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学術変革 横串としての極微量放射性核種分析
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・SK-Gd 東大

・CANDLES 阪大・徳島大

・KamLAND 東北大

＊CaF2の材料やCaF2そのものに含まれるU,Th分析

＊PENフィルムやBis-MSBに含まれるU,Th分析

＊追加投入 硫酸Gdに含まれる226Ra分析

期間限定お仕事

難溶解性試料、高マトリクス試料中の極微量
放射性核種測定法確立（クリーン技術確立）

・暗黒物質検出 横浜国立大

＊液体シンチレータに含まれるU,Th分析



極微量210Pbの分析法確立
-人新世紀年代測定法への応用-
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～5億2400万年 先カンブリア時代

5億2400万年～
2億5000万年

古生代

2億5000万年～
6600万年

中生代 三畳紀

ジュラ紀

白亜紀

6600万年～
258万年

新生代 第三紀

258万年～
1万1700年

第四紀 更新世

1万1700年～ 完新世

最終氷期

https://yumeraku.net/saiyo/2018/07/26/2030%E5%B9%B4%E3%81%AB%E6%B0%B7%E6%B2%B3%E6%9C%9
F%E5%88%B0%E6%9D%A5%EF%BC%81%EF%BC%81%EF%BC%81%EF%BC%9F%EF%BC%9F%EF%BC%9F/

https://aomori-jomon.jp/essay/?p=9890
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地質時代区分



絶滅速度

7環境省

絶滅速度(100年) 10000種当たり

過去 0.1～1 種

近年(100年間) 100 種

北半球の大気温度

地球温暖化

地球環境の変化

Mann (1999)

Matthew (2009)

大気中CO2,CH4,N2O濃度

“人間”が地球に影響を及ぼし始めた
→これまでの地質時代と大きく異なる



新しい地質時代区分―人新世

～5億2400万年 先カンブリア時代

5億2400万年～
2億5000万年

古生代

2億5000万年～
6600万年

中生代 三畳紀

ジュラ紀

白亜紀

6600万年～
258万年

新生代 第三紀

258万年～
1万1700年

第四紀 更新世

1万1700年
～？？？

完新世

？？？～ 人新世

https://jss1.jp/column/column_34/

新たな時代区分の設定が
必要となっている

https://www.euronews.com/green/2021/09/24/who-air-pollution-is-worse-
than-we-thought-but-there-s-hope-we-can-fix-it

（Steffen et al. 2015; Water et al., 2018)

いつまでナウマンゾウや縄文時代と一緒の時代区分
なんだよぅ!?
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時代定義のためのGSSP
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https://ja.wikipedia.org/wiki/%E5%9B%BD%E9%9A%9B%E6%A8%99%E6%BA%96%E6%A8%A1%E5%BC%8F%E5%B1%A4%E6%96%AD%E9%9D%A2%E5%8F
%8A%E3%81%B3%E5%9C%B0%E7%82%B9#/media/%E3%83%95%E3%82%A1%E3%82%A4%E3%83%AB:Ediacaran_GSSP_-_closeup.JPG

年代層序単元の区分である階の下限を定める境界模式層

Global Boundary Stratotype Section and Point



日本の 別府湾・堆積物 が人新世GSSPの
有力候補地に！

有力候補地

Picture form Anthropocene working group

世界の人新世GSSP候補地 10



2023年の夏に、最終候補地はCrawford Lakeに決定
→別府湾の堆積物は副次的地層に

いずれにしても 人新世 の研究は今後ますます増加

最終候補地

Picture form Anthropocene working group

世界の人新世GSSP候補地 11



太平洋

試料採取地点

環境への人工放射性236U導入履歴

サンゴ骨格や堆積物を用いた人新世の研究

236U導入履歴をサンゴから復元した例

最大降下量(1954年)

1952年から
急激な上昇

二番目に大きい
スパイク的導入(1958年)

米軍による太平洋での
水爆実験期間

Nomura et al., JGR Oceans, 2016

238U(n, 2n)236Uや235U(n,)236Uによる
核反応でできるUがなぜ？
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222Rn 210Pb

210Pb

環境試料

海水

(半減期：22.2 年)

サンゴ

海洋堆積物

降下

238U

陸

放射壊変

放射壊変

過去200年

210Pb年代測定
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Pb conc. (Bq/g)

C=Ae-Bd

A=A0e
-t

t=Bd

S=d/t=/B (cm/y)
ということは B=λ/S

A

t: 時間 (y) 

C: Pb-210濃度 (Bq/g)
A: 表層のPb-210濃度 (Bq/g)

l: 壊変定数(1/y) 
d: コア深度(cm)
S: 成長速度 (cm/y) 

＊海洋への年間Pb-210降下量 (Bq/cm2/y)
   は一定とする
＊Pb-210半減期 22.2年

C=Ae-d/S

210Pb年代測定

C=Ae-Bd
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γ線測定α線測定 ICP-MS

子孫核種210Po(半減

期:138日)を使用
測定まで数か月
～数年

210Pbのγ線が46 keV
検出効率が悪い

分子イオンの妨害、
安定208Pbからのテーリ
ング

アジレント・テクノロジー
株式会社 提供

測定に数週間

環境BGが大きい
検出効率が悪い

問
題
点

測
定
法

サンゴ試料中の210Pb濃度:数mBq/g(約10-16g/g)

環境BG
・コンプトン効果
・宇宙放射線

サンゴ試料中の微量210Pb測定



A=N

A: 放射能（Bq)

N:核種の個数 ：壊変定数

T1/2:半減期(秒)

=
ln2
T1/2

ポイント：壊変定数が大きいほど
同じN数でも放射線測定が有利

ポイント：半減期が短いほど
壊変定数が大きい

放射能と質量（原子数）の関係
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A=N

A: 放射能（Bq)

N:核種の個数 ：壊変定数

T1/2:半減期(秒)

=
ln2
T1/2

ポイント：壊変定数が大きいほど
同じN数でも放射線測定が有利

ポイント：半減期が短いほど
壊変定数が大きい

36Cl 半減期30.5万年 β崩壊核種(E=0.7 MeV)

= 7.20×10-14 (s-1) 

 →1分間で1.39×1011個あるうちの1個しか壊変しない(1dpm)

統計誤差1%で測定したい（10000カウント積算したい)

計数効率100%として10000分→1週間のβ線測定

放射能と質量（原子数）の関係
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A=N

A: 放射能（Bq)

N:核種の個数 ：壊変定数

T1/2:半減期(秒)

=
ln2
T1/2

ポイント：壊変定数が大きいほど
同じN数でも放射線測定が有利

ポイント：半減期が短いほど
壊変定数が大きい

36Cl 半減期30.5万年 β崩壊核種(E=0.7 MeV)

= 7.20×10-14 (s-1) 

 →1分間で1.39×1011個あるうちの1個しか壊変しない(1dpm)

原子の数そのものをカウントするならば検出効率が1%しかなくても1.39×109の計数

20分くらいかけて10000の計数を得るのならばこの1/100000個で良い

現在の質量分析ならば数秒で10000の計数

放射能と質量（原子数）の関係
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極微量同位体の質量分析における問題

質量分析ならではの妨害がある

① Analyteと同じ質量数をもつ分子イオンの妨害

② Analyteと同じ質量数をもつ同重体の妨害

③ Analyteと隣接する質量のイオンのもつエネルギー
に幅（ふらつき）があり電場・磁場の分析場を通り
抜けるイオンの妨害

→感度が低下（バックグラウンドが大きい）
単純に 放射線測定より圧倒的有利ともいえない

(イオンエネルギー：～10keV)
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極微量同位体の質量分析における問題

質量分析ならではの妨害がある

① Analyteと同じ質量数をもつ分子イオンの妨害

② Analyteと同じ質量数をもつ同重体の妨害

③ Analyteと隣接する質量のイオンのもつエネルギー
に幅（ふらつき）があり電場・磁場の分析場を通り
抜けるイオンの妨害

→Analyte(イオン)を～10MeV以上の高エネルギーに
 加速して これら妨害を除去

(イオンエネルギー：～10keV)

放射線検出器のテクニックが利用可能

薄膜やガス相の通過可能、イオンと物質の相
互作用を利用しエネルギー測定が可能20



筑波大学 6MVタンデム加速器

ターゲット核種（イオン）を以下の
固有パラメータで分別

5 m

分析電磁石

静電分析器

タンデム加速器

電離箱とファラデー
カップ

加速器質量分析（AMS)

M: 質量数
E: エネルギー
q: 電荷
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5 m

筑波大学 6MVタンデム加速器

M: 質量数
E: エネルギー
q: 電荷

ターゲット核種（イオン）を以下の
固有パラメータで分別

分析電磁石

静電分析器

タンデム加速器

電離箱とファラデー
カップ

M E
q q
× = const.- -

電荷あたりの運動量

加速器質量分析（AMS)
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5 m

筑波大学 6MVタンデム加速器

ターゲット核種（イオン）を以下の
固有パラメータで分別

分析電磁石

静電分析器

タンデム加速器

電離箱とファラデー
カップ

M: 質量数
E: エネルギー
q: 電荷

E
q = const.-

電荷あたりのエネルギー

加速器質量分析（AMS)
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5 m

+6 Million Volts

筑波大学 6MVタンデム加速器

ターゲット核種（イオン）を以下の
固有パラメータで分別

分析電磁石

静電分析器

タンデム加速器

電離箱とファラデー
カップ

M: 質量数
E: エネルギー
q: 電荷

加速器質量分析（AMS)
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5 m

筑波大学 6MVタンデム加速器

ターゲット核種（イオン）を以下の
固有パラメータで分別

分析電磁石

静電分析器

タンデム加速器

電離箱とファラデー
カップ

M: 質量数
E: エネルギー
q: 電荷

加速器質量分析（AMS)
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AMSによる36Cl分析 -負イオンビームの取り出し-

サンプル
カソード

36Cl-, 35Cl-
37Cl-,35Cl1H-

イオン源
Csスパッターによる‘負イオン’ 
ビーム の引き出し

5 m
https://www.jstage.jst.go.jp/article/jvsj/50/7/50_7_467/_pdf/-char/ja

イオン源の状態によりイオン化効率が変動
→AMSにおいては絶対測定(検量線法)が困難



5 m

加速器
タンデム加速器(+6MeV)で負イオンを加
速→ガス/フォイルで分子イオンを解離
＆電子ストリッピング→正イオンを加速

負イオンビーム 正イオンビーム

35Cl8+, 36Cl8+ 

 37Cl8+

35Cl-, 36Cl-

,37Cl- 35Cl1H- 

35Cl- 

H 

+6MV

AMSによる36Cl分析 –加速器中での反応-

27



5 m

電磁石+ ファラデーカップ
35Cl8+と37Cl8+ビーム電流を測定
 (安定/主要長半減期同位体)

37Cl8+

36Cl8+

35Cl8+ 

分析電磁石

AMSによる36Cl分析 -質量分別と主要同位体測定-
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5 m

電離箱(検出器)

ガス(イソブタン)検出器によるエネル
ギー損失の違いで同重体と分離

AMSによる36Cl分析 -電離箱による微量同位体測定-

29



“超高感度”分析？

極微量同位体検出
ガス(イソブタン)検出器によるエネル
ギー損失の違いで同重体と分離

主要（安定）同位体検出
35Cl8+と37Cl8+ビーム電流を測定
 

37Cl8+

36Cl8+

35Cl8+ 

分析電磁石

AMSによる分析の場合稀な同位体(Rare isotope)とふんだんに存在する
同位体（Abundant isotope）の同位体比が得られる

測定対象同位体比 10-15～10-11

30



A=N

A: 放射能（Bq)

N:核種の個数 ：壊変定数

T1/2:半減期(秒)

=
ln2
T1/2

ポイント：壊変定数が大きいほど
同じN数でも放射線測定が有利

ポイント：半減期が短いほど
壊変定数が大きい

210Pb 半減期22.2年 → 5 mBq測定したい場合は？

線測定 (45 keV) 分岐比 ～4%、検出効率～10%？
→ 2×10-5 cps

統計誤差5%で測定したい（400 カウント積算したい)

→ 400/(2×10-5)/86400 = 231日

放射能と質量（原子数）の関係
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A=N

A: 放射能（Bq)

N:核種の個数 ：壊変定数

T1/2:半減期(秒)

=
ln2
T1/2

ポイント：壊変定数が大きいほど
同じN数でも放射線測定が有利

ポイント：半減期が短いほど
壊変定数が大きい

210Pb 半減期22.2年 → 5 mBq測定したい場合は？

総原子数→ 5×106 個
統計誤差1%で測定したい（10000 カウント積算したい)

→ 検出効率が1%だったとしても5×104 の計数
→ 約20分で測定可能

放射能と質量（原子数）の関係

32
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・210Pbの原子数を直接測定
子孫核種の成長や放射平衡を待たなくて良い

従来の測定法の問題点を解消できる可能性

・妨害同重体分子イオンや主要安定同位体からの
妨害低下

・数mBq/g (約10-16 g/g)の210Pbを
試料量数gで高感度で測定可能

→測定条件の大半が未確立

→サンゴ(環境)試料の処理法が未確立

加速器質量分析装置(AMS)による210Pb測定
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人新世の環境試料(特にサンゴ試料)の
年代測定のための210Pb測定をAMSにて行う

→ さまざまな試料中の210Pbに応用

Ⅱ. AMSのための
鉛化合物作製法の
検討

Ⅲ. AMSの
測定条件の検討

Ⅰ. サンゴ試料から
の鉛の分離法の検討

Pb

化学分離

サンゴコア試料

加速器質量分析装置(AMS)による210Pb測定



冬の壱岐島サンゴコア採取

サンゴ試料ってこんなのです
浦島太郎が乙姫からもらった
サンゴは「宝石(深海)サンゴ」



壱岐島でサンゴコアリングの様子



材料物質評価への新展開

全ての身の回りの物質に関して欠かせない品質管理

難溶性/難分解性の高マトリクス原材料 難溶性/難分解性の高マトリクス製造品

分野に応じて10-12～10-6 g/gレベルの極微量不純物(安定/放射性元素)の定量が必須

医薬品中の有害金属

分解・溶解

化学分離・精製

食品中の有害金属・放射性物質

信越化学HP

フォトレジスト中の放射性物質

規制強化される一方で技術/コスト(人・金・時間)が追い付いていない現状を解決

容器中の有害金属・放射性物質

実験器具中の微量金属

SK-Gd試薬中の
極微量不純物

CANDLESの極
微量不純物

液シン中の極微量
放射性物質

KamLANDの極微量
不純物

高精度測定・定量

有機物中の極微量
金属・放射性不純物
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[1]Kuwae et al.(2022);[2]Takahashi et al.(2020);
[3]Kuwae et al.(2013);[4] Amano et al.(2011); 
[5]Shiozawa et al.(1976) 

地球環境に影響を与えたことを
示す物質

・堆積速度が速い [2]

・乱されずに堆積 [2,3]

(時間分解能が良い)

・キーマーカーが豊富 [4]

GSSP有力候補地 別府湾・堆積物

・極東アジアに位置 [1]

・堆積物・底層が還元環境 [5]
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Anthropogenic 
deposit

√ √ √ √ √ √ √ √

Marine anoxic 
basin deposits

√ √ √ √ √ √ √ √ √ √

Coral biochems
&marine bivalve shells

√ √ ? √ √ √ √ √ √

Estuarine
&deltaic deposits

√ √ √ √ √ √ √ √ √ √

lake deposits √ √ √ √ √ √ √ √ √ √

Peat & peatlands
(mires)

√ √ √ √ √ √ √ √ √ √

Ice √ ? √ √ √ √ √ √ √ √

Speleothems √ √ √ √ √ √

Trees √ √ √ √ √ √ √ √

[1] Colin et al, Earth-Science Review, Volume 178, March 2018, Pages 379-429

GSSPとなり得る試料とキーマーカー

Colin, et al. 2018

別府湾



最初の水爆実験(1952)

最大核出力(1954) 

2番目に大きい核出力 
(1958)

1952 - Operation Ivy 1954 - Operation Castle 1958 - Operation Hardtack

Year Operation Area No. of TestYield (Mt)

1946 Crossroads Bikini 2 0.05

1948 Sandstone Eniwetok 3 0.1

1952 Ivy Eniwetok 2 10.9

1954 Castle Eniwetok, Bikini 6 48.2

1956 Redwing Eniwetok 17 20.82

1958 Hardtack I Eniwetok, Bikini 35 35.6

1963 Dominic Kiritmati 36 36.9ANSCEAR (2000)

https://ja.wikipedia.org/wiki/%E3%82%A2%E3%82%A4%E3%83%93%E3%83%BC%E4%BD%9C%E6%88%A6#/media/%E3%83%95%E3%82%A1%E3%82%A4%E3%83%AB:IvyMike2.jpg
https://ja.wikipedia.org/wiki/%E3%82%AD%E3%83%A3%E3%83%83%E3%82%B9%E3%83%AB%E4%BD%9C%E6%88%A6#/media/%E3%83%95%E3%82%A1%E3%82%A4%E3%83%AB:Castle_Romeo.jpg
https://ja.wikipedia.org/wiki/%E3%83%8F%E3%83%BC%E3%83%89%E3%82%BF%E3%83%83%E3%82%AF%E4%BD%9C%E6%88%A6#/media/%E3%83%95%E3%82%A1%E3%82%A4%E3%83%AB:HardtackOak.JPG

太平洋核実験場



イオン化効率に与える電子親和力の影響

電子親和力の小さい(＜0.5eV)元素は分子負イオンをつくらせる
電子親和力の大きい元素でもイオン化効率は数％にとどまる
イオン源の状態によりイオン化効率が変動
→AMSにおいては絶対測定(検量線法)が困難

電子親和力（eV)
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