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Abstract 

A new graphiti回.tion system for sma11-rnass s町nple (<0.5 皿gC) has been developed. A new 

graphi姐zation system equips six comp配t graphitiz淵on reacω，rs with cold fmgers. Duri且g graphitization, 
by-product watぽW田 trapped to 由e cold fing町 main岡町dat 町ound -90"C. A fixed amount of-1.5 mg of 

Fe ca:旬lyst 阻d阻 increased H,/C02 ratio of 2.5 were adopted, because the excess of H2 gives a higher initia1 

pressure which speeds up 也e graphitization reaction (C02+2H2→2H20+C).τ'he resu1tant gr却hite w剖

pressed inωa new 1.50 mm-diameter hole of an aluminum cathode to have enough thickness of graphite to 

get high, long-lasting be町ncurrents d町泊.g Cs beam spa:社町泊g

To examine 也.e new graphitization system, 0.07-0.55 mgC of oxa1ic acid standard materials HOx-II 

(dis凶buted by N1ST SRM4990C), two 14C s旬且也rd samples ofIAEA-C5 (cell叫ose) 姐d lAEA-C8 (oxa1ic 

acid)，阻d 14C_企田 HOx (Kishida 14C_企ee oxa1ic acid) were measured for 14C. For 0.20-0.55 mgC，田町ly

100% graphite yield was ob旬血.ed， wh町伺s 70-100% for less 白血 0.2 mgC. The 12C3+ bea血 C町T阻箇
14 obtained tended to d田line with s田nple size. However, the 田liable '"C ∞町田甘ation was obtained by 

131""'1/12...... __L!_ ..-..:"____ L1__ 121""'13+ 
田町田lization of "C/"C ratio. When the '"C, T beam cu世間佃町e less 白血 20 nA, the resu1ts 町e sugges旬d

14 unreliable. '"C-free HOx s田nples of 0.12-0.55 mgC showed contamination of 0.5- 1.8μg MC. The new 

graphi也ation system 皿lproved in bla:nks, a1though sma11er s拙ples 町e slight勿 more s刈ect to 

con臼mination.

S皿皿ternationa1 14C sta且也rds阻lples of various 14C concen回tion，lAEA-CI ，ーC2， -C4，ーC7，組d-C8

ofO.3 mgC wぽ'e measured for 14C to exa血泊e 叫C町叫y of 14C results of small-mass samples using 也enew

graphitization sys旬m. The obtained 14C values were 也 good agreement with the conse田us values, 
14 

suggesting 由at the new graphi世田.tion system is e伍cient in accurate '"C measurements of small-mass 

S田nples

K句rwords目 14C;AMS; small-mass; graphitization 

キーク- 1': 放射性炭素;加速器質量分:f!f法 ;f1It少量;グラブアイトft:;

1.はじめに

名古屋大学年代測定総合研究センターでは、考古学、地球科学、環境学など様々な研究分野にお

いて木片、炭化物、化石骨、具、地下水、堆積物などの多様な試料の 14C 測定を行っている。通常、
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1.5 mg の炭素(以降、 mgC と略す)を含む試料を用いて 14C 測定が行われているが、近年では大気や

アイスコア中の CO2 など、様々な分野でさらに炭素含有量の少ない試料の 14C 測定の需要が高まっ

ている。しかし、通常の方法で 0.5 mgC 以下の試料の測定を行うと、試料量の減少とともにグラフ

ァイト効率が低下し(Hua et a1., 2001)、大きく同位体分別を生じてしまう (Hua et a1., 2001，南・中村，

2011)。その主な原因はグラファイトの生成が完全に行われないことによる同位体分別の影響であ

り、また試薬や反応器から混入した炭素の影響を受ける場合もある。従って、微少量炭素の 14C 試

料調製で最も重要なのが、試料 CO2 のグラファイト化効率の増大、ブランク値の低減である。試料
CO2 のグラファイト化は、反応系の低容積化、 H2/C02比の増大、生成した H20 の効率的な回収に
よって促進されると考えられる。すでに世界のいくつかの研究機関では、数μgC での測定が可能

となっている (Hua et a1., 2004; Santos et a1., 2007 など)。名古屋大学年代測定総合研究センターでも、

グラファイト化効率を上げるために反応系の低容積化、 H2/C02 比の増大、 -1000Cでの H20 の効
率的な回収、を可能にした新たな微少量グラファイト化ラインが構築され、本研究ではこの検討を

行った。検討として 0.07-0.55 mgC に調製した HOx-II、 IAEA-C5 、 IAEA-C8、キシダ Dead シュウ酸

および 0.3 mgC の IAEA-Cl 、 IAEA-C2、 IAEA-C4、 IAEA-C7、 IAEA-C8 の測定を行った。

2. 実験方法

2・1.新しいグラファイト化ラインについて

0.5 mgC 以下の微少量試料の分析のために新しく構築されたグラファイト化ラインでは、従来と同

様に Fe を触媒として、H2 によって 6200Cで CO2 の還元が行われる。新しいグラファイト化ライン(図
l-a)は左右それぞ、れ 6 ヶ所、計 12 ヶ所にグラファイト化反応器(図 l-b)を取り付けることができる。

その中央に二ヶ所の試料導入口と、真空ポンプ(ターボ分子ポンプ)、 H2 導入口が接続されている。
ロータリーポンプからのコンタミネーションを避けるため、直接ターボ分子ポンプがラインに接続

されている。反応器の接続部分と試料引き込み口、 H2導入口、ターボポンプの接続部分はバルブ、に

よって開閉する。十字型のグラファイト化反応器の上端にはそれぞれ圧力センサ(流体用圧力セン

サ PSE560， SMC)が接続され、センサに接続された圧力センサコントローラで反応器内部の圧力を

常に読み取ることができる。従来は石英管に試料 CO2 と H2 を導入した後、石英管を封じ切るため、
グラファイト化の聞の圧力を観察することは不可能だ、ったが、新しいグラファイト化ラインでは圧

力変化によって個々のグラファイト化の経過を観察することが可能である。グラファイト化では、

Fig.l ・a. N ew graphitization system 
図 1-a. 微少量グラファイト化ライン

Fig. l-b. Graphitization reactor 
図 1-b. グラファイト化反応器
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真空圧から試料 CO2 の圧力(大気圧の 1.5倍程度)まで測定する必要があるため、圧カセンサコント

ローラのレンジは連成圧に設定している。反応器の一端には約1.5mgの Fe粉触媒(Sigma-A1drich ~ 

400 mesh)が導入されている石英管(外径 6mm、長さ 5 cm)を接続し、この部分を炉によって加熱す

る。反応器の下端には冷却用の石英管(外径 6mm、長さ 5 cm)を取り付け、約一 100"Cのエタノール

ILN2混合物を使用し、生成した水を急冷回収することで反応を促進させている。また、従来の直線
型の反応器と比較して、生成した水がグラファイトと接触してしまうことがない。石英管、圧力セ

ンサと併せて、反応器の容積は約 4mL で、従来の反応器(外径 9mm、長さ 27cm の石英管)の容積

約 12 ml と比較して小型である。試料 CO2 の還元に使用する H2 は従来の H:zfC02比 2.1 から 2.5 に

増やして反応を促進させている。

従来は Fe/C 比を 2-3 としていたが、この比を微少量試料に適用すると最終的に得られるグラファ

イトが非常に少量になる。さらに、グラファイトを詰めるためのアルミニウムターゲットも従来の

2 mm径の穴のものを使用すると、グラファイトに厚みがなくなるために、セシワムビームを照射

する過程でビームが得られなくなる。そこで、本研究では Fe 量は試料量にかかわらず一定の1.5mg

とし、微少量炭素試料用のターゲットとして1.5 mm径の穴のアルミニウムターゲットを使用して

いる。それに伴って、プレスの際の圧力も 2.5凶から L4 kN程度に変更した。

2・2. 微少量グラファイト化ライン用の炉

微少量グラファイト化ラインに接続する 6 つの反応器を同時に加熱するために、炉(本体 7.5

cmx35 cmx10 cm、脚 18 cm)を作成した。炉の上下、左右の面は幅 2.5 cm のアルミニウムの角材を

用い、前後の面は厚さ 5mm のアルミニワム板を用いて箱を作成した。グラファイト化ラインに接

続した反応器の石英管がちょうどはまるように、前面に直径 8mm の穴を 5cm 間隔で 6 つ開けた。

背面も配線と、熱電対の取り付けのための穴を 6 つ開けたo 内径 lcm、 IOcm の陶器の筒の外側全

体に一定の間隔で導線(直径 0.50mm、 5.58 ru皿)を巻き、箱に開けた 6 つの穴に合わせて固定、その

周りを覆うように断熱材を箱の中に詰めた。それぞれを直列に配列し、 120V に設定したスライダ

ー、電子温度調節器と接続した。電子温度調節器には熱電対を接続し、 6 つの炉のうち、 2 番目の

炉(向かつて左から 2 番目のグラファイト化反応器に対応する炉)の背面から熱電対を入れることで

炉の温度を測定、調節する。

炉の温度は背面から入れた熱電対によって測定、調節を行っているが、実際に反応器を入れる前

面の温度とはややずれが生じる。反応器は先端からおよそ 3 cm 炉内に入れるため、この時の温度

を別の熱電対で実際に測定した。

2・.3. 試料

本研究で使用した試料は以下のとおりである。

• HOx-II (シュウ酸、N1ST SRM4990C、 134.05pMC)

・ lAEA-Cl (大理石、 0.00土0.02pMC)

• lAEA-C2 (トラパーチン、 4L14土0.03pMC)

• IAEA-C4 (木材、 0.20-0.44 pMC) 

• IAEA-C5 (木材、 23.050100.02 pMC) 

• IAEA-C7 (シュウ酸、 49.530100.12 pMC) 

• IAEA-C8 (シュウ酸、 15.03土O.l7pMC)

• 14C_企田 HOx (シュワ酸、キシダ化学)
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2-4. 試料調製

新しいグラファイト化ラインの検討を行うために、 HOx-II、 IAEA-C5 、 IAEA-C8、 14C_企田 HOx

の分析を行った。炭素量の異なる試料をグラファイト化したときの 14C 測定結果やブランク値の比

較を目的としているため、約 3mgC の試料を燃焼、精製したのちに 0.07・0.55 mgC に分割したもの

をグラファイト化しているロ試料 CO2 は 0.075・0.081 mgC、 0.11-0.12 mgC、 0.15-0.17 mgC、 0.20-0.25

mgC、 0.35-0.37 mgC、 0.50-0.55 mgC に分割した。分析を行った試料の炭素量、鉄粉量を表 l に示す。

Table 1 14C 田sults ofs阻ndardsa皿ples

表 I 炭素量を変化させた時の 14C 測定結果

Sample C (mc) Fe(mc) ''C 00"". (pMC) e .. ロr L晶 Cocle "C,+(nA) 
fl 何 3 {NUTA2-) Rl1n 1 凪皿 2 Rl1n3 

且ロx-II

.) HOx-II-7-1 日 516 1.47 134.71 日 47 17614 162 141 168 
HOx-II-7-3 目 351 155 135.61 0.61 17608 93 61 4日

HOx-II-7-5 口 239 1.47 136.19 日 73 17609 54 59 2日

HOx-II-7-7 目 162 1.7目 132.16 目 67 1761目 45 43 39 
HOx-II-7-9 日 11日 156 132.77 0.84 17611 26 31 17 
HOx-II-7-11 日日75 1.44 133.25 0.82 17612 53 25 16 

b) HOx-II-7-2 日 547 1.3日 134.65 日 54 17936 193 19日

HOx-II-7-4 日 372 158 13456 日 55 17934 142 168 
HOx-II-7-6 日 253 Ll2 133.48 057 17937 147 82 
HOx-II-7-8 口 172 1.39 133.96 0.62 17938 11日 48 
HOx-II-7-1日 口 117 1.45 131.99 日 73 17939 55 24 
HOx-II-7-12 日目耳目 1.44 128.29 口 84 1794口 39 14 

0) HOx-II-8-1 日 517 159 134.2日 日 54 17943 166 178 
HOx-II-8-ヨ 日 352 L25 132.78 日 56 17941 134 122 
HOx-II-8-5 日 239 151 133.94 日 6日 17942 111 85 
HOx-II-8-8 日 172 150 134.99 日 63 17944 94 53 
HOx-II-8-9 日 111 L23 126.80 0.93 17945 26 9 
HOx-II-8-11 日日75 1.33 129.93 0.86 17946 27 15 

c) STDl日目514-1-6 口 231 1.3日 134.35 日 77 17636 118 29 
STD6-4 日 26日 157 132.27 口 6口 17637 l日6 91 
STDI日日514-1-3 日 375 157 133.1日 日 52 1763 182 163 
STD6-1 日 38日 1.71 13Ll2 日 54 1764日 18日 113 
STDI日日514-8-1 日 5日日 2.1日 133 日日 日 5日 17641 2日2 2日目

IAEA-C5 
d) lAEA-C5-1 日 492 1.42 22.83 日 15 17621 128 117 177 

lAEA-C5-3 目 355 159 22.79 日 15 17623 146 l日9 138 
lAEA-C5-5 口 241 1.62 23 日日 日 18 17624 14日 131 
lAEA-C5-7 日 164 156 22.49 口 21 17625 99 95 
lAEA-C5-9 日 112 L3日 22.53 日 24 17626 73 59 
lAEA-C5-11 日日76 156 22.77 日 28 17627 57 47 

IAEA-C8 
.) lAEA-C8-1 日 464 L20 14.98 日 13 17615 116 89 113 

lAEA-C8-3 日 315 1.33 14.86 日 14 17616 112 84 69 
lAEA-C8-5 口 215 155 14.93 日 15 17617 73 80 80 
lAEA-C8-7 目 146 1.36 1456 目 16 17618 91 6目 62 
lAEA-C8-9 日目99 1.4日 15 日6 日 26 17619 31 ヨロ 19 
lAEA-C8-11 日目68 L25 14.89 日 17 1762日 7日 55 51 

h) C8-3-1 日 48日 159 14.97 日 12 17644 188 192 
C8-3-5 日 21日 1.48 14.73 日 18 17646 88 69 

"C-f...HOx 
。 D曲ιl 目 554 Ll9 日 46 0.02 17635 18日 191 
D回d-3 目 377 1.65 0.6口 日日2 17628 149 157 
D回d-5 目 256 158 目 57 ロロヨ 17629 114 112 
D岨d-7 日 174 1.43 口 55 日ロヨ 17632 l日P 87 
D岨d-11 日目81 1.01 2.68 日 4日 17634 74 47 



－  －80

名古屋大学加速器質量分析計業績報告書. XXIII • 2012.03 

また、微少量炭素試料の測定の検量線を作成するため、 03mgC の IAEA-Cl，ーロ，-C4，-C7，-C8 と

HOx-II、 14C_企'eeHOx の測定を行った。lAEA-Cl，ーC2 は、濃リン酸 1 ml とともに三又管のそれぞれ

の枝に導入し、三又管の内部を半日真空にした後、一晩反応させる。 IAEA-C4， -C7, -C8 は約 100mg

の CuO、銀線とともに 03mgC の試料量を石英管に封じ切り、 CO2化した。この時、燃焼の際の反
応器の容積を小さくするために、石英管は約 16 cm に封じ切った。真空ラインで CO2 の精製を行
ったロ HOx-II は 6 試料、 14C_企開 HOx は 2 試料を調製し、それぞれにグラファイト化を行った。分

析を行った試料の炭素量、鉄粉量を表 2 に示す。

Table 2 14C 問sults ofs阻ndardsaroples of 0.3 mgC 

表 2. 0目 3mgC の話料の 1勺測定結果
S置nple C (mc) Fe(mc) 1"<: 回目白MC) encr L晶 Cacle l'C3+(nA) 

(NUTA2-) 凪ln 1 凪皿 2 Rnn3 
IAEAE(;1-i 0.281 151 U.lD .02 18047 89 lD1 8日

lAEA-CI-2 口 295 159 日 12 0.04 18048 45 51 24 
lAEA-C2-1 口 349 1.46 41.08 日 25 18049 117 113 87 
lAEA-C2-2 日 350 156 41.01 日 28 18050 95 92 44 
lAEA-C4-1 日 306 150 日 2日 日 03 18051 73 92 77 
lAEA-C7-1 日 322 158 49.76 日 29 18055 10日 105 74 
lAEA-C7-2 日 348 1.60 5日 40 日 35 18日56 80 87 33 
lAEA-C8-1 日 298 154 15.45 日 15 18日57 105 105 71 
lAEA-C8-2 日 333 157 15.60 日 18 18日58 96 82 36 

2-5. グラファイトイ~

新しいグラファイト化ラインに反応器、試料 CO2 が封入されたパイレックス管をセットし、すべ

てのパルプを聞き、約 1 時間、ライン全体を十分に真空に引いた後、約 530 皿lbar の H2 を導入し、

Fe 粉触媒を 420"Cで 1 時間再還元した。試料 CO2 を反応器に導入し、圧力を測定する。その後試料
CO2 を LN2 で冷却して反応器内部の圧力を真空状態に戻し、 H2 を H2/C02体積比 2.5 で導入して反

応器のバルブ、を閉じる。 620"Cで約 3 時間加熱して還元する(C02+2H2→C+2H20)。反応器の下端に

約 100"Cのエタノールι.N2混合物をセットし、副生成物の H20 を急冷、回収する。表 1 の試料 a)、

c)、。はグラファイト化の経過を観察するために、反応器内の圧力を 5 分おきに記録した。また、

本研究では従来のグラファイト化よりも H，!C02比を大きくしているが、過剰に砲を用いて長時間
グラファイト化を行うと、生成したグラファイトが H2 と反応してメタンなどを生成して反応器内

部の圧力が再び上昇してしまう可能性がある。そこで、長時間反応させた場合の反応器内の様子を

観察するために b)は 5 分おきに 6 時間圧力を記録した。

Fe 表面に生成したグラファイトは回収し、1.5mm径の穴のアルミニウムターゲットに詰め、名

古屋大学のタンデトロン AMSσIVEE mode14130-AMS)によって 14CFc を測定した。測定は 2 また

は 3 回行われたロ

3. 結果

3・1.グラファイト化の経過

試料 a)、 b)のグラファイト化の経過を図 2 に示したロいずれの試料も約 3 時間で圧力の低下が止

まり、グラファイト化反応が完了した。途中、圧力が上昇している個所があるが、これはエタノー

ルILN2混合物の温度調整を行うために取り外した際のもので、その後十分に圧力が低下しているの
で問題ない。また、長時間グラファイト化を行っても、反応器内部の圧力が上昇するといったこと

は見られなかった。
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Fig. 2. Graphitization reaction rates for various sample masses using new graphitization protocol 
図 2. グラファイト化反応器内の圧力変化

3・2. グラファイト化効率

グラファイト化の経過を反応器内部の圧力によって観察したため、 Hua et a1. (2001) と同様に、以

下の式によってグラファイト化効率を算出した。

グラファイト化前の圧力ーグラファイト化後の圧力
効率(%) 3xC02の圧力 x100 

ここで、グラファイト化前の圧力(未反応の CO2 と H2 による圧力)からグラファイト後の圧力(反応
せずに残った CO2 と余剰の H2 による圧力)を引くことでグラファイトに還元された CO2 の正味の圧
力を求め、試料 CO2 がすべて反応したと仮定した場合の圧力(試料 CO2 の圧力と、 H2 の圧力(試料
CO2 の二倍))に対する割合を求めている。図 3 に、試料量の違いによるグラファイト化効率を標準

試料の種類ごとにプロットした。 0.2""'0.5 mgC の範囲では、ほぽ 100%の安定したグラファイト化

効率が得られた。 0.2 mgC 以下になると、効率が下がる傾向がみられ、 0.07mgC では、 70""'100%

のばらつきを示した。
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Fig. 3. Graphitization yields versus sample m回ses

図 3. 炭素量に対するグラファイト効率

3-3. 14C 測定結果

14C 測定結果を表 1、表 2 に示した。試料量の違いによる 12C3+ビーム強度を、測定回数ごとにプ

ロットした(図 4)。いずれも試料量が減少するにつれてビーム強度は低下している。特に、 0.2mgC

以下では大きく低下する。 Run 1 が最もビーム強度が高いものが多く、測定が進むにつれてビーム

強度が低下する傾向にある。通常の測定(約1.5mgC、鉄触媒 3mg)で得られる 150""'230nA程度のビ

ーム強度に対して、最も低い 9 nA (HOx-IIふ9， 0.111 mgC, Run 3)から最も高い 191 nA (Dead-1 , 

0 .554mgC, Run 2)まで、全体に低い値となった。
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図 4 炭素量に対するビーム強度
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また、炭素量が小さくなるにつれてビーム強度も低くなり、特に 0.2mgC 以下では強度の低下が

大きくなる。本研究において Fe 粉触媒量が実際には1.0- 1.5 mg であり、 Fe/C 比は 1ふ19.5であっ

た。同じ炭素量の試料であっても、 Fe/C 比が高くなるものほど 12C3+ビーム強度は低くなる傾向が

見られた。 Fe/C=1. 8-4.2 であった 0.5 mgC の試料では、 Fe/C=2.5において最も高いビームが得られ

ている。 Fe 触媒はグラファイトの電気伝導性を得るためにも重要であるが、過剰になるとビームが

得られなくなる。その他の炭素量の試料においても同様に Fe/C=2.5程度とするのが良いと考えられ

るが、最終的に得られるグラファイトが非常に少量となり、ターゲットに詰めた際の厚みが不足し

てビームが得られなくなる可能性がある。

HOx-II(1.5 mgC)で規格化し、 13CPC による補正を行った 14C 濃度はいずれの試料も推奨値に近い

値が得られた(図 5， 6)。しかしながら、 Run3 におけるピーム強度が 20 nAを下回るもの(図 5、・で

示したプロット。 Oプロットは、 Run3 におけるビーム強度が 20 nA以上のもの)は推奨値からの逸

脱が大きく、信頼性が低いものと考えられる。それぞれの試料で試料量にかかわらず偏差を求める

と、 HOx-II(1.5 mgC)で 0.2%、 HOx-II(0.0752-0.52 mgC)で1.2%、 IAEA-C8(0.0675・0.464 mgC)で1.1%、

IAEA-C5(0.0759・0.492 mgC)で 0.8% となる。1.5 mgC の HOx-II に比べて 5"-'6 倍の偏差を持つ。条

件は異なるが、 Huaet al. (2001)では 0.1 mgC の試料に"-'2%の偏差を得ており、 0.07・0.55 mgC の試

料量では低い値であると考えられる。
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図 5. HOx-11 の 14C 濃度

0.3 mgC の IAEA-C1 ， -C2, -C4，・C7， -C8 

の測定結果を図 7 に示した。これらの 14C

濃度は HOx-II (O.3mgC)で、規格化し、
13cl2C による補正を行った。いずれの標

準試料も推奨値に近い値が得られ、

R2=0.9998 の高い相関関係を持つため、

新しいグラファイト化システムを用いて

精度・確度の高い微少量試料の測定を行

うことが可能であると考えられる。
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3-4. プランク値

パックグラウンド試料として用いた 14C-free HOx-II の 14C 濃度を図 8 に示した。グラファイト化

において 0.5- 1.8μgMC のコンタミネーションを受けている。これは Huaet a1. (2001) と同程度の値

である。
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Fig. 8. 14C concen位ations of 14C・仕'eeHOx vers附 graphite sample mass 
図 8. 炭素量に対するブランク値

4. 考察

新しいグラファイト化ラインを用いて、 O.lmgC の微少量の試料においてもグラファイト化が可

能で、あった。炉の温度は両端がやや低くなるため、最も温度の低かった 2 番の炉に調節用の熱電対

を接続し、目的とする温度よりも 10 度高く設定した。 430"Cに設定した場合、実際には 420-450"C

になり、 630"Cに設定した場合、実際には 620-650"Cになる。グラファイト化効率や 14C 濃度の測定

結果から、炉の温度のばらつきは結果に影響しないと考えられる。

Hua et a1. (2001) の結果でグラファイト化効率が質量の減少に伴って低下したのと同様に、本研究

においても 0.2 mgC以下の試料でグラファイト化効率の減少する傾向がみられた。 12C3+ビーム強度、
14C/12C 比も同様に試料量の減少に応じで減少する傾向がみられた。しかし、 14C 濃度は 13C/12C 値を

用いて適切な補正を行うことで、 0.07-0.2 mgC の試料でも信頼性のある 14C 測定を行うことができ

た。標準試料として用いる HOx-II や 14C_free HOx-II は 0.2mgC 以上で通常の1.5 mgC 測定と測定結

果がほぼ同じであった。したがって、 0.2 mgC 以上の試料においては通常の1.5 mgC 標準試料を用

いても得られる 14C 結果に問題がないことが示唆された。一方、 0.2 mgC 以下では試料炭素量と同

じ炭素量の標準試料を用いて測定を行う必要がある。また、 3 回目の測定においてビーム強度が 20

nAを下回るものは推奨値からの逸脱が大きく、測定結果の信頼性が低いことが分かつた。

14C_企eeHOx 0.12・0.55 mgC では 0.5・1.8μgMC のコンタミネーションを受けたと考えられ、その

主な原因は Fe 触媒、反応器、還元に用いた水素などが挙げられる。試料量の少ないものがわずか

にその影響を受けやすいが、この新しいグラファイト化ラインでは十分プランク値を低減できてい

る。今後、さらに微少量で精度の良い 14C 測定を行うために、水の回収方法や Fe 触媒の種類、 Fe/C

比などを変更し、改良を行いたい。
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日本語要旨

0.5mg 以下の炭素を含む試料の測定を目的とした新たなグラファイト化ラインが構築された。こ

の新しいグラファイト化システムでは、グラファイト化反応器を従来よりも低容積にし、高IJ生成物

の水を 90"Cで冷却除去、さらに H，!C02比を大きくすることにより反応(C02+2H2→2H20+C)を促
進させ、グラファイト化効率や反応速度の噌大、汚染炭素の低減を図っている。触媒として用いた

Fe 量は約1.5 mg とし、またターゲットも従来の 2.0mm 径の穴のものから1.5mm径の穴のものに

変えることで、グラファイトの厚みを十分にし、 Cs ビームによるスパッタリングでグラファイト

が無くなってしまわないようにした。また、新しいグラファイト化ラインの構築に伴って、専用の

炉を作成した。

本研究ではこの新しいグラファイト化ラインの検討のために、 HOx-II、 2 種類の 14C 世界標準試

料。AEA-C5、 IAEA-C8)および 14C・企eeHOx(0.07・0.55 mgC)の測定を行った。 12C3+ビーム強度は炭素

量が減少するにつれて弱くなり、 14CPC 比も減少する傾向がみられた。しかし、 13CPC 比による同

位体分別の補正を行うことで、正しい 14C 濃度を得ることが可能であった。従来と比較した新しい

グラファイト化ラインと作成した炉についての詳細と、標準試料を用いたグラファイト化ラインの

信頼性の検討について詳しく説明する。




