
agAr

の 反応 で 生 じ る
sgAr

と，
40Ar ＊

の 比を利用 す る ・

39K
／K 比 も現 在 の 地 球 の 試料 で は

一定 値 （0・932581 原子

比 ）を もつ ．上 記 の 反応 で
39K か ら 39Ar が 生 成 され る
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割 合 は，次 の よ うな式 で 表 わ され る．

　　　
39Ar − 39K ・r・Tfo

°°

・・… σ ・のd…
………一 （1 ・

　 こ こ で ，sgAr
，

39K
ば それ ぞれ 単位質量 当た りに 生成

され る
sgAr と aeK

の 試料中の 含有量で あ る．また，各

因子 は それ ぞれ 次の よ うな 意味 を もつ ．

　　φ（e）： エ ネ ル ギー
ε をもつ 中性子束．

　　σ （ε）： エ ネ ル ギ ー
ε に お け る

sgK
の （n ，　p ）反応に 対

　　　　す る反応断面積．

　　 「iT ： 中性子照射時間．

　（1 ）か ら分 か る よ うに ，

3eK
か ら 3eAr が生成 され る

割合 は エ ネ ル ギ
ー

ε に 大ぎ く依存す る．対象 とし て い る

（n ，P）反応 の 反応断面積 は ，速中性子 （1　MeV 以上）の

領 域 で 最大 とな る こ とが 知 られ て い る． し た が っ て ，

40Ar −39Ar 法 で 必要な
39Ar

を効率 よ く生成す る に は ，

速 中性子束 の 高 い 原子炉を 用 い る こ とが望 ま しい ，

　 い ま，

　　　∫・ ・ψ ・）・ （・）・・ ……・一一 …・……・一（2 ＞

とお く．4DK か ら年代 t の 間 に 試料中に つ く られ る

40Ar ＊

は 次 の 式 で 表わ され る．

　　　4・A ，＿丞L ．4。K （e
・・＿1）．．．＿＿．＿ 一…・（3 ）

　 　 　 　 　 　 　 λ

　 え ：
40K

の 壊変定数 （＝ 5 ・543　x　IO
− le

／年）

　 Ae ；
40K

→
40Ar ＊

の 壊変定数 （＝O・581　x　IO『101
年）

（1），（2 ），（3 ）よ り

　　　÷・ ¢
・Ll

）一（
40Ar ＊

39Ar ）
・f・（i畿）……（・ ）

　年代 tm の 知 られた 標準試料に 対す る値を添字 m を

つ け て 表 わ す と，（4 ）と同様に して 次式が得 られ る．

÷佛 ＋ （
40Ar ＊

3eAr ）。
蝋叢）………

　 （4）， （5）を組 み 合わ せ て，t を表わ す式を求め る と

次式 の よ うに な る ．

　　弓   ｛1＋÷÷（
40Ar ＊

40K ）ん器謂 。 ｝
　　　　　　　　　　　　 ・・・・・…　一■・・・・・…　鱒◆・・・・…　■一（6）

　標準試料 を試料 と同 じ条件 で 中性子照射すれば，f‘＝

fm と お い て よ い の で （6 ）は 次の よ うに 簡単化 され る．

　　t− ÷・・ ！i＋ゑく騫）ん鐸1識 ｝
　　　一主1。 ｛1＋ ノ

．
（
・・A ，

＊
／

・9A ，）｝一 ……………（7）
　 　 　 　 λ

　 た だ し，

　　　・・ （
3eK40K

〉÷ ・・五
゜°

φ（・）… ）de………

　あ るい は ，

　　　　　　 （elt ．− 1）
　　　　　　　　　　　　・・t・…　T・・・・・…　一・・・・・・・…　一・・（9 ）　　　ノ諢

　　　　　 （
40Ar ＊

／
39Ar

）m

　 こ こ で ，」 を 」
一
値 と呼 ぴ ， 中性子照射条件を反映す

る 値で ある．（7）か ら分 か る よ うに ノ
ー
値 が 決 まれ ぽ，

試料の 4°Ar ＊

／
sgAr

比 の 測定の み か ら年代 t が 計算で き

る ．ま た ， （9）か ら分か る よ うに，／一値を決定す る に は

年代 tm の 知 られ た 標準試料中の
4 °Ar ＊139Ar比 を 求め

れぽ よ く，直接中性子束の 値を 測定する必要 は ない ，

　 こ こ で 注意す べ き こ と は ， 標準試料の年代 tVt は K −

Ar 法 で そ の 試料 を 測定 し た と きに 得 られ るK 含有量と

放射性起源
40Ar ＊

か ら計算 し て 求め られ る値 が必要 な

の で ，必 ず し も地学的に 意味を もつ 必要 は な い ．すな わ

ち tm は ，こ の 標準試料 と同 じ中性子照射条件をもつ 試

料に 対 して ， そ の 40Ar ＊

／
sgAr 比 を 対応 さ せ る 役割を 果

た す．し た が っ て ，こ の tm と して ， そ の標準試料を他

の 年代測定方法（例えば Rb −Sr 法）に よ っ て 得 た値を用

い る こ とは ， た と えそ の 年代値の 方が実際の 地学的現象

の 年代 に よ く対応す る として も原理 的に は 正 し くな い ，

こ の 点は 応 々 に し て 誤解を生 じやす く，注意 が肝要で あ

る．しか し，こ の よ うな 目的で 用 い る 標準試料 は ，そ の

試料中で の K
，

40Ar ＊
の 分布が均

一
で あ る こ とが 要請 さ

れ る の で ，一般的 に は 二 次的な Ar 損失の ない ， 地学的

に も意味 の あ る K −Ar 年代を示 す試料の 方が 望 ま し い ・

　 4eAr −SSAr
法 に よ る年代値の 誤差は ， （7）か ら次 の よ

うな形 と し て 表 わ され る．

　　　・ ’
』

’

茅諾1冓
把 …一 ・…・………（1・）

　 こ こ で ，

　　 Ot ：年代 t の 標 準 偏差 ．

　　σノ
： Jr値 の 標準偏差．

　　 am ：
4°Ar ＊

／
3eAr

比に対する標準偏差，

　また （9 ）か ら，aJ は 次 の よ うに 表わ さ れ る．

　　　・
ノ
ー∫降 痙 ・（驚

肌

ア｝
1〆2

− ……・（・ ）

　 こ こ で Xmff1 （
40Ar ＊

／
39Ar

）m ．

　 こ れ らの 式 よ り，

40Ar −sgAr 法で lx　！leAr ＊

／
39Ar

比の 測

定精度 を 良 く し，」
一値 の 標準偏差を小 さくす る こ とが精

度 よい 年代 を 得 る 必要条件 で あ る．（11＞か ら分 か る よ う

に ，
σ ノ を小 さ くす る に は ，

σ tnt が小 さい 必要h：あ り，

標準試料 の K ，40Ar ＊
量 は 可能な限 り精度 よ く決 め られ

る い る こ とが 重要 で あ る ．1970年代 前 半 月 の 岩 の
4°Ar −

39Ar
年代測定 に 対 して 結果を 早 く報告す る こ とが 競争

に な り，こ うし た 基本的 な 点 に 関 して の 考慮が軽ん じ ら

れ た．そ れ に 対 して WASSERIIURG 　et　al．（1972 ） カミこ の
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0
繍 磊EしEASED

　
L° ° 50

　　 第 2 図　
40Ar −3SAr

年代パ タ ー

　　 ン お よ び ア イ ソ ク P ソ ・プ ロ ッ

　　 トの 例．試 料 ： 南 極 隕石 の Ya・

　　 mate −75258（LL6 タ ィ ブ）．
100

解 ｛捻 　 （KANE 。 KA
，
1981）

点 に 対す る 注意を喚起 した の は 妥当な こ と と言えよ う．

4． 40Ar −SSAr
年代 パ ター

ン 図とア イ ソ ク ロ ン ・

　 　 プ ロ ッ ト

．　 中性子照射 した 試料を ， 通常 の K −Ar 年代を求 め る の

と同 じ よ うに 1回 で 溶融 して Ar 抽出 し，そ の
40Ar −39Ar

年代を 求め た 場 合に は た だ 1個 の 年代値が 得られ る．こ

の 値 は K −Ar 年代 と対応す るべ きもの で あ る が ， 実際

に は 必 ず し も
一

致 し な い ．例 えば ， 試料表面 な どに 二 次

的 に 汚染した K が あ っ た 場合 ， そ れ か ら中性子照射で つ

く られた
39Ar

は 試料を Ar 抽出装置 に い れ て 真空を下

げ るた め の 前加 熱処 理 を した 際に 容 易 に 失 わ れ る，そ の

結果得 られ た
4°Ar −39Ar 年代は ，

　 K −At 法 で 求め た 場

合 よ り古 い 年代値に なる， こ の よ うな場合 に は， 40Ar −

39Ar
年代の 方 が K −Ar 年代 よ り も試 料 の 実 年 代 に 近

い ．

　 段階加熱法を行 っ た 場合，各温度段階毎 に
4eAr −sgAr

年代 が 算出で き る．た だ し，そ の 場合，中性子照射に よ

っ て Ca か ら生 じ た
aGAr な どを 補正 した 残 りの s6Ar

は 大気 Ar 組成 を もつ と仮定す る．した が っ て，（
40Ar

／

3eAr
＞； 295・5 の 値を 用 い て 大 気成 分 の

4 °Ar 量を除い た

後 ， 放 射性 起 源 4 °Ar ＊
の agAr に 対 す る相対 量 を 推 定す

る ．しか し ， 月の 岩や 隕石 な ど現在 の 地球 とは 異 な っ た

環境で 生成 した 試料に 対 して は，適当 な
40Ar

／
詔6Ar

比を

推定 し て ，放射性起源
40Ar ＊

を求め る．40Ar −39Ar 年代

ダ イ ア グ ラ ム で は， こ の よ うに し て 得 た 各温度段階

か ら脱 ガ ス した Ar の 示 す
40Ar −3eAr 年代を縦軸 に と

る．横軸に は脱 ガ ス 温度，各温度段階毎 に 脱 ガ ス され た

39Ar の割合の 積分値，段階加熱 の 段階数などがとられ

る．最近 は，横 軸 と し て 第 2 図 の 左 側 の 図 に 示 され る よ

うに ， 各温度段 階で 脱 ガ ス され た
sgAr

の 割合 を そ れ ぞ

れ示す表示法 が 最 もよ く用 い られ る．こ の よ うなプ P
ッ

トを と る と，各温度段階 で 得 られ た
40Ar −sgAr

年代 に 対

し て，そ の 温 度 で 脱 ガ ス され ksgAr の 全 体 に 対 す る割

合が 全体 の
4 °Ar −39Ar 年代に 対する重 み と して 考 え ら

れ，その 年代値の 地 学的意味を吟味する上 で 参 考 に な

る．

　段階加熱法で 各 温 度段階で 脱 ガ ス され る Ar に 対 して

は ， 40Ar
／
36Ar ，39Ar

／
36Ar

比が求め られ る． こ こ で は

sgK
か らつ くられ る 3”Ar 以 外の ， 試料 の 中性 子 照 射 に

よ っ て生成 され た Ar 同位体を補正 した 後 の 値を基に 考

え る．K −Ar 法で は ，　 ee−一環境 で 同 じ と きに 生 成 され た

試 料は ，40Ar
／
36Ar −4eK

／
3GAr

図の 上 で ア イ ソ ク P ン （等

年代線）をつ くる．同 じよ うに して ， 中性子照射 された 試

料 で は ，40Ar
／
36Ar −39Ar

／
36Ar

の プ ロ
ッ トで もア イ ソ ク

ロ γ を 形成す る こ とが 予想 され る．い ま試料が 生成 し た

ときに と りこ む Ar の 40Ar
／
SGAr

比 を （
40Ar

／
36Ar ）o で

表 わ す と ，

4°Ar／
3SAr と 39Ar

／
36Ar

の 関係は 次式 の よ う

に な る．

（
40Ar36Ar

）《飆 ・ k〈認漣
一・ …一 （12）

　 　 　 　 　 　 　えe 　 40K 　 　 39K

こ こ で ・ k一
丁

’
3，K

°
・・A ，

で あ る・

同 じ中性子照射条件 で は
sgK か らつ く られ る

3SAr
の
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割合 は
一

定 な の で ，結局 k は
一

定値を と る．い ま ， 各温

度段 階で 脱 ガ ス す る Ar ガ ス は t 年前 か ら蓄積 さ れ た

放射性起源
40Ar ＊ と，　 t 年前 に 試料が 形成 された 際に と

り こ ん だ （
40Ar

／
36Ar

）o 比 を もっ Ar か らの み な る もの と

す る．試料 か ら二 次的 な Ar 損失が な い 場合，（正2）か ら

分 か る よ うに ，各温度段階 で 脱 ガ ス した Ar 同位体の 系

は ，4°Ar136Ar −39Arf3GAr 図中で
一

つ の 直線上 に 並ぶ筈

で あ る．その 傾 ぎが k−（e2t −1）で あ る の で ， こ れ か ら年

代 t が求 め られ る．こ の よ うに して 得た年代 は ， （
4°Ar／

36Ar ）o 比 の 値を仮定 せ ずに 求 め られ る の で ， 原理 的に は

よ り
一

般的な 年代の 求め 方 で ある ． ま た ， こ の 方 法 で

得た年代 は ， （
4 °Ar736Ar ＞。 比 の 値 の 変化 よ りも，

　
sgAr

／

3SAr
比の 値 の 最大値 に 左右され る こ とが 多 い ． した が

っ て
，

ア イ ソ ク P ソ 法 で 求 め た 年代値 は ，二 次 的 な 温

度 ・圧 力などの 作用 に 対 して相対的 に 影響を受けに くい

利点が あ る （例，OZIMA　 et　 al・
，

1979）． しか し， こ の

方法で 求 め た 年代値 の 見か け上 の 不 確定 さ は ，

一
般 に

（
4eAr

／
36Ar

）o 比を 仮定 して 年代 を 求 め た 場合 よ り も大

きく，各温度段階 に お け る年代値 の 異同を判 別 し に く

い ．また ，通 常 の 岩 石 ・
鉱物試料 な どで は ，特 に そ の 低

温 で 脱 ガ ス され る成分な どで 放射性起ts　40Ar ＊ を一部 分

失 っ て い る 場 合 も少な くない ，そ の 量 が 大 き けれ ば 明 ら

か に ア イ ソ ク ロ ン か ら外れ る の で ，そ の 点を ア イ ソ ク ロ

ン 年代 の 計算か ら除外で き る，し か し，実際 に は 中間 の

もの が 見 い だ され る こ とが 少な くな い．こ の よ うな デ
ー

タ を含め て ア イ ソ ク P ソ 年代を 計算す る と，その 点が

4eAr
／
SSAr −39Ar

／
s6Ar

図中 で
3eAr

／
36Ar 比 の 小 さい 場合

に は ，見 か け上 （
40Ar

／
3SAr

）o 比が実際よ り小さく計算

さ れ，ア イ ソ ク ロ ソ の 傾 きは や や大ぎくな る の で 年代が

古 い 方に ず れ る．ま た
， 中巌子照射 に よ っ て 生 じた Ar

同位体 の 補正 が 不 十分 な場 合 に も，同様 の 影 響 を 与 え

る ．し た が っ て ，ア イ ソ ク ロ ソ 法で 地 球上 の 比較的若 い

試料 の 年代を求め た 場合で も，　 （
4°Ar／

3eAr
）。 比は 必ず

し も現在 の 大気の 値に は な らな い ．特に海洋底岩 石 な ど

ある 程度変質が 進 ん だ 試料 に 対 して は ，（
40Arfa6Ar

）o 比

が 100〜200 程度 に な る こ とす らあ る．（例，SAITo ＆

OZIMA
，
1977）．こ れ らの 値が実際の 岩石が 生成 し た と き

に と りこ んだ
40Ar

／
36Ar

比 を 示 し て い る と考 え る の も
一

つ の 立 場で あ る．しか し，今 か らせ い ぜ い 100Ma 前後

の 時代か ら現在 まで の 問に，海水中などの Ar 同位体比

が 場所毎に 大 き く変動 して い る とい うの は ，こ れ ま で 得

られ て い る 種 々 の データ か ら推定 す る 限 り非常に 考 え に

くい ．　 し た が っ て， こ れ らの 試料 の 示 す （
4eAr13eAr

）。

比 の 変動は ，（王2）の ア イ ソ ク ロ ン が 成 り立 つ べ き条件 か

ら少 し外 れ た 点 を も含 め た 結 果 生 じた 見 か け 上 の もの

と考 え た 方が 妥当で ある．こ う した観点か ら，最近で は

4°Ar −39Ar
法 の 年代表示 法 と して ア イ ソ ク 卩 ソ の み を 示

す と い うこ と は ほ と ん ど さ れ な くな っ た．し か し，ア イ

ソ ク P ン 法 は原理 的に は 多 くの 利点 もあ るの で ，そ の 目

的 に 応 じて 使 い 分 け を す る こ とが 大切 で あ る．

　す で に ，第 1図 に 段階加熱法 で 得 られ る
40Ar −39A

年代 パ タ
ー

ソ の い くつ か の 例を示 し た，こ の うち 第 1 図

（b ）の よ うに ，試料が 二 次 的 な 加 熱 で そ の
一

部 の 放射

性起源
4°Ar ＊ を 失 う場合 ，

　 TURNER （1968）は 体蛋拡散

（vo1Ume 　 diffusion＞を 仮定 して 第 3 図の よ うな パ タ
ー

ン

を 計算 で 得 た ．第 3 図の 横軸は ，各温度段階 で 脱 ガ ス さ

れた
SSAr

の 全体 に 対す る 割合を示 し て い る．一
方，

F1TCii　 et 　 al ．（1969）は ， 結晶格子中に 捕獲され て い る Ar

は 失わ れ に くく，格子欠陥や表面附近に 捕獲 され て い る

Ar は 逃げや す い とい うこ とを仮定 して ，同様 の パ タ
ー

ン を得 て い る．

5． 40Ar −39Ar 法 の実験上 の 問 題

　
40Ar −−39Ar 法 で 実際 に年代測 定 を 行 う場 合，通常の K −

Ar 法 の 場合 と最も異な る点 は試料を中性子照射す る こ

とで あ る．そ の 結 果 ， 実 験 の 際 に K −Ar 法 とは 異 な る

問題が生 じる の で ， それ に つ い て 以 下で 論 じ る．

　前述 した よ うに ，試料を中1生子照射す る と年代値 を 求

め る の に 必 要 な sgK か ら生成 され た sgAr 以外セこ ，各種

の Ar 同 位体 が 生 じ る．それ らの 生成す る 割合 は 原子炉

の 中性子照豺条件に よ っ て 決 ま る ．す なわ ち 中性子束 の

エ ネ ル ギース ペ ク ト ラ ム ，強度な どが 主 要 な 因 子 と な

る．第 1表 に は，地球科学で 用 い られ る岩石 ・鉱物 な ど

を中性子照射 した と きに Ar 同位体 を 生 じる主 な核反応

を 示 す．4°Ar −39Ar
年代を 求 め る 際 に は ，

4°K の 壊変 に

よ り生 じた放射性起源
40Ar ＊ と，　 sgK

（n ，
　P）eSAr で 生 じ

た sgAr
以外 は すべ て 余分な妨害 Ar 同位体 と な り， 補

正 が 必要 で あ る、そ の 方 法 は 以下 の 手順で 行 う．

　（i） 37Ar
は ほ と ん ど 40Ca

か ら生 じる と見 な せ る・

　　Ca か ら生 じる
seAr

，

38Ar
，

39Ar
を 補正 す るた め

　　に ，CaF2 結 晶 な ど を用 い て （
：6Ar

／
37Ar

＞Ca ， （
39Ar

／

　　ArST）G。，（
39Ar

／
37Ar

）Ca を 定め ， 補正因子 として 採用

　　す る・こ の 際 37Ar
の 半減期 が 3S・1 目で あ る こ と

　　を 考慮す る と，中性 子 照 射時 間 dT ，照射後分析 ま

　　で の 時間を 「itと して 37Ar
の 全生成量 （

alAr
）o は ，

　　〈
37Ar

）o
＝＝（

37Ar
）・eA3Tdt ・λ37・dT （1− e

− 23rAl
り
一z−・（13）

　　で 求 め られ る．た だ し 23T は
3TAr

の 壊変定数 （＝

　　0．0203／日）で あ る．補 正 因子 と し て の
37Ar

は ，

　　（
3TAr

＞o を用 い る．一
般的に は ， （

40Ar
／
3TAr

）Caく 6 ×

　　lO −4 で 他 の 起源 の 4eAr
に 比 べ て Ca 由来の

40Ar

N 工工
一Eleotronio 　Library 　



The Geological Society of Japan

NII-Electronic Library Service

The 　Geologioal 　Sooiety 　of 　Japan

30 兼 　　 岡　　一　　 郎

1．o

O．5

皿

加

。

冨
ζ

゜

n」
≦
°

t
く

50ao》

＝

皿
 

匡

O．02

0．01
　 0 　　　　 0．5

Fraction　ef　Ar3g　released

OT

言
o

1T

1．0

第 3 図 　
40Ar −sgAr 年代パ タ

ー

ン の モ デ ル 計 算の 例 ．球 状 の 鉱

物 が 年代 To （40Ar ＊／39Ar ＝正〉で

生 成後 ， 年代 Ti （4°Ar
＊

／3eAr ＝

O．OB） で 二 次的 な影響 を 受 け ，

体 積拡 散 に よ っ て Ar が 失 わ れ

た と仮 定 ．各 臨 線 上 の 数 値 は ，

T1 で 失 な わ れ た
4 °Ar＊

の 割合

を示 す，短 い 横 棒 は ，そ の 際 の

試料 の
40Ar ＊

／
aSAr 比 の 平 均 値 を

示 す．（TURNER ，
1968）

　の 寄与が 非常 に 小 さ く， 補正 を考慮す る必要がな い ．

（ii） Ca 由来 の Ar 同位体を除 い た後 の
：9Ar は，

　
39K

起源 の もの と考えて よい ．こ の こ と を 利 用 し

　て ，K2SO4 などを 中性子照射 し て （
3SAr

／
39Ar ）K ，

　（
40Ar

／
seAr

）K などを求 め ，　K に対す る補正 因子 と し

　て 用 い る。（
40Arf39Ar

）K
＝nxlO

’2 と して
，　

n ＝（1

　〜5）程 度 の 場 合 は ま だ し も，原子炉 の 照射条件に よ

　っ て は n＝（10〜20）程度 に な る こ とが ある．こ の よ

　うな 場 合 ，
K 含有量が 大 きく年代が若 い 試料に 対 し

　て は こ の 補 正 が 重要に な り，年代測定精度に も影響

　す る．

　　39K
は半減期が 約 270 年 と長 い の で ， 照射後 1年

　以 内の 分析で は 壊変 に よ る影響 は 小さい ．しか し，

　そ れ以上経 っ て か ら分析す る場 合 ，　
39Ar

の 壊変が

　無視で きず，補正 が 必要 とな る，

（iil＞　隕 石などで 字宙線照射年代を 求め るた め，試料

　中 の 量を正確に 見積 もる場合 に は ， さ らに
3℃ 1（n，

　γ）
3SCIE ；3SAr の 反応 で 生 じた

a8Ar を 補正 す る必

　 要 が あ る．

以上 の よ うな補正 を行 っ た 後，地球上の 試料 の 場合に

は 大気 Ar，隕石 ・月 の 岩な ど の 場 合に は 太陽風成分等

の 捕獲 Ar お よ び 宇宙線生 成 Ar を 補正 して ，初 め て

4°Ar −39Ar 年代算出に 必要な 40Ar ＊

／
3eArK を得 る ．た

だ し，39ArK
は ，　 K か らの 生 成成分 を 表す．

　 こ れ らの 補正 因子は ，各試料 中 の K ／Ca 比，年代 ，　K

含有量などに よ っ て そ の 影響 の 度合が 異な る，KfCa 比

が小さく，年代が若い 場合に は，特 に （
a6Ar

／
3TAr

）Oa，

（
39Arf3TAr

）Ca 比 の 精度 よい 値が 必 要 で あ る．　 KICa 比

が大きい 場合に は （
40Ar

／
39Ar

）K 比 の 値 が 重要 とな る．

中性子照射 に よ る 妨害 同 位体の 補正 に 関 して は， BRE −

RETON （1970）が 詳 し く論 じて い る．

　質量分析計を 用 い た 測定 の 際 の 条件 を考 え る と，各同

位体 の 量 が 極端 に 異 な る とそ の 同位体比の 精度 が悪 くな

る． し た が っ て，
4eA ＊

／
39ArK

比 と し て は ， 例えぽ 300

位 よ り小 さい 値が望ま しい ．すなわ ち
39K

（n ，　P）3eAr で

生 成 さ れ る
39Ar

の 量は ，放射性起源
40Ar ＊

に 比 べ て

上 記 の 条 件 を 満 足 す る程 度 は生成 され る こ とが 要請され

る．その た め に 必要 な速中性 子量 の 範囲が 決め られ る．

一方，妨害同 位体 の量 は で き るだけ少ない 方 が 望 ま し

い ．こ れ ら の 妨 害 同 位 体 の 影 響 を 少 な くす る （例 え ば 1
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第 4 図　
40Ar −39Ar

年代 を 求め る際 に，最 も良

い 実験条件が 得 られ る た め の
， 試 料の 年 代 と速

中 性子 量 と の 関 係 ．縦 軸 の ス ケ ール は ，各 原 子

炉 の 条 件 に よ り少 し 異な る ． こ の 図 は，英国

Herald の 原 子 炉 を 利用 し た 場合 の 例 を示 す，
斜 線 部 分 が 実 験 に 適 し た 範 囲 ．（TURNER ，正971）

％e 以下）た め に は ，試料 の 年代 ，
KICa 比 と速中性子量

の 間 で あ る
一

定 の 条件を満足す る こ とが 必要で あ る．第

4 図 に レ
TURNER （1971）が 求め た 例 を示 す．こ れ ら の 数

値は 用 い る原子炉 の 条件 に よ っ て異な る．しか し ， 試料

の 年代な ど と精度の よい
4 °Ar −39Ar 年代を求め るた め に

適 し た 速中性子量 の 関係の 全体 と し て の 傾向は ， 第 4 図

か ら十分に読み取れ
．
よ う．

　試料 の 中性子 照射 に 関わ る聞 題 の うち も う 1 つ の 重要

な点 は ， 照射試料に 対す る中性子 束が 必 ず し も
一

様 な も

の が得 られ な い こ と で あ る．同 じ原子炉内で も照射孔 が

異なれぽ 条件が 異なる の は 当然 と して も，同一
照射孔 で

あ っ て もそ の 上下 で は 中性子束お よび そ の エ ネ ル ギ ース

ペ ク ラ ム に 差 が あ る こ とも稀 れ で は な い ，第5 図 に 例 を

示す，こ れ は 筆者 が か つ て デ ン バ ー
の 米合衆国地 質調査

所 （U ・S ・G ・S）に 滞在 し た 折，4eAr −39Ar 年代測 定用 の た

め に 用 い た ，
U ．S ・G ・S．所有 Triga 型原子炉 （1　MW 出

力）の 中心部に あ る照射孔 内の 中性子束分布 で あ る．中

央部附近 の
一

点 を基準とす る と ， そ の 上下方向で 中性子

束 お よび Cd 比が大 ぎく変化 して い る こ とが 分か る。こ

こ で Cd 比 と い うの は ， 試料を Cd 板 で 覆わ な い と きと

覆 っ た と きに 受け る 中性子束 の 比 を 呼 ぶ， Cd は O．5

eV 以下 の 熱中性子に 対 して 非常 に 大 きい 吸 収断 面積を

もつ た め，Cd で 覆っ た と きに 受 け る中性子 束は エ ネ ル

ギ
ー

の 大 きい もの の み が 相対的に 多 くな る ．こ の よ うに

同
一

照射孔内で も速中性子量 が 変化す る の で ，標準試料

な ど の
4°Ar ＊

／sgArK 比が位置に よ っ て変化す る．測定

試 料 と標準試 料 は，対 に して 石 英管 な ど に い れ て 中性 子

照射 を行 う．こ の よ うな 中性子束の 不 均
一

性 の 影響を取

り除 くた め ，試料などを い れ た 管を照射中 回 転 して 測定

　　 1u
ρ　 crn

　 　 3020
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「EROto20

　 　 30DeWN

　 　 　 f　 　 　 　 　　 　 　 lo　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 100　　　　　　　1000
　 　 　 　 　 　 　 　 　 x 　Cd−RAT 匸O

第 5 図 　原 子 炉 の 1 つ の 照 射 孔 内に お け る中 性 子 束

お よ び Cd 一
比 の 変化・U ・S・G ・S・（Denver）の Triga

型原子炉 （lMW 出力）の ， ほ ぼ 中 心 部 附近 の 状態

を例 と し て 示 す．

試料 と標準試料が受け る中性子束 の 条件を均
一

化 す る

か，測定試料 を 複数 の 標準試料で 挾 み 中性 子束 の 勾配 を

見積もる方法 が一
般的 に は 用 い られ る．後者の 場合 ， 複

数の 標準試料 を用 い る 代 りに ，Ni 線などを 石英管中に

試 料 と共 に い れ ，

s8Ni
（n ，　p）58Co

で 生成 さ れ る 5sCo
（半

減期，71．3 日）の 放射壊変 に 伴 う 7 線を モ ＝ タ ーして 見

積 もる こ と も行わ れ る．

　当初同
一

の 原子 炉 で K や Ca か ら生 成 され る Ar の 補

正 因子 は か な り
一

定で あ る と考 えられ，一
度補正因 子が

決 め られ た 後 は そ の 値が踏襲 され る こ とが 多 か っ た ．し

か し著者 ら の 経験 で は ，同一
の 原子炉 で もこ れ らの 値 が

異 な っ た 照射時期 で 異 な る こ とが 見い だ され，また，中

性子束 の勾配 も異 な る こ とが 少 な か らず生 じた ．こ の 原
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因 と して は
， 必 ず し も原子 炉 内 の 同 じ照 射 孔 で 中性子照

射 が 行わ れて い なか っ た こ とが 大 ぎい 要因 で あ る．し か

し，前述 した よ うに ，同
一

照射孔内で も上 下で 中性子束

等に 差が あ り，こ れ らが 年代 測定 の 誤 差 に な り得 る の で

十分に 注意し な けれ ぽ な らない ，

　
一

方 ， 中性子照射 に よ る 核反応生 成物 と して の 　Ar

は ，数 100KeV 程度の 反跳 エ ネ ル ギ
ー

（recoil 　 energy ＞

を もつ ．通常の 結晶中で は ，こ の オ
ーダーの 反跳エ ネ ル

ギ ー
に よ り生成された Ar 原子は 0．1μm 程度移勁す

る．例 え ば K に 富ん だ 鉱物 に 接 し て K 含 有 量 の 少 な い

鉱物が あ る 場 合， これ らを 中性子照射 し て 生成され た

39Ar
の うち 壊界附近に あ る もの は，　 K 含有量 の 少な い

鉱物中に 反跳効果 で 移 っ て し ま うこ と が あ る ． HUNEKE

＆ SMITH （1976）は，　 K に 富む ガ ラ ス と カ ソ ラ ソ 石 を接触

さ せ た ま ま中性 子 照 射を行 い ，両者 の
4叭 r −39Ar 法に よ

る比較を試 み た．そ の 結果 ，
ガ ラ ス か らカ ン ラ ン 石 結 晶

に ，反跳効果に よ り
39Ar が 移動 した こ とが見い だされ

た ．しか し
a7Ar

に 対して は こ の よ うな移動 は 見い だ さ

れ て い ない ．段階加熱に よ り脱 ガ ス され る Ar ガ ス で ，

異常
ti
こ 大ぎい

40Ar ＊

／
’
3eAr 比を示す もの が，　 K 含有量 の

異 な っ た 鉱物相の 滉合物や再結晶 し た ガ ラ ス ，カ リ長石

な どで 報告 され て い る （例，FLECK 　 et　 al．，1977 ； ALB −

・
AREDE 　 et　 al．

，
1978），こ れ らは，こ うし た反跳効果 に よ

る も の と考 え られ る．した が っ て ，こ の 影響を 受け な い

よ うに す るた め に は ，不 均
一な組 成 を もつ 極 め て 細 粒 な

試料 は 避けた 方が よい ．

　 照慰中性 子束が強 く大きい 場合に は，試料の 構造その

もの を変化させ
，

Ar の 脱 ガ ス パ タ
ーン に 影 響 を 与 え る

こ とが あ る．例 えば HORN 　et　 al ．
， （1975）は ，強 い 中性子

束を 受けた 月 の 岩 で は ，弱い 中性子束 の 場合 よ りも Ar

の 脱 ガ ス 温度 が 高 くな り，プ ラ ト
ー
年代が 2％ ほ ど下 る

こ とを 見い だ し た． こ の現象 は ， 著者が 関与 して い た

月 の 岩 の
40Ar −39Ar 年代測定 の 際 に 最初 に 見い だ され

　（KIRSTEN　et　 al．
，

1972），
　 HORN らは そ れ に 基 づ い て さ

らに 実験条件 を お さ え て 上記の よ うな結果を 得 た もの で

あ る，ま た ，SEIDEMANN （1978）や STETTLER ＆ BocHs ．

LER （1979）は，海底 に 噴出 した 枕状溶岩 の ガ ラ ス 部分

に
40Ar −sgAr 法 を 適用 した 場合，中性子照射 に よ っ て

4eAr ＊ や 39Ar が 元 の 捕獲位置 か ら移動す る こ とを報

告 し て い る．一
般に ガ ラ ス 質の 試料 に 対 し て は ， 40Ar −

39Ar 法 で 意味の ある 年代を 求め る こ とは 必ず し も容易

で は ない．

　 上 述 し よ うに ，

40Ar −39A ・r 法 で は 試料 の 中性子照射 と

い うこ とが 最 も K −Ar 法 と異 な る点で あ り，そ れ か ら

由来す る年代測 定 の 誤差 の 原因 を可能な限 り取 り除 くこ

とが実験の 際 の 要点 とな る．ま た，中性子照 射 を 行 う

と，核反応 に 伴 っ て 生 じ る エ ネ ル ギ ーな どで 試料 の 温度

が 上 昇す る．特 に 熱中性子を お さえ る た め に 試料を Cd

箔で 覆っ た 場合 に は ，Cd が 熱中性 子 を 吸収 して 温度 の

上 昇 が一層 大 きくな る ．こ れ らの 原因で 試料 の 温度 が 上

昇 した場合 で も，そ の温度が約 200°C 以下 に お さえ ら

れ る よ うに して お か な い と，放射 性起源
40Ar ＊

が
一

部

試料か ら失 わ れ る恐 れ が あ る．

　隕石な どを中性子照 射す る場合，大気中 で 試料を 照射

す る と大 気 Ar が 中性子 との 衝突 に よ り試料中に うち こ

ま れ る こ とが 生 じ る．こ の 影響 を 避 け るた め ，地球外物

質を 中性 子 照射す る場合 に は ，試料を 石英管な どに 真空

封 入 す る ．海底 岩石 な どが 変質 し て 水 な どを相対的 に 多

く含 む 場 合 は ， 温度が 上 昇 し て蒸発 した 水 の 影響が 周囲

に 及 ぼない よ うに す る た め に ， 試料を石英管などに 真空

封 入 を し て お い た 方が安全で あ る．

　中性子照射 した 試料 か らの Ar 抽出
・精製，　 Ar 同位

体比測定な どは ，基本的に は K −−Ar 法 の 場合 の Ar の

取 り扱 い と同 じで あ る，しか し，中性子照射 した 試料 は

放射性 を 帯 び て い る の で ， そ の 取 り扱い に は 十分の 注意

が 必 要 で あ る．通常 の 岩石 な どで つ くられ る 放射性 の

強 い
2咽 a （半減期 ， 約 15 時間），

6°Co （半減期 ， 約 5．2

年）な どの 核種 は 溶解 ・固結 し た 部分 に 残 る の で ，精製

した Ar ガ ス 自体 の 放射能は 非常に 弱 く，通常 の 実験 室

で の 取 り扱い が 可 能 とな る．し か し ，
二 次電子増倍管を

用 い た 質量分析計 で は ，中性子照射 し て 生成 した Ar ガ

X の 同位体測定 を多く行 っ て い くと，あ る程度以上 に な

る と二 次電子増倍管 の ノ イ ズ レ ベ ル が増大 した との 報告

もある ．

　ま た ，
Ar 同位体測定で は ，　 SSAr か ら

40Ar
ま で 4 種

類 （
3SAr を 除 い た 場 合）ない し 5 種類（

3SAr を含む 場 合）

の Ar 同位体測定を繰 り返す必要が あ る．K −Ar 法の場

合 と異な り， 通常最 も大 き い ピ ＝ ク とな る
4eAr

の す ぐ

隣 りの ピーク とし て
sgAr を 測定す る．ゆ えに 前者 の ピ

ーク の 影 響が 後者 に 及ば な い よ う，質量 分析計 の 分解能

を十分に あげ て お くな ど 測 定 上 で も細 か い 注意 が 必 要 と

な る．

　前述 した よ うに ，妨害 同 位体の 補正 に は
sτAr が 基本

と な る．特 に そ の 補正 の 影響が で そ うな試 料 の 場 合 に

は ，試料の 中性子照射後
3TAr が 35・1 日の 半減期 で 壊

変して し ま うこ とを 十 分考慮して
，
Ar 同位体比測定 の

日程を 考 え て お くべ ぎ で あ る．

6 ． 40Ar −39A
＃ 年代測定 に 用 い ら れ る試料

原理 的に は ，
K −Ar 法 で 用 い られ る 試料 に 対 して は 同
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第 6 図　Kela 半 島，　 Montshc 　 Tundra お よ び

Nitt三s 地 域 か ら 採取 され た 超塩基性i補獲岩類 の

40Ar −3gAr 年 代 パ タ
ーソ ．試 料番 号 の うち ，

4702B

の W ．R ．は 全 岩，　 MAG は ，磁 性 鉱 物 成 分 を 示

す ．他 の 試 料は 全 岩 で 分 析 ．全 体 の 年代 パ タ ーン

は U 宇 型 を示 し ， 中聞 の 温 度 段階 （900〜1100°C ）

で ， 見 か け の
40Ar −SSAr 年 代 が 最 も若 い 年 代 を 示

す ．低 温 ，高 温 部 は 明 らか に 古 過 ぎ る 年 代 を 示 し，

過 剰
40Ar

の 存 在 を 示 唆 す る．（KANEOKA ，
1974）

じ よ うに 適用 で きる．特 に 隕石 ・月 の 岩 な どの よ うに
，

ご 次的 に Ar 損失を起 させ る原因 が 他物体に よ る衝突 の

際 の 加 熱 な ど相対的 に 腹雑で な い 過程 を 経て い る試料 に

対 して は ，

40Ar −3SAr 法 の 利点 が 最大 に 活用で きる．し

か し，地球上 の 古 い 岩石などで ，長期間に わ た っ て 複数

回 の 影 響 を 受 け た 場 合 な どは，40Ar −39Ar
法を 用 い て も

そ の 岩石 の 生成年代を正確に 推定す る こ とは 難 しい ．

　地球上 の 物質で は ，全岩を用 い る の は 鉱物分離が 相対

的に 難 し い 火山 岩類 や ，や や 細粒質の ドレ ラ イ ト，ハ ソ

レ イ岩 などで あ る ．海底岩石な どは 海水 と の 反応で
一

部

Ar が 失 わ れ て い る こ とが 多 く，40Ar −3eAr 年代 に よ っ

て そ の 年代が 推定 さ れ る こ とが多い （例，KANEOKA ＆

Oz エMA
，
1977 ；SAITo ＆ OzlMA，19カ）．しか し，こ の 方

法に よ っ て も，言わ ゆ る プ ラ ト
ー年代と して は っ き り し

た 生成年代 が 必ず し も得 られ る とは 限 らな い （例 ，KA −

NEOKA ，1980＞．
一

つ の 試 料 の デ ータ を得 る の に 労 力が か

か る割 に 後者 の よ うな例が 少な くない こ とは，こ の 方法

を 適用 す る 際に 十 分考慮すべ ぎ こ とで あ る．

　 IOAr −agAr 法 は，段階加熱を行 うこ とに よ りその 年代

バ タ
ー

ン か ら過剰
4°Ar の 存在 を 明 らか に す る こ とが で

き る （例 ，
KANEoKA

，
1974 ；i．ANpHERE ＆ DALRYMpLE，

1976）．第 6 図に そ の 例 を示 す． こ れ らの 試料 は Kola

半島か ら産出 し た 超塩基性捕獲岩 で 7K
−Ar 法 で 約 30

〜40 億年 の 年代が得られ （KIRsTEN ＆ GENTNER，1966），

当 時知 られ て い る最 も古 い 年代 の 岩 石 と考え る研究者 も

い た．しか し ， 第6 図 に 見られ る通 り，4°Ar −3eAr
年代

は 低温 ・高温部 で 異常に 古い 値を示すが，中間 の 脱 ガ ス

温度附近 で は 明 らか に そ れ ら よ り若 い 年代を示す・39Ar

の 脱 ガ ス した 割合などか ら判断す る と，こ れ らの 試料 の

生成時か ら蓄積 され た放射性起源
40Ar ＊

の 割合は 中間

の 脱 ガ ス 温度段階が 最 も大 きい と推定 され ，高 温 部 な ど

の 古い 年代 は 過剰
40Ar

の 存在 の た め と解釈 で きる．し

か し，中間の 温 度段 階で も過剰
40Ar が 全 く存在 しな い

とは 言 い きれ な い ．結局 こ うした U 字 型 パ タ
ーγ を示 す

場合は ，そ の 中央部 の 最 も若 い 年代 が 試料 の 生成年代の

最 大値 に 相当す る と考 え られ る．こ う した U 字型 パ タ
ー

ソ は 岩石 ばか りで な く鉱物 の 場合に も見 られ （LANPHE −

RE ＆ DALRYMPLE ，
1976），過剰 40Ar を含む試料の 典

型的パ タ ーソ の
一

つ と考 え られ る．

　 4eAr −・3eAr 法 と し て は ， 鉱物と し て は 白雲母 ，黒雲母，

角閃石，斜長石，カ リ長 石 な どが用 い られ る．サ ニ デ ィ

ソ を 除 い た 他 の 種類 の カ リ長 石 は ，一般 に 熱 に 対 して

Ar 保持が弱 く，
K −Ar 法 に は あ ま り適 して い な い と考

え られ て い る．しか し，低温で は そ の Ar 保持は 他 の 鉱

物 とあ ま り変 らな い の で
， 変成年代などの 推定に は 有効

な 鉱物 と言 え る （ALBARSDE 　et 　al ．
，
1978），ま た ， 黒雲母

は，中性子照射などに 対 し て ，放射性起源
↓叭 〆 や 過剰

4°Ar な どの 分布 が均
一

化 され る 傾 向が 見 られ る．典型

的な例 は ，Rb −Sr・Sm −Nd 法 な どに よ る年代測 定結果か

ら約 38 億年前に 生成 した と推定 さ れて い る 西 グ リーン

ラ ソ ドの 試料中の 黒雲母で は ，5
，
000Ma を越 え る プ ラ

ト
ー年代 を示 した （PANKHURST 　 et 　 al ．

，
1973）．し た が っ

て ，黒雲母を試料と した 場合，た とえ ば そ の
4eAr −39Ar

年代が プ ラ トー年代 を示 した と し て もそ れ が 試料 の 生 成

年代な い し二 次的 な加熱後 の 年代を示すとは 限らない 危

険性 が あ る の で ，十分な注意 が 必 要 で あ る ．

　 第 7 園 は ，南 フ ラ ン ス ， Pyrさ漉 es 地域 の 変成 岩 な

どか ら分離 され た 各種鉱物 が 示 す 年代 パ タ
ーソ で ある
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　　 第 7 図 　南 フ ラ ン ス ，

　　 Pyr6n6es地域 の 変成岩

　　 類か ら分離 され た 鉱物

　 　 の 示 す 40Ar −39Ar 年 代

　　 パ タ ーン ． こ の 地 域

　　 は ， 各鉱物生 成後 に 二

　 　 次 的 な 加 熱 を受 け て い

　　 る．（ALBAREDE 　 et　al．，

　　 1978．に 基 づ き，一
部

　　 簡 単 化 して 作成 され た

1・e
　 図）

（ALBAREDE 　et　 al ．
，
1978）．こ れ らは 二 次的な加熱などの

影響を 受けて お り， そ の 影響を受け る 度合が 鉱物毎に 異

な る こ とが 良 く示 されて い る．もち ろ ん それ ぞ れ の 試料

．の 地学的環境 の 差 も反映 して い る と考 え るべ き で あ ろ

う，

　 前節で も論 じた よ うに
，

ガ ラ ス 質な い し非常に細か い

粒子の 試料 は 中性子照射の 影響を受け て Ar が元 の 捕獲

位置 か ら移動 しや す い ．した が っ て ，ガ ラ ス 質 の 枕状溶

岩 や ，海緑石 ・イ ライ トな ど を 含む 粘土 鉱物 は 40Ar −

sgAr
法に は 不 適当な 試料で あ る （例 ，　HALLIDAY，19ア8＞・

そ の た め ，堆積岩 な どの
4°Ar 」 9Ar

法 に よ る堆積年代の

推定 は 未解決 の 問題 として 残 され て い る．

7． ま　　と　　め

　
4eAr −39Ar 法 は ，

　 K −Ar 法 に 比 べ て多 くの 利点を有す

る．段階加熱を併用す る こ とに よ り，そ の 利点 は さ らに

増加す る．隕石 ・月 の 岩 な どの 年代測定 に 対 して は そ の

利点が最大限に 活 か され た が，地球一ヒの 試料に 対 して は

必 ず し もきち ん と した年代が得られ る わ けで は な い ．大

きな 理 由の 1つ と して
， 地 球 表面 上 に お け る岩石 ・

鉱物

な ど へ の 二 次的影響が 複雑で ，個 々 の 現象 に 対応す る

4°Ar−39Ar 年代パ タ
ーソ の 解釈 が 完全 に 理 解され て い る

とは 言 い 難 い こ と
．
が挙げ られ る，こ の 点は ，今後更に 基

礎的 な室内実験な どで その 機構 が 明らか に ．され る 必要が

あろ う．

　全体と して
，

1個 の 試料 の 年代を得る の に
40Ar −sgAr

法 の 方が K −Ar 法 に 比べ て，労力
・費用が 余分 に か か

る．ま た
4°Ar −39Ar 法を 用 い て も必 ず し も意味あ る 年代

が 得 られ る とは 限らない ．40Ar −agAr
年代測定は こ れ ら

の 点 も十 分 に考慮した 上 で，は っ ぎ りした 目的 の上 に そ

の 利点を 最大限に 活か す よ う用 い られ るぺ き で あ る．
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