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レｰザ融解法による

極微量40伽/39加年代測定法の開発

宇都浩ヨ)･石塚治1〕

1｡はじめに

火成岩の中で最もありふれた鉱物である斜長石

1粒を用いて精密な年代測定を可能にする技術を

開発したい.それは,3年前の年頭にあたって語った

夢である(宇都,1993).それが,私たち自身が思っ

ていたよりもずっと早く実現しつつある.私たちは,

工業技術院特別研究1994-1996年度の3年計画で

｢火山の形成過程と活動に関する研究｣の一部とし

て,｢極微量アルゴン･アルゴン年代測定法開発に関

する研究｣を実施中である.ここでは,私たちが現在

開発を進めつつある極微量レｰザ融解40Ar/39Ar年

代測定装置の概要と今得られつつある最新の測定

デｰタを紹介し,今後に向けたより現実的な展望を

述べる.年代測定法の原理,応用例および手法開発

に着手するにあたっての動機などについては,前回

の紹介記事(地質ニュｰスno.461.1993年1月号)に

述べたので,是非参考にして頂きたい.また,本装

置の概要を六号の口絵に紹介しています.併せて御

覧いただきたい.

2,年代測定装置の概要

レｰザ融解40Ar/39Ar年代測定を行うために必要

な実験施設･装置は,以下の4つの部分に大別され

る.まず,原子炉において中性子照射を受けた岩石

鉱物試料を使用するためのアルゴン同位体実験室

(第1図),そしてその中に設置されるレｰザ抽出系

(レｰザ融解極微量アルゴン抽出精製装置),超高

真空高感度希ガス質量分析計および操作卓(第2図,

口絵1)である.以下に,施設･装置の概要について

述べる.

2.てアルゴン同位体実験室

皇｡Ar/39Ar年代測定に用いる岩石鉱物試料は,測

定の前に原子炉に送られ,そこで高速中性子の照射

を受けて試料中の39Kを39Arに変換する必要がある

(宇都,1993).中性子照射の後,送り返されてきた

試料は,国の定める法律(放射性同位元素等による

放射線障害の防止に関する法律)に決められた管理

区域内で実験を行わなければならない.40Ar/39Ar

年代測定専用のアルゴン同位体実験室の概要を第

1図に示す.この実験室は,地質調査所内の既存の

管理区域である放射化分析室の隣に増設されたも

ので,両実験室が合体してひとつの管理区域を構成

している.すなわち,出入口,汚染検査室,廃棄物

保管庫および排水設備は両実験室で共有している.

しかし,両実験室は,独立した吸排気設備を持ち,

放射性物質の貯蔵庫,ドラフトチャンバｰ,流しなど

も別々であり,実質上独立した施設として使用し,お

互いの実験室間での影響はない.

2.2レｰザ抽出系

レｰザ抽出系(レｰザ融解極微量アルゴン抽出精

製装置)は,レｰザ発振装置,レｰザ光学系,試料チ

ャンバｰおよびアルゴン抽出精製ラインにより構成

される(第3図,口絵2,3).

レｰザ発振装置(Coherent杜INNO'VA300)は,

定格10Wのアルゴン連続レｰザである.用いてい

る波長は,488nm(ナノメｰトル)および514nmと可

視光領域であり,青色のレｰザビｰムが発振する(口

絵3).

レｰザ光学系は,集光器,光ファイバｰ.および光

学顕微鏡により構成される.発振されたレｰザビｰ

ムは,集光器を通して直ちに光ファイバｰの中に導
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仕切るバルブおよび質量分析計への導入部のバル

ブの二つには,トルクモｰタｰが取り付けてあり,外

部信号によりモｰタｰが回転しバルブの開閉が可能

なようにしてある(第4図,口絵10).

本装置には,上記のレｰザ用抽出精製ラインに加

え,大量の測定試料を正確な温度コントロｰルで段

階加熱するための抵抗加熱炉の抽出精製ラインも取

り付けてある.両ラインは,完全に独立した排気用

真空ボンブと精製用ゲッタｰポンプを有し,劇々な

導入バルブを介して質量分析計に繋がっており,

各々のライン間で不純な気体で汚染し合わないよう

に設計されている.現在のところ,抵抗炉のラインは

主に真空のチェックおよび標準空気アルゴンの作成

に用いられており,本格的な活用は今後の課題であ

る.

前述の2つの抽出精製ラインおよび試料チャンバ

ｰは,ひとつのオｰブンの中に収まり300℃まで真

空焼き出しをすることができる.

2.3希ガス専用質量分析計

前述のアルゴン抽出精製装置で精製されたアル

ゴンは,オンラインで繋がれた希ガス専用のVG

ISOTECH社製VG3600型質量分析計(口絵11)を

用いて同位体分析を行う.同質量分析計は,デイリ

ｰ検出器とファラデｰカップ検出器の2つの検出器

を備えており,アルゴン検出のダイナミックレンジが

大きいことが特徴である.レｰザ融解極微量アルゴ

ン分析には主に前者の検出器を用いている.前者

は,VG杜が特許を持つ高感度検出器で,アルゴン

イオン流を高電圧により90度偏向させるディリｰノ

ブと光電子増倍管検出器により構成される.この検

出器は,極微量イオン検出に通常用いられる2次電

子増倍管と異なり,入射するイオン流強度と検出出

力との間に完全な直線関係がなりたち,測定強度の

違いにより同位体比が変化するということがない.従

って,あらゆる測定レンジで精密な同位体測定が可

能である.現在､デイリｰ検出器の感度をファラデｰ

検出器の約100倍に調整してあり,検出限界は40Ar

イオンで,約10`15mlSTP(10-1smo1)である.また,レ

ｰザ抽出系も含めた装置全体のブランクは､36Ar,

38Ar,39Arが2-5×10-14m1STP,37出.が3×10.13mISTP,

40Arが1.8×10-12m1STPである.100万年前の斜長

石(K20･0.3wt%,非放射起源40Ar量=5X

10-8m1STP/gとして)1mg中に含まれる36虹が1.6×

10-13m工STP,40Arが6×1O'11mISTPであるので,原

理的には百万年以下の斜長石1粒子を年代測定可

能な性能を有していることが明らかである.

2.4操作草

本測定システムは,測定試料が放射性物質である

ことと,レｰザを取り扱っていることの2点で実験者

の健康を害する可能性がある.しかし,試料チャン

バｰに装着される試料の量は,全部合わせてもわず

か数十mgで,放出される放射線の量は極めて少な

い.また,レｰザビｰムは殆とがレｰザ光学系内部

を通り,ビｰムが空気中に剥き出しになるのは対物

レンズとビュｰポｰトの間のみであり,さらにレｰザ

光学系全体が安全用カバｰで覆われている.従っ

て,2つの要因のいずれかで事故が発生する可能性

は殆どない.しかし,実験の安全性をさらに高めるた

めには,全ての実験操作を,試料およびレｰザから

離れた場所で行うことが重要である.その目的で,

遠隔操作のための操作卓を作り,必要な機器を集め

た(第2図).

まず,CCDカメラに取り込んだ測定試料の画像

は,操作卓上のWモニタｰ上で観察され,WZステ

ｰジを遠隔制御して試料の位置決めと試料像の焦点

合わせを行う.また,レｰザ出力制御も試料の加熱

状況をモニタｰで観察しながら行う.さらに,アルゴ

ンの抽出精製,同位体比測定に必要な3つのバルブ

(抽出･精製ラインおよび質量分析計と各々のイオン

ポンプとの間のバルブ,抽出精製ラインから質量分

析計への導入バルブ)の開閉を全て遠隔制御する.

これにより,試料上にレｰザをあてはじめてからア

ルゴンガスを質量分析計に導入するまでの全ての実

験操作を,全て操作卓上で行うことが可能である.

加えて,質量分析計による計測制御も質量分析計の

横の専用パソコンで行う.従って,40Ar!39Ar年代測

定実験を,放射性物質である試料から離れた場所で

レｰザ光に背を向ける形で安全に行うことが可能で

ある.

操作卓には,その他に,実験中の試料画像を記録

するビデオおよび加熱申の試料の表面温度分布を

解析するビｰムプロファイラｰが置かれている.ビｰ

ムブロファイラｰは,加熱された試料の表面から放射

される熱赤外線のエネルギｰ分布を解析するため

地質ニュｰス504号�
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の装置で,エネルギｰを8階調に分け,グレｰスケｰ

ルもしくは疑似カラｰで表現することが可能である

(口絵8).また,任意の点のエネルギｰを相対値とし

て求めることができる.現在のところ,試料表面の温

度とビｰムプロファイラｰの解析値との比較はでき

ていないので,ビｰムブロファイラｰの出力から温度

を推定することはできない.しかし,試料を段階加熱

する際,試料が均質に加熱されているかを確かめる

ことができている.

啓�

ビｰム拡大用レンズ

光ファイバｰ

��

2,540Ar/39Ar年代測定システムの特徴

(光ファイバｰの採用)

我々のレｰザ40Ar/39Ar年代測定システムは,アメ

リカ合衆国地質調査所(USGS)メンロパｰク支所の

システム(Da1rymp1e,1989)を参考に構築したもの

で,世界の他の研究所,例えばカナダのトロント大

学,アメリカのカリフォルニア大学バｰクレｰ校,ス

タンフォｰド大学などもほぽ似たようなシステムを有

している.しかし,ひとつ非常に重要な点で,我々の

システムは他の研究室と異なっており,他の研究機

関ではできないあるいは困難な年代測定実験をで

きる可能性がある.

それは,レｰザ発振装置から発振したレｰザビｰ

ムを測定試料上に導く光路システムの違いである.

例えばUSGSにおいては,発振されたレｰザビｰム

は空気中を剥き出しのまま進み,幾つかのミラｰに

より曲げられビュｰポｰト内の試料に当てられる.試

料を観察する双眼実体鏡は,レｰザ光路を妨げない

ように斜めに取り付けられており,レｰザの焦点が

結ばれる位置に実体鏡の焦点が合うようあらかじめ

位置決めを行っておく必要がある.また,大きな試料

全体にレｰザビｰムを当てるためには,焦点をずら

してビｰムを広げる必要がある.レｰザビｰムのエ

ネルギｰは,ガウス分布をしているので,ピンボケの

状態では,ビｰムの中心からはずれるほど試料に当

てられるビｰムのエネルギｰが減る.従って,0.1mm

を越える径の測定試料については試料全体を均質

に段階加熱することは不可能である(第6図).

一方,我々のシステムにおいては,レｰザビｰム

は,光ファイバｰを通って光学顕微鏡内に導かれ,

対物レンズにより測定試料上にフォｰカスされる.こ

のシステムでは,可視光のレｰザが光学顕微鏡の光

軸上を通るため,CCDカメラを通してディスプレイ上

対物レンズ

一ネ㌫n几

第6図大きい径のレｰザビｰムを作るためのレｰザ光

学系の比較概念図.従来の方式(USGS)では,

ビｰム拡大レンズにより広げられたレｰザビｰ

ムは､ミラｰで曲げられピントが外れた状態で

試料に当てられるため,そのエネルギｰ分布は

ガウス分布をしている.従って,中心部と周辺

部で試料の加熱温度に差が生じる.一方,光フ

ァイバｰと光学顕微鏡を用いた我々の方式

(GSJ)では,平行光のレｰザビｰムが対物レン

ズにより拡大され試料上に焦点を結ぶため,エ

ネルギｰ分布が平坦になり,試料を均質に加

熱できる.

で観察される試料像にピントを合わせることでレｰ

ザもフォｰカスでき,かつ常に視野の中心にレｰザ

が当たる.一方,レｰザビｰムは光ファイバｰの中

で全散乱するので,光ファイバｰの内径に等しい径

を持ち,エネルギｰ分布が均質でかつ裾引きのない

レｰザビｰムを顕微鏡内に導入することができる.

さらに,その像は,対物レンズにより試料上に結像

される.従って,試料上に平坦なエネルギｰ分布の

レｰザを当てることにより試料を均質に加熱するこ

とができる.

試料上に照射されるレｰザビｰムの直径は,対物

レンズの倍率と光ファイバｰの径を変えることで調

整できる.すなわち,低倍率のレンズと径の太いフ

ァイバｰの組み合わせで大きな径のビｰムを作り,

逆に高倍率のレンズと径の細いファイバｰの組み合

わせで小さく絞られたビｰムを作ることができる(第

1表).発振されるレｰザの出力が同じなら,当然ビ

ｰムの径を2倍にすることでエネルギｰ寧度は4分

の1になる.

現在は,直径1mm前後の鉱物および岩石試料を

均質に段階加熱することを当面の目標にしているの

で,200または400､μmのファイバｰとX2またはX5倍

の対物レンズを用いて試料より大きな径(O.8-2mm)

1996年8月号�
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第1表ビｰムサイズの対物レンズの倍率

と,光ファイバｰケｰブルの径を変

えることにより選択できるレｰザビｰ

ム径.通常は400-1000μmのビｰ

ムサイズで使用している.

光ファイバｰの径(μm)

一一14m㎜一→

ビｰム径(岬)

対物レンズ

の倍率

�

�

�　

�

�　

珊0④

豆60④

㈰　

2⑪④④

8④⑳

��

珊00

4⑰④

且⑰o

側

�

.珊⑧

20⑩

5⑳

㈰
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のレｰザビｰムを試料に当て,試料全体を均質に加

熱することを試みている.雲母のような平板上の試

料はほぼ均質に加熱できていることが,ビｰムプロ

ファイラｰの観察で確認されている.しかし,厚みが

あり粒状の形状をした試料では深さ方向でビｰムの

焦点が動くため,当然のことながら完全には均質に

加熱できていない.火山岩の全岩試料を段階加熱

するためには,平板状に整形した試料を用いるなど

今後の工夫が必要である.それにより,数mgを越え

る量の試料をレｰザ段階加熱年代測定するという,

他機関では困難な年代測定が可能になると期待さ

れる.

3.年代測定実験

年代測定に用いる岩石鉱物試料は,通常の方法

で粗粉砕され,ふるいがけや鉱物分離により,0.25

-1mm程度の大きさのものに揃えられる.その後,以

下のような手順で原子炉での中性子照射を経て年

代測定される.

3.1中性子照射

試料の中性子照射は,茨城県大洗町の日本原子

力研究所および東北大学金属材料研究所の材料試

験炉(JMTR:勲出力50MW)を使用して行っている.

中性子照射する測定試料は,0.25-1mm程度(重

量約0.05-3mg)の鉱物あるいは岩石粒子で,これ

を十数粒ずつアルミ箔に包み,長さ40mm,内径

11mmのアルミ製(純度99.5%)円筒型キャプセル

内に積み重ねる(第7図,口絵4).一つのキャブセル

には,約30試料を詰めることができる.試料を詰め

第7図

舳m茗欝一アルミ箔

中性子照射用のアルミ製試料キャプセルと測

定試料の装填の概要図.内径11mmの円筒形

キャプセル内に,フラックスモニタ(標準試料)

と未知試料を交互に重ねる.アルミ箔の包み

の中には径0.25-1mm程度の試料を数個入れ

る.

る際,照射時の中性子フラックスの勾配を見積もる

ために,キャプセル内での試料の位置を計測してお

く.中性子フラックスを推定するために,すでに

K-Ar年代が正確に求められている標準試料(フラ

ックスモニタ)を未知試料3-4個に1個の割合で聞に

入れる.フラックスモニタとしては現在のところ,

K一加年代測定法の日本での標準試料である沢入花

こう閃緑岩(地球化学標準試料JG-1の原岩)中の黒

雲母(K-Ar年代:91.2Ma),および40虹/39Ar年代測

定およびフィッショントラック法の標準試料として世界

の多くの実験室で用いられている,アメリカ合衆国コ

ロラド州産のFishCanyonTuff中の黒雲母および

カリ長石(K-Ar年代:27.55Ma)を使用している.

中性子照射の際,速中性子と39Kの反応から39Ar

が生成するという40Ar/39Ar年代測定に必要な反応

以外に,熱中性子とカルシウムやカリウムとの反応

により測定の妨害となるアルゴンの同位体が生成す

る.この補正のためにKFeSi04ガラスとCaF2人工結

晶をキャプセル内に標準試料と共に入れる1

キャプセルは,金属材料研究所において,熱中性

子による妨害反応を抑えるために厚さ0.8mmのカド

ミウム箔を巻かれる.これにより,キャブセルに照

射される熱中性子束の98%以上がカドミウム箔に吸

地質ニュｰス504号�
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収される.

カドミウム箔を巻いたキャプセルは,ステンレス製

のラビットと呼ばれる容器に封入され,水力ラビット

照射施設(水流によって試料を炉内に投入する施

設)で中性子照射される.照射時間は,24時間で,

速中性子束は約5×1012n/cm2sである.

照射後,試料は放射能の減衰を待つため,1～2

ヵ月間静置された後,地質調査所へ返送される.

3.2試料装着

照射済み試料は,アルゴン同位体実験室のドラフ

トチャンバｰ内に設置したグロｰブボックス中で開

封され,一粒あるいは数粒ずつ,銅製の試料ホルダ

ｰ上のピットにマウントされる(口絵5,6).その後,試

料ホルダｰは,ガラス製ビュｰポｰト付の試料チャ

ンバｰにセットされ,真空ボンブにより排気される.

その後,オｰブンを被せてライン全体を200-250℃

で約30時間真空焼だしを行い,試料および精製ライ

ン内に付着している気体をできる限り取り除く.抽

出精製ラインの真空が5-8×10■10Torr程度まで下

がれば測定準備が完了となる.

3.3年代測定

アルゴンの同位体分析の場合,極めて少量の気

体元素の測定であるため,酸素などの安定同位体や

ストロンチウムなどの固体元素の同位体分析と異な

り,真空ポンプなどの排気系をラインから切り放した

状態,すなわち静作動の状態で,岩石からアルゴン

を抽出精製して分析する.そのため,いくらラインの

真空度を高めたとはいえ,排気系を切り放すとライ

ン配管や質量分析計の表面から無視できない量の

アルゴンがライン内に放出される.レｰザ融解によ

り数mg以下の極微少量の試料を加熱しそこから放

出されるアルゴンを測定するわけで,ラインから出

てくるアルゴン(ブランクという)を正確に差し引く

必要がある.そこで,実測定の前に,ラインと質量分

析計を合わせた部分のブランク測定を行う.

ブランク測定が終わったら,測定対象となる試料

をwステｰジを用いてwモニタｰの画面中央に来

るように移動させ,Zステｰジを動かして焦点合わせ

を行う.準備が整ったら,コンピュｰタによりトルク

モｰタｰを操作して抽出精製ラインのイオンポンプ直

上のバルブを閉め,排気系を遮断する.レｰザ発振

1996年8月号

装置の前のシャッタｰを開け,レｰザビｰムを光フ

ァイバｰを通して光学顕微鏡の中に入れる.対物

レンズから光学系の外へ出たビｰムは,ガラス製ビ

ュｰポｰトを通って超高真空試料チャンバｰに入り,

その中のピット内の測定試料上にフォｰカスされる.

測定試料の加熱状況をwモニタｰで観測しながら,

徐々にレｰザの出力を上げさらに試料を加熱する.

試料の加熱状況は,ビｰムプロファイラｰにより表面

温度分布を観察する.段階加熱の場合は所定のレ

ｰザ出力値で2分間放置し,全融解の場合は試料が

完全に融解し溶融体となるまでレｰザの出力を上げ

る.試料からはアルゴンを含む気体が脱ガスし,抽

出精製ラインに拡散する.気体は直ちに450℃およ

び常温に保たれた2つのゲッタｰポンプで精製され

る.試料加熱が終了したら,ビｰムシャッタｰを閉じ

る.発生した気体は,ライン内でそのまま約8分間放

置され,活性ガスは2つのゲッタｰポンプに吸着され

アルゴンを含む希ガスだけが残る.アルゴンの抽出

精製が完了したら,トルクモｰタｰ操作で質量分析

計のイオンポンプ上のバルブを閉め,導入バルブを

開ける.精製されたアルゴンは,拡散により質量分

析計に導入される.気体が完全に平衡になるように

20秒待って,質量分析計での計測を開始する.質量

数36から40までの5つのアルゴン同位体をバックグ

ランドとともに11セット計測して測定は終了する.そ

の後,各々の同位体の11個の測定値を時間を横軸

に回帰計算し,アルゴンを質量分析計に導入した時

点での各同位体の測定強度を外挿して求める.その

値から,前述のブランクを差し引き,妨害核種の補

正,大気アルゴンの補正などを行い,試料中の放射

起源壬｡Ar(40Ar★)と中性子照射起源の39Ar(39ArK)の

比を計算し,次式に代入すれば目的とする年代(T)

を求めることができる.

丁呈1/λ1n(1+J40Ar★/39ArK)…(1)

ここで,λは40Kの全壊変定数である.また,Jは前

述したように測定試料と一緒にキャプセルに封入し

た年代標準試料の測定結果とその年代(Tm)を用い

て次式のように求める.

J;[exp(λTm)一1]/(40Ar共/39ArK)…(2)

4｡予察的年代測定結果の紹介

これまで2回,東京大学地震研究所兼岡一郎教授�
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との共同研究として,前述の材料試験炉JMTRを用

いて測定試料の中性子照射を行った.いずれも,

K-Ar年代が正確に求められている幾つかの年代

標準鉱物試料あるいは候補試料(主に黒雲母とカリ

長石)を中心に照射し,年代標準試料相互の比較を

元に新しい年代測定システムの信頼性のチェックを

目的としている.以下に,これまで得られた予察的

な結果を紹介する.これらのデｰタは,まだ年代測

定実験を完全に終了しておらず,現在様々な観点

で検討中である.特に細かな補正係数がまだ正確

に決定されておらず､最終的な年代計算値ではな

い.従って,論文として出版される時には,年代値

が多少変わる可能性があることをあらかじめ断って

おく.

�

�

亙C3bヨ｡伽6

��牡来������

n≡g'

��〰㌷���〰〰�

軸5

軍

㌮�〳��

掛

誰

素

要

4.1黒雲母1粒子の年代測定

黒雲母は,K20に富みかつCaOに乏しい黒色平

板状の鉱物なので,レｰザ融解法で結晶1粒子毎の

40Ar/39Ar年代測定を行うのに最も適した鉱物試料

であり,年代標準試料を含め多くの年代既知試料が

ある.そのため,レｰザ融解{o加/39Ar年代測定の事

始めとして,いくつかの年代既知の黒雲母を同時に

中性子照射して年代測定を行い,相互矛盾のない

測定結果が得られるかどうかの吟味を試みた.

ここでは､粒径約300μm,重さ約50μgの黒雲母

結晶を1ないし2粒子づつ全溶融させ測定を行った.

特に,(1)年代の異なる幾つかの黒雲母について,

既存のK-Ar年代値と矛盾のない年代が得られる

か,(2)同じ岩石試料から分離した結晶について繰

返し年代測定し,その測定結果の再現性が見積もら

れた測定誤差の範囲に収まっているか,を検討し

た.

これまで測定したのは,地質調査所年代標準鉱物

の沢入花こう閃緑岩黒雲母(Soribiotite:91.2±

O.6Ma,内海･柴田,1980),FishCanyonTuff黒

雲母(FC3biotite:27.55±0.16Ma,Lanphereet

a1.,1990),室生火山岩黒雲母(ISE9404biotite:

14.44Ma,宇都ほか,投稿中)および歌長流紋岩黒

雲母(TRG04biotite:2.48±0.02Ma,宇都ほか,

1994)である.

年代計算に必要なJ値(第1,2式参照)は,FC3

biotiteの繰返し測定により算出した.第8図a)は,

この試料の1ないし2粒子を9回測定した結果を示し

鋪

寧

3コ003.7503.8003.8503,900

J値(･蝸･3)

�

�

�

�

戩

Sor三､ioti-e

(K-Arage:91-2±O.6Ma〕

皿=10

Age:91,78土O.06Ma

耕

誰

素

寒

�

第8図

��������

年代(百万年)

結晶1粒子づつの全融解年代測定結果.

平均的な測定誤差を1ブロックとして,棒グラ

フで測定結果の集中度を示した.太線は,

個々の測定結果の誤差も考慮して算出した確

率密度曲線.a)フィッシュキャニオンタフ黒雲

母結晶9個の測定結果で,K-Ar年代27.55Ma

をもとに計算されるJ値の分散を示す.b)沢入

花こう閃緑岩黒雲母の年代測定結果.a)で得

られたJ値(0.003740)を用いて年代を計算し

た.

たものである.J値は9測定全体で3,703-3,769×10-3

と約2%の分散を示すが,うち5測定は3,741-3,749×

10-3の狭い範囲に集中する.大きく外れる2試料は,

測定誤差が他に比べ大きい.全てのデｰタの荷重平

均値は(3,740±O.005)×10-3である.実線で示した

曲線は,relativeprobabi1itydistributionspetcrum

(相対確率分布曲線)と呼ばれ,個々の測定の分析

精度を加味したJ値の相対的頻度分布である.ほぼ

左右対称でガウス分布に近い頻度分布を示してお

り,測定に用いた全粒子が年代に関して均質である

こと,特におかしな測定結果がないこと,さらに前述

の加重平均値およびその誤差が妥当であることを示

地質ニュｰス504号�
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している.

第8図b)は,Soribiotite10試料の測定結果であ

る.91Maとやや古いこの黒雲母では,0.25-0.5mm

サイズの結晶1粒子(約50μg)中の放射起源40Arが

肩感度デイリｰ検出器の最大測定出力に近いため,

低温と高温の2回に分けてアルゴンを抽出して測定

した.全てのデｰタの加重平均値は91.78±0.06Ma

であり,我々が用いている91.2±0.7MaのK-Ar年

代と誤差の範囲で一一致する.ただ,得られた年代の

頻度分布および相対確立分布から明らかなように,

加重平均値は91.4-91.7Ma(N=5)と91.96-92.46Ma

(N=6)に2分される年代ピｰクの平均値である.こ

のばらつきの原因については,2つの可能性がある.

ひとつは,Sori砒｡titeの年代の不均質性,もうひと

つは中性子フラックスの不均質性である.Sori

biotiteは結晶の努開沿いに一部が緑泥石化してい

る.その程度は結晶毎に異るため,結晶毎にK20量

や放射起源{0Ar量が僅かながら異なっている.もし

どちらかが選択的に失われれば,粒子毎に年代が

不均質である可能性がある.次の段階加然法の項

で述べるように,この黒雲母は,低温部で系統的に

若い年代を示す.その割合は,全体に対し極めて小

さいが,積算(全融解)年代が91.2-91.4Maである

のに対しプラトｰ年代は92.0-92.8Maと100万年程

度異なる.もし,低温部相に富む若い年代の粒子と

高温部相に富む古い年代の粒子に2分されるとすれ

ば,この図に示す2つの年代のピｰクは本当である

可能性がある.もうひとつの可能性として,試料ごと

に照射中性子線量が不均質であったことが考えられ

る.原子炉において試料に照射される高速中性子

の量は,試料の置かれた位置で多少異なるので,数

mm角のアルミ箔の包みの中で中性子フラックスが

水平方向に変化すれば,得られる年代が粒子毎に

多少異なる結果となる.具体的には,より多量の中

性子が当り,より多くの39K起源の39ArKができれば,

年代はより若くなる.包みの中には試料をランダム

に入れてあるので,もしそうだとすれば年代は2つの

ピｰクに分かれるのではなく幅広い単一のピｰクを

持つはずである.この問題を解決するために,より

多くの試料の分析を行うと共に,中性子フラックス

の水平方向での不均質性の有無を確かめるための

実験を準備中である.

このほか,14.44Maの室生火山岩(宇都ほか,役

1996年8月号

第2表黒雲母1粒子の40Ar/39Ar年代測定結果.径約

300～400μm,重さ約50μgの粒子を使用し

て測定した.

沢入花嵩閃緑岩

∫or`5あ〃肥fκ一^1.藺ξ色91.2±0.6｣帆α,

No.40A一戸9ArKA富e(M田)1σerro吋MalA-m･柵Ar(%,
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M96532,145±O.Oコ114,400,077,7

歌長流紋岩

1派(;04あjα三腔fκ一^rogε2,48土0.02ルfoJ

No一'o^■1"ArK^96(M^〕1σerror(M2〕A㎞.40κ(糊
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M96510.3桝O±0.00922.“0.0664.O
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{OA〆:放射起源40柵Am.刊壮大気起源40此

稿中)と2.48Maの歌長流紋岩の黒雲母(宇都ほか,

1994)についてのレｰザ融解40Ar/39Ar年代測定結

果を第2表に示す.いずれも,K-Ar年代値と良く一

致した値が得られた.以上から,2.5Ma程度まで幅

広い年代の黒雲母について1-2粒子で精度の肩い

皇0Ar/39A年代測定を行うことができることが明らかに

なった.

4.2黒雲母の段階加熱年代測定

Soribiotite2粒子を用いて,レｰザの出力を7-9

スナッブで徐々に上げて段階加熱法年代測定を行

った.一つのステップでは,一定のレｰザ出力(す

なわち一定の温度)で試料を2分間加熱し,その温

度で抽出されたアルゴンを各々年代測定した.試料

を均質に加熱するため,レｰザのビｰム径を約800

､αmに広げて結晶全体を加熱した.

これまで何回か段階加熱実験を行ったが,いずれ

においても同じような年代スペクトルが得られた.そ

の代表パタｰンを2つ第9図に示す.すなわち,低出

力の最初の2-3スナッブではK-Ar年代より若い年

代が得られ,加熱温度が上がると年代が次第に古く

なる.その後,加熱温度を上げても年代は変化せず

平坦な年代パタｰンが得られる.これらの平坦な部

分の加重平均は,プラトｰ年代と呼ばれ,真の形成

年代を代表すると一般的に考えられている.そして,�
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を検討したところ1粒子でもほぼ同様な結果が得ら

れると推定される.今後,もっと若い黒雲母試料に

ついて検討を重ねる予定である.
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第9図
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黒雲母2粒子の段階加熱法による年代測定結

果.沢入花こう閃緑岩の黒雲母を2粒子(径約

300.αm～400μm,重さ約50μg)づつ,レｰ

ザ出力を段階的に上げて加熱し{oAr/39Ar年代

測定した結果であり,2回測定を行った.図中

の数字は各加熱ステップでのレｰザの出力ワ

ットである.

低温部分の若い年代は,形成後の2次的な影響(風

化,熱水変質など)を受けたためと考えられている.

前述のようにSoribiotiteは,一部緑泥石化している

が,その影響によるのかも知れない.積算(全融解)

年代91.4±0.3Maと91.2±O.2Maは,K一虹年代と

非常に良く一致するのに対し,対しプラトｰ年代は

92.0±0.3Ma,92.8±O.3Maと約100万年古い.従

って,母岩の沢入花こう閃緑岩体が黒雲母の閉鎖温

度(約300℃)以下まで冷却したのは,従来考えられ

ていたより約100万年古い92.5Ma前後であったと

推定される.

以上の結果から,少なくとも約90Maの黒雲母2粒

子で数段階の段階加熱により地質学的により意味

があり,かつ精度も高い年代が得られることが明ら

かになった.今回は,2粒子を用いたが,測定出力

5.展望

これまでに行った予備実験で,250万年前と比較

的若い時代の鉱物を1粒子用いて正確に年代測定

できることが明らかとなり,3年間の特別研究で達成

すべき目標を2年でクリアｰすることができた.正直

な感想をいえば,予想していたよりずっとたやすく

目標が達成できたような,しかしながら,きちんと手

続きを踏んで実験を進めていれば機械の性能から

考えて当然達成可能な目標であったような,一見相

反する気持ちを現在持っている.今後しばらくは,よ

り正確で精密な年代を得るための基礎実験を積み

重ねて行くことが重要であると考えている.しかし,

それと平行して,実用的となった範囲での年代測定

を押し進めていく予定である.以下に,これからの

数年間に行っていく予定の具体的年代測定の対象

と,技術的に達成すべき課題について簡単に述べ

る.

5.て海底の火山岩類の年代測定

海底に噴出した火山岩類は,水中で急冷されて

石基がガラス質になることが多く,その部分が長時

聞海水と接することで加水作用を受け粘土鉱物化

したり,あるいは海底熱水活動による熱水変質を受

けたりして,放射起源垂｡Arが散逸しやすい.また高

い水圧下で噴出するために,マグマ中のアルゴンが

完全に脱ガスせず,いわゆる過剰40Arが,特に急冷

ガラスに存在することも知られている(例えば

D趾1ymp工eandMoore,1968).従来のK-Ar法では,

これらの現象が測定試料に関しておきているかどう

か,客観的に判断する材料が得られないため,信頼

性の高い年代値を得ることが難しかった.これに対

し,40虹/39Ar法では,段階加熱法を用いることによ

りある程度客観的な評価が可能である(宇都,

���

このような40Ar/39Ar法自体のメリットに加え,レｰ

ザ融解法では,測定に用いる試料の量が数mg程度

と極めて少ない量で済むので,少量しか採取でき

ない海底火山岩類の新鮮で結晶質な部分だけを選

地質ニュｰス504号�
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んで年代測定することができる.また,石基に比べ

て変質を受けにくい斜長石を1一数粒ハンドピックし

て年代測定することができるため,より信頼性の高

い年代値が得られる可能性が増し,測定可能な試

料も増えることが期待できる.

海底火山岩類の正確な噴出年代を知ることが可

能なこの手法の最初の応用例として,伊豆･小笠原

弧背弧域の火成活動史の解明する研究を開始した.

伊豆･小笠原弧第四紀火山フロントの西側には,ス

ミスリフトを始めとするいくつかの活動的背弧海盆が

あり,さらにその西側には背弧海丘帯および背弧雁

行海山列といった海底地形が存在しているが,これ

らの大構造がいつどのようなメカニズムでできたの

かほとんど知られていない.それを解く鍵は,この

地域の火山岩類の正確な年代測定であるが,これま

で殆ど年代測定が行われていなかった.地質調査

所のこれまでの調査航海で採集された試料に加え,

1995年にはハワイ大学の調査船MoanaWaveによ

り多数の火山岩が採取され,上記地域を面的に十

分カバｰできる密度で試料が得ら.れた.

この地域の火山活動の時期,性格さらに大構造

の形成機構を解明することを目的として,現在K-Ar

法による予察的年代測定を行っている(第10図).

現在までの測定結果により,雁行海山列では9～

4Maの間広い範囲で火成活動がおきていたこと,

2.4Ma以降の火成活動は背弧海丘帯のみに限られ

た(Ishizukaeta1.,1996).さらに背弧海丘帯におい

ては,2.4Maと2.2Maの間に火山岩の化学的特徴

が大きく変化したことが明らかになり,しかもこの時

期はTay1or(1992)が推定した背弧地域におけるリ

フティングの開始時期(約2.4Ma)とも一致している.

このことから,背弧拡大の開始に伴い,火成活動の

場および化学的特徴が変化したことが推測される.

今後,ポイントとなるような年代値および化学組成を

示す岩石について,また,量が少なくてK-Ar法で

は測定できなかった試料について,石基あるいは斜

長石のレｰザ融解法による40Ar/39Ar年代測定を行

い,信頼度の高くかつ精度の高い年代値を得ること

を目指している.これにより,火成活動およびテク

トニクスの変化の時期等を精密に決定して,主に四

国海盆の拡大停止以降現在までの伊豆･小笠原弧

背弧地域での火成活動史を明らかにする予定であ

る.

1羽｡匝匝11390㎝･
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第10図
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伊豆･小笠原弧背弧地域の海底地形および予

備的K-Ar年代(Ishizukaeta1.,1996).

青ガ島一スミス島の第四紀火山フロントの背弧

側には,背弧海丘帯,雁行海山列などの特徴

的で複雑に入り組んだ海底地形が存在する.

雁行海山列を構成する火山岩類についての予

備的なK-Ar年代測定の結果,9-2.4Maの問,

火山活動は全域で起こっていたのに対し,

2.4Ma以降の活動は背弧海丘帯に接する部分

に限られるようになった可能性が示された.

5.2斜長石の年代測定

宇都(1993)でも展望を述べたように,斜長石は

岩石の中で最もありふれた鉱物であり,少なからず

の量のK20を含んでいる.従って,斜長石1粒子の

年代測定をできるだけ若い地質試料まで行うことが

できるようにするかは,技術的に大変重要な課題と

言ってもよく,もし第四紀後半の試料まで測定可能

になれば,幅広い地質現象の解明に役立つことにな

る.

活断層の活動度評価や大規模火山噴火の発生頻

度予測など.地球科学の重要課題の解明にとって鍵

となる第四紀の広域テフラの噴火堆積年代を知る
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ことは,年代測定にとって急務である.これらの第

四紀テフラの構成物として,K20に富むカリ長石や

黒雲母が含まれることは日本においては極めて少

なく,{oAr/39地年代測定の対象となるのは火山ガラ

スもしくは斜長石である.従って,斜長石を用いて

なるべく若い時代のテフラまで正確に年代測定をで

きるようにするかは重要な課題である.宇都(1993)

でも紹介したように,Pring1eeta1.(1990)は,ニュ

ｰジｰランド,タウポ火山地域の第四紀テフラ中の

斜長石斑晶の40Ar/39Ar年代測定を行い,1612±

31kaから275±38kaまでの年代を得ることに成功

している.取り敢えずは,Pring1eeta1.(1990)と

同じような実験操作を行ったとして,我々でどこま

で若い斜長石まで年代測定可能か推定してみる.

用いる斜長石は,長径1mm,短径0.5mm程度(約

1mg)でK20が0.3wt%含まれるとする.Pring1eet

al.(1990)と同様に,まず低出力のレｰザビｰムを

用いて約5mg(5-6粒子)の斜長石を数百℃の温度

で加熱し,大気起源アルゴンの約8割を除去する.

その後,試料を全融解して測定した場合,100万年

以下の試料の場合,測定の絶対誤差は年代の違い

にかかわらず約10万年とほぼ一定であると推定さ

れる.その試料について､1日に5回繰返し測定す

れば,年代誤差を約半分の5万年にまで減らすこと

ができる.このことは,第四紀のテフラに±5万年程

度の分解能を持って時間軸を入れることが可能な

ことを示している.この問題については,まだ机上

の計算で何の基礎実験も行っていないが,これまで

の実験結果を見る限り,十分に実現可能であると思

われるので,是非数年以内には成功させたいと思

っている.

6,おわりに

現在進行中のレｰザ40Ar/39Ar年代測定事始めに

ついて,装置の概要と実験の手順を中心に述べて

きたが,まだまだ改良すべき点が多い.新しい技術

開発の場合,一日も早く実用化してデｰタを量産す

ることと,より高度でこれまでの誰も出したことのな

いデｰタを生産することの相反する要求が存在す

る.これを両立するには,達成できた技術を使って

デｰタを出しながら､システムの改良を加えてより

優れたデｰタを出す努力を続けるといった,息の長

い取組みが必要である.40Ar/39Ar年代測定の面で

は,1980-90年代日本は設備的な面で遅れをとって

いたが,ようやく世界のドッブと肩を並べるようにな

った気がする.今後の我々の努力を暖かい目で見

守っていただければ幸いである.

本技術開発を可能にするために,地質調査所内

の多くの方々に大変お世語になった.ここに感謝の

意を表します.また,東京大学兼岡一郎教授,関東

学院大学瀧上豊教授には,40Ar/39Ar年代測定全

般についてご指導,ご助言を頂いている.また,試

料の中性子照射において東北大学金属材料研究所

の鳴升實氏に大変お世話になっている.記してお

礼申し上げます.
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