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１ はじめに

増渾敏行 松 本 英 二

加速器質量分析法（以下ＡＭＳ法と略記）
は，超微量の炭素-１４濃度の測定法とし
て，地球科学，考古学などの分野において
注目されている．ＡＭＳ法では，数十マイ
クログラム程度の炭素の微量試料で，精度
よい炭素-１４測定が可能である（ｖｏｇｅｌｄ
αＺ．，１９８４）．しかし，扱う試料が微量になる
と試料調整の段階での現代の炭素（現代炭
素）の混入の寄与が増大し，測定可能な年
代が限られてしまう．
現在，名古屋大学のタンデトロン加速器

質量分析計を使用して，有機物をそのまま
炭化させる方法では６万年（０．０３％現代炭
素の混入）までの年代測定が可能である．し
かし，炭酸カルシウムから構成される貝化
石や堆積物中の有機態炭素のように，いっ
たん二酸化炭素にし，再度アモルファス（非
晶質）炭素に還元する方法では，試料炭素
の量の減少にともない現代炭素の混入率の
増加がみられ，十数ミリグラムの炭素を含
む試料で，３万年前後（１％以上現代炭素
の混入）の測定しか出来ない．ＡＭＳ法に
よる炭素-１４の測定を有効に活用するた
めには，この試料調整段階での現代炭素の
混入をできるだけ抑え，微量の試料でも精
＊名古屋：大学水圏科学研究所
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Ａ Ｍ Ｓ 法 に よ り 炭 素 - １ ４ 測 定 を す る た
め に は ， 試 料 の 炭 素 を 固 体 状 炭 素 に す る 必

要 か お る ． 試 料 の 二 酸 化 炭 素 か ら 固 体 状 炭
素 の 作 成 方 法 と し て ， １ ） マ グ ネ シ ウ ム を
用 い 二 酸 化 炭 素 を 還 元 し ， ア モ ル フ ァ ス 炭

素を得る（Ｎｉｌｋｉｌｍｕｒａ，ｄ屁づ９８５：吉川他，
１９８７），２）二酸化炭素を金属リチウムと

反 応 さ せ ， ア セ チ レ ン を 合 成 ， 交 流 電 圧 で
分 解 し ア ル ミ ニ ウ ム 電 極 上 に グ ラ フ ァ イ ト
を形成する（Ｇｕｄｎｋｃ，１，１９８７），３）鉄を触
媒 と し て ， 水 素 で 二 酸 化 炭 素 を グ ラ フ ァ イ
トに還元する（ｖｏｇｅｌｄ❹．，１９８４バ９８７），
の ３ つ の 方 法 に 大 別 で き る ． １ ） の マ グ ネ
シ ウ ム を 用 い る 方 法 は ， 湿 式 処 理 に と も な
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２ Ａ Ｍ Ｓ 法 の タ ー ゲ ッ ト の 作 成 方 法

度 よ い 測 定 が で き る タ ー ゲ ッ ト の 作 成 方 法
の 確 立 が 必 要 で あ る ．

本 報 告 で は ， 二 酸 化 炭 素 の 状 態 を 経 な け
れ ば な ら な い 試 料 ， ま た は １ ｍ ｇ 以 下 の 炭

素 を 含 む 微 量 試 料 で 現 代 炭 素 の 混 入 率 が 低
く （ 低 バ ッ ク グ ラ ン ド ） ， 精 度 良 い 測 定 か 可
能 な タ ー ゲ ッ ト の 作 成 方 法 に つ い て 述 べ る ．
ま た ， 調 整 さ れ た タ ー ゲ ッ ト の 化 学 的 ・ 物
理 的 特 徴 （ 現 代 炭 素 の 混 入 率 ， 同 位 体 分 別

効 果 ， イ オ ン ビ ー ム 強 度 ・ 安 定 度 な ど ） に
ついても述べる．
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図１：炭素還元ラインの概略図．（Ｆｉｇ．１．ＳｃｈｅｍａｔｉｃｓｋｅｔｃｈｏｆｐｒｅＰａｒａｔｉｏｎａ，ｐｐａａｔｕｓ）

い ， 現 代 炭 素 の 混 入 の 可 能 性 が 大 き く ， ま

た 回 収 率 が 低 い ． ま た 作 成 さ れ る 固 体 状 炭

素 は ， 電 気 伝 導 性 が な い ア モ ル フ ァス の 炭
素 の た め ， 銀 な ど の 金 属 を 混 ぜ る 必 要 か お
る （ Ａ Ｍ Ｓ 法 の タ ー ゲ ッ ト は ， 電 気 伝 導 性
が 必 要 で あ る ． ） ． こ れ は Ａ Ｍ Ｓ 法 の 炭 素 -

１ ４ 測 定 の 際 の イ オ ン ビー ム の 強 度 の 低 下
を 伴 う ． ２ ） 及 び ３ ） の 方 法 は ， Ａ Ｍ Ｓ 法
の 炭 素 - １ ４ 測 定 で 最 も 適 し て い る と 考 え

ら れ て い る 電 気 伝 導 性 を も つ グ ラ フ ァ イ ト

（ 結 晶 質 性 炭 素 ） が 作 成 さ れ る ． 特 に ３ ） の
方 法 は ， タ ー ゲ ッ ト の 作 成 過 程 に お け る 現

代 炭 素 の 混 入 率 が 低 く ， 強 い イ オ ン ビ ー ム
が 得 ら れ る こ と か ら ， 最 近 ， Ａ Ｍ ６ 法 の 炭

素 - １ ４ 測 定 の た め の タ ー ゲ ッ ト 作 成 方 法
と し て 注 目 を 浴 び て い る ． 今 回 は ， ３ ） の

方 法 に よ り 固 体 状 炭 素 を 得 た ．

３ 水 素 還 元 法 に よ る タ ー ゲ ッ ト の 作 成

方法

本方法は，ｖｏｒｇｅ１らが初めて，ＡＭＳ法
に よ る 炭 素 - １ ４ 測 定 の タ ー ゲ ッ ト 作 成 に

適 用 し た ， 鉄 を 触 媒 と し て 二 酸 化 炭 素 を 水
素 ガ ス に よ り グ ラ フ ァ イ ト に 還 元 す る 方 法
（ 水 素 還 元 法 ） を 改 良 し た も の で あ る ． こ の
反 応 は 次 式 に 総 括 さ れ る ．

６５０°Ｃ

Ｃ０２＋２Ｈ２→Ｃ＋２Ｈ２０

Ｆｅ

タ ー ゲ ッ ト 作 成 に は 図 １ に 示 す 炭 素 還 元
ラ イ ン を 用 い た ． グ リ ース を 用 い る 真 空 コ ッ
ク を 用 い た 真 空 ラ イ ン で は ， 試 料 ガ ス が グ
リ ス に 吸 着 す る た め ， 試 料 調 製 の 誤 差 あ る
い は 現 代 炭 素 の 混 入 を 引 き 起 こ す と 考 え ら
れる（和田・他，１９８４）．特に微量の試料を

扱 う と き は 大 き な 問 題 と な る た め ， す べ て
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グ リ ース レス コ ッ ク を 用 い た ．

触媒は，純度９９．９％以上，粉末状（３２５メ
ッシュ）の鉄（ＡｌｄｈｃｈＣｈｅｍｉｃａ１ＣｏｎｌＰａｎｙ
ｌｎｃ．）を用いた．市販の鉄粉末には粉末化の

際 に 用 い ら れ る 有 機 物 が 付 着 し て い る 可 能
性 が あ る ． ま た 表 面 が 酸 化 さ れ て い る こ と
が予期される．したがって，反応前に，０．５

気圧の純水素中で加熱（４５０ ° Ｃ ） す る こ と
で ， 含 有 物 を 除 き ， ま た 酸 化 さ れ た 表 面 を

再還元した．
反 応 容 器 は ， 外 径 ９ ｍ ｍ ， 内 径 ７ ｍ ｍ の

バ イ コ ー ル 管 を 用 い た ． 用 い た バ イ コ ー ル

管 は 片 端 を 封 じ ， バ イ コ ー ル 管 に 付 着 して い
る炭素物質を除くためにあらかじめ１０００ °Ｃ
で加熱した．

ま ず， 鉄 粉 を １ ｍ ｇ 程 度 （ 鉄 粉 の 量 に 関
し て は 後 述 ） を 外 径 ６ ｍ ｍ ， 長 さ １ ｃ ｍ の
バ イ コ ー ル 管 か ら 作 成 し た カ ッ プ に 計 り と

る ． こ れ を 反 応 容 器 の バイ コ ール 管 に い れ ，
その□にグリスレスコックをＣａｊｏｎジョイ
ン ト を 介 し て Ｊ １ で つ な い だ ． こ れ を 真 空

ラ イ ン の Ｊ ２ に つ な ぎ 十 分 に 排 気 す る ． 次
に 約 ０ ． ５ 気 圧 の 水 素 ガ ス を 真 空 ラ イ ン に 導

入 し ， コ ッ ク を 締 め 真 空 ラ イ ン か ら 取 り 外
す． こ の 容 器 の 下 部 を ４ ５ ０ 度 で １ 時 間 加 熱

後 ， 再 度 真 空 ラ イ ン に つ な ぎ ， 水 素 ガ ス を
排気する．
二 酸 化 炭 素 を 含 む 試 料 ガ ス は ， 一 旦 ト ラ ッ

プＴ１に液体窒素（-１９６ °Ｃ）で捕集する．捕

集 さ れ な い 不 純 ガ ス （ 窒 素 な ど ） を 真 空 ポ
ン プ で 排 気 し た 後 ， ト ラ ッ プ Ｔ １ を ｎ - ペ

ンタンー液体窒素（ -１２７ ° Ｃ）に替え，二酸

化 炭 素 を ト ラ ッ プ Ｔ ２ に 移 し ， デ ジ タ ル マ
ノメーター（Ｍ）で測圧する（体積６．１２ｍｌ
- Ｓ Ｔ Ｐ）．その後，二酸化炭素を反応容器の
バ イ コ ー ル 管 下 部 に 移 し ， 圧 力 を み な が ら

Ｊ ３ か ら 水 素 ガ ス を 導 入 す る ． 水 素 ガ ス 導

入 後 ， ガ ス バ ー ナ ー （ 天 然 ガ ス ー 酸 素 ） を
用 い バ イ コ ー ル 管 を 焼 き 切 っ た ． 焼 き 切 る
位 置 は バ イ コ ー ル 管 内 の 水 素 ／ 二 酸 化 炭 素
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Ａ Ｍ Ｓ 法 に よ る 炭 素 - １ ４ 測 定 を よ り 高

４ 。 １ 反 応 の 収 率 及 び 同 位 体 分

４ 作 成 さ れ た タ ー ゲ ッ ト の 特 徴

↓
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図 ２ ： 微 量 試 料 用 タ ー ゲ ・ ， ト ホ ル ダー （ Ｆ ｉ ｇ ・

２．Ｔａ，ｒｇｅｔｈｏｌｄｅｒｄｅｓｉｇｎｅｄｆｏＴｍ！ａｌｌｓａｒｎ-

ｐｌｅｓ．）

比が２．１となるように変えた．

こ の 反 応 容 器 の 下 部 を 電 気 炉 中 に 入 れ
６５０ ° Ｃ（ ±５ ° Ｃ）で４から６時間加熱し，試

料 の 二 酸 化 炭 素 を 水 素 で 還 元 し た ． 還 元 を
始 め て １ 時 間 程 度 だ つ と 反 応 容 器 の 上 部 に

水滴が見られる．

還 元 後 ， 少 量 試 料 を 扱 う た め に 新 し く 製

作 し た タ ー ゲ ッ ト ホ ル ダ ー （ 図 ２ ） の 直 径
１．５ｍｎ！の穴に，触媒の鉄粉ともに，直接プ
レ ス し タ ー ゲ ッ ト を 成 形 し た ． Ａ Ｍ Ｓ 法 に

よる炭素-１４測定は，中村・中井（１９８８）
に報告さオ１だ方法による．

一 １ １ ５ 一
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図３：反応収率と同位体分別効果バＦｉｇ．３．
１ｓｏｔｏＰｉｃｌＴｒａｄｉｏｎａｔｉｏｎａｓａｆｕｎｃｔｉｏｎｏｆｒｅａｃ-

ｔｉｏｎｙｅｉｌｄ．）

精 度 で 行 な う た め に は ， タ ー ゲ ッ ト 作 成 過 程
の 同 位 体 分 別 を 小 さ く す る 必 要 が あ る ． 例

え ば ， タ ー ゲ ッ ト 作 成 の 前 後 に お い て ， 安

定炭素同位体比（ぶ１３Ｃ）が１０パーミル変
化 す る と ８ ０ 年 の 年 代 誤 差 を 生 じ る ．
こ の 同 位 体 分 別 効 果 を 見 積 る た め に ， タ

ー ゲ ッ ト 作 成 前 の 試 料 ガ ス の 一 部 ， ま た こ の

同 じ 試 量 ガ ス か ら 作 成 さ れ た タ ー ゲ ッ ト を

再度燃焼し二酸化炭素に変え（北川，１９８７），
そ の 安 定 炭 素 同 位 体 比 を ガ ス イ オ ン ソ ース
の質量分析計（ＦｉｎｎｉｇａｎＭＡＴ２５１）を用
い 測 定 し た ． こ の 試 料 作 成 の 前 後 の 安 定 炭

素 同 位 体 比 の 変 化 （ △ ぶ １ ３ Ｃ ） か ら 同 位
体 分 別 効 果 を 求 め た ． ま た ， 再 燃 焼 で 得 ら
れ た ガ ス の 体 積 か ら ， 反 応 の 収 率 を 求 め た ．

図 ３ に は 反 応 の 収 率 と 同 位 体 分 別 効 果 の 関
係 を 示 し た ． 反 応 の 収 率 が 低 下 す る と 大 き
な 同 位 体 分 別 が 起 き る こ と が 分 か る ． 反 応
が ７ ０ - ８ ０ ％ が 起 き る と 同 位 体 分 別 効 果
を ２ - ３ パ ー ミ ル 程 度 に 抑 え る こ と が で き ，
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図 ４ ： 反 応 前 の 反 応 容 器 内 の 二 酸 化 炭 素
分圧（ｐＣ０２）と同位体分別効果（△δ１３Ｃ
）の関係．（Ｆｉｇ．４．１ｓ；ｏｔｏｐｉｃｆｒａｄｉｏｎａ，-
ｔｉｏｎ，△ぶ１３ｃ＝ぶ１３ｃけａｒｇｅｔ）ｊ１３ｃＧｎｉｔｉａ，１）ｊｏｒ
ｉｎｉｔｉａ，１ｒ，１７ｅｓｓｕｒｅ（ＰＣ０２）．（Ａ）ＰＣ０２，ｕｎｄｅｒ

１００ｍｍＨｇ（Ｂ）１００-１印ｍｍＨｇ口１５０-２００
ｎ！ｎ！Ｈｇ（Ｄ）ｏｖｅｒ２００ｍｍＨｇ．）

炭素 -１４の計測には問題とならない（年
代換算で約２０年）．同位体分別効果を小
さくする為には，反応収率を上げる必要か
おる．

図４には，反応前の反応容器内の二酸化
炭素の分圧（ＰＣ０２）と同位体分別効果の関
係を示した．反応容器内の二酸化炭素の分
圧が高い状態での反応は，同位体分別効果
が小さくなる傾向がある．つまり反応時の
二酸化炭素の分圧が高い状態で還元を行え
ば，より完全に反応が進み，同位体分別効
果を小さくすることが可能である．反応時
の二酸化炭素分圧を高くするためには，試
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図 ５ ： 触 媒 の 鉄 の 含 有 率 と イ オ ン ビ ー ム 強

度．（Ｆｉｇ．５．１３Ｃ３゛ｂｅａｒｎｉｎｔｅｎｓｉｔｙｒａｔｉｏｏｆ

ｐｒｅＰａｒｅｄｇｒａＰｈｉｔｅｔｏｎＭｕｒａｌｇｒａＰｈｉｔｅａｓａ．

ｆｕｎｃｔｉｏｌｌｏｆＣ／Ｆｅｗｅｉｇｈｔｒａｔｉｏ．）

料 の 量 に よ っ て 反 応 容 器 の 体 積 を 変 え る 必
要 が あ る ． そ の た め バ イ コ ー ル 管 を 封 じ 切
る 長 さ は ， 試 料 の 量 に よ り 変 え た ． 通 常 の

試 料 作 成 で は ， 反 応 の 際 の 二 酸 化 炭 素 分 圧
を２０（）ｍｍＨｇ以上で行い，同位体分別効果
を 小 さ く し ， 反 応 収 率 を 高 め た ．

４ 。 ２ 作

ビ ー ム 強 度-

さ れ た タ ー ゲ ッ ト の イ オ ン

Ａ Ｍ Ｓ 法 に よ る 炭 素 - １ ４ 計 測 数 を 大 き
く す る 為 に は ， 強 い イ オ ン ビ ー ム が 得 ら れ
る （ 炭 素 ２ １ ４ の 計 測 効 率 の 高 い ） タ ー ゲ ッ
トを作成する必要かおる．

作 成 さ れ た タ ー ゲ ッ ト の イ オ ン ビ ー ム 強
度 と ， 触 媒 に 用 い た 鉄 と 試 料 の 炭 素 の 比 （

Ｃ／Ｆｅの重量比）の関係を図５に示した．イ
オ ン ビ ー ム の 強 度 は Ａ Ｍ Ｓ 法 の 炭 素 - １ ４

測 定 で 最 も 適 して い る と 考 え ら れ て い づ る 天
然グラファイトから得られる１３Ｃ３４｀イオン
ビームに対する作成されたターゲットの１３Ｃ
３ ゛ イ オ ン ビー ム の 強 度 比 と し て 示 し た ． 図

５に示されるように，Ｃ／Ｆｅ比の増加にとも

ない強いイオンビームが得られる．Ｃ／Ｆｅ比
が１（例えばレ鉄１ｍｇ，炭素ｌｍｇ）で作成
さ れ た タ ー ゲ ッ ト の イ オ ン ビ ー ム は ， 天 然
グ ラ フ ァ イ ト か ら 得 ら れ る の イ オ ン ビ ー ム
と ほ ぼ 同 程 度 得 ら れ る ． こ れ は ア モ ルフ ァス

炭 素 と 銀 の 混 合 物 か ら 調 整 さ れ た タ ー ゲ ッ
ト の ３ か ら ４ 倍 の イ オ ン ビーム 強 度 で あ る ．

・ 通 常 の 測 定 に お い て （ 統 計 誤 差 １ ％ ， 年 代

に 換 算 し て ± ８ ０ 年 ） ， 現 代 の 炭 素 試 料 に

関 し て は １ ５ 分 程 度 で ， １ 万 年 前 の 試 料 で
約 １ 時 間 以 内 で 測 定 を 終 え る こ と が 可 能 で
ある．

４ ． ３

ビ ー ム の 安 定 度-

さ れ た タ ー ゲ ッ ト の イ オ ン

水 素 還 元 法 で 作 成 し た タ ー ゲ ッ ト の イ オ
ン ビ ー ム の 安 定 度 を 見 る た め に 長 時 間 測 定

を 行 な っ た 結 果 に を 図 ６ に 示 す． 試 料 は ， 炭

素 - １ ４ 年 代 測 定 の 国 際 標 準 の 蔭 酸 （ １ ４ Ｃ 濃
度 の ９ ５ ％ が 年 代 換 算 ｏ 年 ） の １ ｍ ｇ 炭 素 か
ら 作 成 し た ． １ ２ 時 間 の 連 続 測 定 で 炭 素 - １
４は合計２０万カウント（統計誤差０．２％，

年 代 換 算 ± １ ６ 年 ） 計 測 さ れ た ． 測 定 開 始
には，７００ｃＰｍ（ｃｏｕｎｔｓＰｅｒｍｉｎｕｔｅ）

で１２時間後には１００ｃＰｍまで低下してい
る ． 通 常 の 測 定 （ 統 計 誤 差 １ ％ ） に 要 す る

時 間 ， 約 １ ５ 分 で は ， ほ と ん ど イ オ ン ビー ム
強 度 の 低 下 は 見 ら れ な い ． ま た 計 数 効 率 の
低下に伴う１４Ｃ／１３Ｃ比の変化はなく，イオ
ン ビ ー ム が 非 常 に よ く 安 定 し て い る こ と か

ら ， 高 精 度 な 炭 素 - １ ４ 測 定 か 可 能 で あ る ．

- １ １ ７ -
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図６：ＮＢｓ修酸（ＮＢＳＳＲＭＴ三屋．０，１ｍｇ炭素を含む）から作成されたターゲットの長時
間測定の一例．誤差は５０秒１５回の測定の標準偏差（に）を示すバ１？ｉｇ．６．１絢ｃｏｕｎｔｉｎｇ
ｒａｔｅａｎｄ１４Ｃ／１３ＣｒａｔｉｏｏｌＴｔａｒｇｅｔＰ２ｐａｒｅｄｆｒｏｍｌｍｇ（：ａｒｂｏｎｏｆＮＢＳｏｘａｌｉｃａｄｄｌ゙ ｉｔｈ

ｔｉｍｅ．Ｖ（？ｒｔｉｃａｌｂａＴｓｓｈｏｗｓｔａｎｄｅｒｄｄｉｖｉａｔｉｏｎ（１００ｆ１５ｒｕｎｓ．０ｎｅｒｕｎｔ３，ｋｅｓ５０ｓｅｃｏｎｄｓ．）

５ バ ッ ク グ ラ ン ド 試 料 の 測 定

試 料 調 製 の 際 の 現 代 炭 素 の 混 入 率 を 推 定
す る た め に ， 炭 素 - １ ４ を 含 ま な い （ バ ッ
ク グ ラ ン ド ） と 考 え ら れ る 夕 張 炭 田 か ら 採

集 さ れ た 石 炭 か ら タ ー ゲ ッ ト を 作 成 し ， Ａ
Ｍ Ｓ 法 に よ り ， 炭 素 - １ ４ を 測 定 を 行 っ た ．

石 炭 試 料 は ， 現 代 炭 素 の 汚 染 を 除 く た め
に 酸 ・ アル カ リ に よ る 洗 浄 ， ま た 大 気 中 の 二

酸 化 炭 素 の 吸 着 を 除 く た め に 真 空 中 で 加 熱
処 理 を し た ． こ の よ う な 前 処 理 を 施 し た 石

炭 は ， 酸 化 剤 （ ８ ５ ０ ° Ｃ で 加 熱 す る こ と で 塵
や 有 機 物 を 除 い た 酸 化 銅 ） と 共 に バ イ コ ー
ル管（１０００ °Ｃ加熱処理を行なった）に真空

封入し，８５００Ｃで燃焼し二酸化炭素に変え
（北川バ９８７），水素還元法を用いグラファ
イ ト タ ー ゲ ッ ト に し た ．

図 ７ に 石 炭 の 炭 素 - １ ４ 測 定 の 結 果 を 示
す． 炭 素 - １ ４ の 濃 度 は ， 現 代 炭 素 （ 国 際 標

準の修酸，ＮＢＳ-ＳＲＭ-４９９０，濃度の９５％）
の 濃 度 に 対 す る 比 （ 現 代 炭 素 混 入 率 ） と して

示している．現代炭素の混入率は平均０．１１
％ で ， 年 代 換 算 で ５ 万 ５ 千 年 で あ る ．

名 古 屋 大 学 年 代 資 料 研 究 セ ン タ ー に 設 置
さ れ て い る タ ン デ ト ロ ン 加 速 器 質 量 分 析 計
の バ ッ ク グ ラ ン ド （ 天 然 グ ラ フ ァ イ ト を 直 接

測 定 ） は 年 代 換 算 で ６ 万 ５ 千 年 で あ る ． 今
回 水 素 還 元 法 に よ り 作 成 し た タ ー ゲ ッ ト は ，

- １ １ ８ -
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図 ７ ： 夕 張 炭 田 の 石 炭 か ら 作 成 さ れ た タ ー ゲ ッ ト の Ａ Ｍ Ｓ 法 に よ る 炭 素 １ ４ 測 定 の 結 果 ． 破

線 は 等 量 の 現 代 炭 素 の 混 入 （ ０ ． １ ， ０ ． ０ １ ， ０ ． １ ｎ 場 ） を 示 す． 波 線 は 名 古 屋 大 学 タ ン デ ト ロ ン 加

速器質量分析計のバックグランド（中村中井，１９８８）を示す．（Ｆｉｇ．７７４Ｃｃｏｎｃｅｎｔ，ｒａ，ｔｉｏｎ

ｏｆ４；廿ｇｅｔｓＰｒａＰａｒｅｄｋｏｍ，Ｙｕｂａｒｉｃｏａ１．Ｔｈｅｃｌａｓｈｌｉｎｅｓｓｈｏｗｃｏｎｓｔａｎｔｃｏｎｔａｍｉｎａ，ｔｉｏｎｏｆ

ｍｏｄｅｒｎｃａｒｂｏｎ（０．００１，０．０１ａｎｄ０．１ｍｇ）．Ｔｈｅｓｈ２１．ｄｏ゙ Ｐａ．ｒｔｓｊｌｏ゙ ７ｎｌｅｃｈＥｔ．ｎｉｃ゙ １ｂ゙ ｃｋｇｒｏｕｎｄ

ｏｆＴａ，ｎｄｅｔｒｏｎＡＭＳ１４ＣｉｎＮａｇｏｙａｕｎｉｖｅｒｓｉｔｙ（Ｎａ，ｋａｍｕｒａａｎｄＮａｋａ，ｉ，１９８８）．）

試料の量の変化（０．２-０．３ｍｇ）に対して現
代 炭 素 の 混 入 率 の 変 化 の 傾 向 が な い ． こ の
こ と か ら ， 試 料 作 成 の 段 階 の 現 代 炭 素 の 混

入 は ， 非 常 に 小 さ く 抑 え ら れ ， よ り 微 量 の
試 料 に 関 し て も 現 代 炭 素 の 混 入 の 低 い タ ー
ゲ ッ ト の 作 成 が 可 能 だ と 考 え ら れ る ． 石 炭
の 現 代 炭 素 の 混 入 源 と し て ， １ ） 石 炭 が 現

代 炭 素 を 含 ん で い た ， ２ ） 還 元 に 用 い た 水

素 ガ ス に 現 代 炭 素 が 混 入 し て た ， ３ ） タ ー
ゲ ッ ト の ハ ン ド リ ン グ 中 に 現 代 炭 素 が 混 入
し た ， な ど が 推 定 さ れ る ．

まとめ

水 素 還 元 法 に よ る タ ー ゲ ッ ト 作 成 の 際 の

-

最 適 条 件 （ 炭 素 量 ｌ ｍ ｇ ） に つ い て 表 １ に
示 す ． 触 媒 の 鉄 の 量 は ， イ オ ン ビ ー ム の 強
度 を 大 き く 左 右 す る ． 少 量 の 試 料 を 扱 う た
め に 新 し く 制 作 し た タ ー ゲ ッ ト ホ ル ダ ー で
は 約 １ ｍ ｇ の 鉄 が 最 低 量 と して 必 要 で あ る ．

よ り 少 量 の 炭 素 試 料 の 場 合 ， 鉄 の 希 釈 に よ
る ビ ー ム 強 度 の 低 下 を 伴 う ． 今 後 ， よ り 微

量 の 試 料 を 扱 う た め に は ， タ ー ゲ ッ ト ホ ル
ダー の 改 良 が 必 要 で あ る ．

反 応 の 収 率 を 上 げ ， 同 位 体 効 果 を 小 さ く
す る た め に は ， 反 応 容 器 の 体 積 を 小 さ く し ，
反 応 時 の 二 酸 化 分 圧 を 上 げ る 必 要 か お る ． 反
応容器内の二酸化炭素分圧が１２！００ｍｍＨｇ以
上 で 二 酸 化 炭 素 を 還 元 し タ ー ゲ ッ ト を 作 成

す れ ば ， ２ - ３ パ ー ミ ル 程 度 の 同 位 体 分 別
効 果 で 抑 え ら れ ， 高 精 度 の 炭 素 - １ ４ 測 定

１１ ９ -
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表１：ターゲット調整の最適条件．（Ｔａｂｌｅ１．０ｐｔｉｍｕｎｌｃｏｎｄｉｔｉｏｎｆｏｒｔａｒｇｅｔＰｒｅＰａｒａｔｉｏｎ）

が可能である．

７ 結 語

Ａ Ｍ Ｓ 法 の 炭 素 ＝ １ ４ 測 定 の た め の タ ー
ゲ ッ ト の 作 成 法 に 水 素 還 元 法 を 適 用 す る こ
と で １ ｍ ｇ 以 下 の 炭 素 を 含 む 試 料 で も ， 低
バ ッ ク グ ラ ン ド の 炭 素 - １ ４ 測 定 が 可 能 と

な っ た ． ま た イ オ ン ビ ー ム 強 度 の 向 上 ， 長

時 間 安 定 し た 測 定 が 可 能 と な り ， よ り 高 精
度 の 炭 素 - １ ４ 測 定 が 可 能 と な っ た ．
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