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LaserProbe-ICP-MlSを用いた

ジノレコソのウラソｰ鉛年代測定

平田岳史1)⑧ロバｰトネスビット2)

1.はじめに

最近の分析機器の進歩には,目をみはるものがあ

ります.分析に必要な操作はより簡略化され,より

少量の試料(あるいはより微小領域)から,徴量元素

の存在度や同位体組成に関する情報が得られるよう

になりました.コンピュｰタｰによる装置制御･高

速デｰタ処理などにより装置はブラックボックス化

しましたが,装置のしくみ,測定の原理,そして測

定上の問題点を正しく理解していれば,得られる情

報の質や量は飛躍的に向上します.これまでべ一ル

につつまれていた地球科学的試料の複雑な形成･進

化の歴史を,より詳細に議論することが可能になっ

てきました.

1980年代からめざましく進歩した分析技術の一

つとして局所同位体分析技術があります.局所同位

体分析技術の進歩は,地球科学の分野に直接的なイ

ンパクトを与えました.“たった一粒の鉱物から年

代を決定できるようになった",というのは一つの

代表的な例だといえます.しかし,局所同位体分析

がもたらした最も大きなインパクトは,“一つの鉱

物粒子が多段階にわたって成長している場合,その

おのおのの年代を決定することができる''という点

や,“鉱物中の包有物や汚染されている可能性の高

いアモルファス部分を避けて分析することができ

る"という点にあるといえます.つまり,局所同位

体分析により,鉱物本来の情報のみを取り出すこと

が出来るようになったのです.

サウサソフトソ大学では,ECGrantBRITE-EU-

RAMIIプロジェクトにより,10ミクロン領域の徴

量元素同位体分析法の開発を進め,現在この分野に

おけるトップクラスの研究が行われています.本稿

では,サウサソフトソ大学におげるこれまでの研究

でどのような分析が可能になったかを,ジルコンの

ウラソｰ鉛年代測定を例に挙げて紹介していきたい

と思います.

2.ウランｰ鉛年代測定法によるジル:1ンの年

代測定

原子核壊変を利用した年代測定法(原子核時計と

よばれる)は,試料の絶対年代を決定する重要た手

法です.地球科学的試料の年代測定に広く用いられ

ているK-Ar法,Rb-Sr法,Sm-Nd法,Re-Os法

は,それぞれカリウムｰ40の殻外電子捕獲(EC),ル

ビジウムｰ87のβi壊変,サマリウムｰ147のα壊変,

レニウムｰ187のβ一壊変を利用したものであり,親

核種と娘各種の存在比および娘核種の同位体成長を

分析することにより試料の絶対年代を決定すること

ができます.

ウラソｰ鉛法は,ウランの原子核壊変による鉛同

位体成長を利用した年代測定法ですが,この年代測

定法は,他の年代測定法にはないユニｰクな特徴を

もっています.それは,同じ親元素から二つの違う

経路を通り同じ娘元素に壊変する,ということで

す､つまり,ウラソｰ鉛系では,天然に存在するウ

ラソｰ235およびウラソｰ238は,それぞれ原子核壊

変を繰り返し,最終的に,それぞれ鉛一207および

鉛一206になります･この特殊性によりウラソｰ鉛年

代測定法では,娘元素(鉛)の同位体組成を測定する

だけで試料の年代を算出することができます.つま

り試料が二次的な変性作用を受けていなければ,
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207Pb/206Pb同位体比を測定するだけで試料の年代

を求めることができます.また,試料が形成された

後に放射性起源の鉛(ウランの壊変でつくられた鉛)

が二次的に失われた場合でも,206Pb/238Pb-207Pb/

235Uプロット(コソコｰディアプロット)により,

試料が形成された年代,および二次的に鉛が失われ

たかどうカ㍉また鉛が失われたのであればそれはい

つのことか,を求めることが出来ます.これは,

U-Pb年代測定法の最大の利点であると言えます

(ウラソｰ鉛年代測定法の詳細については,柴田,

1990,牧嶋･中村,1993を参照してください).

この年代測定法の利点を最大限に引き出すことが

できる試料の一つがジルコンです.一般にジルコン

は親核種であるウランの存在度が高いうえに,初生

鉛(放射性起源でない鉛)存在度が非常に低く,ウラ

ソｰ鉛年代測定法に最も適した試料のひとつです.

また,ジルコンは,普遍的に存在する鉱物でありた

がら試料自体の安定性も高く(岩石の酸分解セは,

ジルコンは最も溶解しにくい鉱物の一つである),

地質年代を通じてウラソｰ鉛壊変系を閉鎖系に保ち

ます.このため,地球形成初期の地球科学的情報を

引き出す目的で,多くの研究者がジノレコソのウラソ

ｰ鉛年代測定法を利用してきました.

ウラソｰ鉛年代測定法はジルコンの年代測定に対

して非常に有用な手段ですが,実際にウラソｰ鉛年

代測定法を適用してみると,ジルコンが放射性起源

の鉛を失っていたり,ジルコン粒子がゾｰニングを

受けていたり,また,ジルコンの成長が多段階にわ

たっており,中心都と外部で年代が異なっている場

合などが少なくないことが分かります.また,ジル

コン粒子に存在する“ひび"に沿って,放射性起源

でない鉛が汚染していることも明らかになり,ジル

コン粒子を酸で分解し,鉱物全体の平均的な同位体

組成を求める方法では,ジルコンの厳密な形成年代

を読み出せないことがわかりました.つまり,より

厳密な地球科学的議論を行うためには,粒子全体の

平均的な同位体組成ではたく,粒子の局所同位体組

成を決定する重要性が強く認識されたのです.局所

同位体分析の重要性を認識していたオｰストラリア

大学のCompstonらのグルｰプは,いちはやく高

感度･高分解能の二次イオン質量分析法の開発を進

め,これまでに他の追従を許さない数々の目覚まし

い成果をあげてきました(柴田,19901牧嶋･中村,

1993).局所同位体分析を用いることにより,より

詳細で厳密な地球化学的議論が可能となった最も直

接的な例がジルコンのウラソｰ鉛年代学的研究なの

です.

3.高周波誘導結合プラズマイオン源質量分

析計

高周波誘導結合プラズマ質量分析計(Inductive1y

Coup工edP1asmalMassSpectromet町,ICP-M1S)は,

大気圧アルゴン高温プラズマをイオン源として用い

た高感度の元素存在度･同位体組成分析装置です.

分析試料を真空容器内に導入する必要がないため,

分析操作の簡便化･迅速化が可能となり,半導体,

新素材,環境,そして地球科学試料の徴量元素存在

度および同位体組成分析に広く用いられてきました.

ICP-MSが開発されて10年以上になりますが,その

間の性能の向上には目をみはるものがあります.

ICP-MSの市販が開始された1983年当時の感度

が,溶液感度として約200kcps/ppm(1ppmの溶

液で毎秒20万カウントの信号強度)であったのに対

し,最新のICP-MSでは,同じく溶液感度でおよ

そ1Gcps/PPm(1G=10g,1pPmの濃度で毎秒10

億カウント)にまで向上しています.これは,溶液

試料中の1ppq(10-159/g)といった超徴量元素の

直接検出が可能であることを意味します.

しかし,これだけの高感度はほんとうに必要なの

でしょうか.最近まで著者らは,ICP-MSの性能は

単に感度だけでなく,やや専門的た話になります

が,元素検出感度の質量依存性,マトリックス効

果,スペクトル干渉などの問題の解決,検出器の信

号直線性,短時間･長時間安定性,操作性,メンテ

ナンス性の向上といった総合的な定量分析能で決ま

ると考えていました.これはエソジソのパワｰだけ

ではF1レｰスに勝てないことに例えることカミでき

ます(宇都浩三氏談).他にも解決すべき問題点が数

多く残っているのにもかかわらず,ただ感度の向上

のみを行うのはICP-MSの性能向上といえるのだ

ろうカ㍉と.しかし,今では筆者らの考えは全く違

ったものになっています.つまり,｢ICP-MSの定

量分析能の向上には感度の向上が不可欠である｣と

われわれは考えるようになりました.われわれがこ

のように考え方を変えた背景には,レｰザｰアブレ
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一ション(LaserAb1ation)法からの高感度化の強い

要請がありました.

4.レｰザｰアブレｰション法

ICP-MSは,原子吸光法(AA)やICP-AES(ICP

発光分光分析法)と同じく,溶液試料の分析法の一

つとして開発されました.ICP-MSの登場により,

遷移元素の一部(プラズマに使用されているアルゴ

ンと,水分子の中の水素,酸素原子が複雑に結びつ

いた分子イオンによる質量スペクトル干渉を受ける

元素)を除げば,元素検出感度が一気に2桁～3桁

以上向上しました.ICP-MSが開発された当初は,

主として水溶液試料の分析に用いられてきましたが,

ICP-MSの高い元素検出感度および分析処理能力

(分析の迅速性)を固体試料にまで拡張すべく,

ICP-MSが開発された数年後にはレｰザｰアブレｰ

ション(LaserAb1ation)法が導入されました(Gray,

1985)､

レｰザｰアブレｰション法とは,固体試料表面に

レｰザｰ光を照射し,試料を瞬時に“蒸発"させ,

その蒸発した試料を直接ICP(アルゴン高周波誘導

結合プラズマ)に導入し,元素存在度や同位体組成

を分析する方法です.試料を分解･溶液化する必要

がないため分析が迅速であり,また分析前処理にと

もなう分析元素の汚染の可能性が低くなるという利

点を有しています.さらに,レｰザｰビｰムを絞り

込むことにより試料の局所部分の化学組成･同位体

組成分析を行うことが可能です.

レｰザｰアブレｰション法の開発当初のレｰザｰ

ビｰム径は400μm程度であり,主として固体試料

のバルク組成分析,あるいは大きな鉱物の主成分お

よび徴量元素組成を分析する方法として広く用いら

れていました(Gray,1985;Arrowsmith,1987;I皿ai,

1990.1992).ただし,400μm程度のレｰザｰビｰ

ム径では,局所分析法としての空間分解能は十分だ

とは言えません.レｰザｰビｰムをさらに絞り込む

ことは技術的には十分可能でしたが,ビｰムの絞り

込みはサンプリング量の減少につたがるため,絞り

込めるビｰムサイズは,ICP-MSの検出感度からの

霞葵
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写真1サウサンプトン大学地質学教室のICP-MS

中央にあるのがICP-MS本体一右側にレｰザｰ本体(波長266nm紫外レｰザｰ,N山YAGの4唐高調

波),左に制御用コンピュｰタｰが見える｡現在,ICP-MSにより求めたデｰタをオンラインで処理し,

希土類元素パタｰンなどをリアルタイムで表示するシステムを開発中である(左端に見える二台目のコ

ンピュｰタｰはこのためのもの).これにより装置の感度ドリフト(長時間安定性)を元素ごとにリアル

タイムでモニタｰでき,また得られた結果からすぐに希土類元素パタｰンを作図し,結果の質を評価す

ることができる､
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第1表

クレｰタｰサイズと試料サンプリング量

レｰザｰタイプ

LaserAb1a.宜｡n

�����

卯畴��瑯�噌慳敲偲潢攀

クレｰタｰサイズ

300～400μm

30～60μm

10～15μm

サンプリング量*

�

�〰㌴

�〰〰�

*レｰザｰ照射により掘り出される試料量｡クレｰタｰの深さは､クレｰタｰ直径に等しいと仮

定｡400μmでのサンプリング量で規格化してある｡

強い制約を受けました.ICP-MSの装置改良が進み,

ICP-MSの元素検出感度が向上すると,レｰザｰビ

ｰム径を絞り込むことが可能となり,30～60μm

程度の試料サンプリングが可能となりました･この

ビｰムサイズにたると,試料の特定の領域の元素

同位体分析が可能となり,“LaserProbe"あるい

は“LaserMicroProbe''と呼ばれるようになりまし

た.非常に漠然とした区分ではありますが,ビｰム

サイズに応じて,“LaserAb1ation法"(ビｰムサ

イズ60μm以上で,主としてバルク分析を目的と

している)および“LaserProbe法"(ビｰムサイズ

60μm以下で,局所分析を目的としたもの)と区別

されています(サンプリングの原理には両者に違い

はたく,いずれも“LaserAb1ation''です).

レｰザｰビｰムを30～60μm程度にまで絞り込

むことができれぼ,ジノレコソの鉱物一粒から,ウラ

ソｰ鉛同位体情報を引き出すことは可能です.しか

し,前述の通りジルコン粒子には,粒子が多段階で

成長していたり,ゾｰニングを受けていたり,ひび

があったり,不純物が混入しているものが少なくな

く,粒子全体にわたって均一なジルコン粒子は非常

に少ないと言えます1したがって,ジルコンの局所

同位体分析においては30～60μm程度のレｰザｰ

ビｰム径では,まだ空聞分解能は十分だとは言えま

せん.そこで,サウサソフトソ大学では,ECによ

る研究プロジェクト(BRITE-EURAMII)により,

10μmにまでビｰム径を絞り込んだ次世代のレｰ

ザｰアブレｰショソｰICP-MS法の開発に着手した

わけです.

5.サウサンプトン大学地質学教室亙CP唖S

サウサソフトソ大学のBRITE-EURAMIIプロ

ジェクトは,英国ICP-MSメｰカｰのFisons/YG

との共同研究として進められました.サウサソフト

ソのICP-MSを写真1に示します.

試料の局所部分のサンプリングには,波長266

nmの紫外レｰザｰ(Nd-YAGレｰザｰの4倍高調

波)を用いました.紫外レｰザｰを用いることによ

りレｰザｰビｰムを絞り込むことが可能となり,ク

レｰタｰ径10～15μ㎜程度のサンプリングが可能

となりました.レｰザｰビｰムを絞り込むと,当然

のことだからサンプリングされる試料量は減少しま

す.ここで,レｰザｰビｰムを絞り込むことによ

り,サンプリングされる試料量がどれだけ減少する

かを簡単に見積もってみましょう(第1表).ここ

ではレｰザｰ照射によりつくられるクレｰタｰ直径

が,400μm(LaserAb1ation),60μm(LaserProbe),

15μm(UyLaserProbe)である場合を考えます.

掘り出される試料量はクレｰタｰの体積に比例す

るわけですから,もしクレｰタｰの深さがクレｰタ

ｰ直径と同じであると仮定すると(厳密には実際の

クレｰタｰの深さは試料の化学組成やレｰザｰパワ

ｰ,レｰザｰ照射時間に依存します),サンプリン

グ量はクレｰタｰ直径の3乗に比例すると考える

ことが出来ます.第1表から,60μmのクレｰタ

ｰサイズでは,採取される試料量は400μmの場合

の300分の1になりますので,400μmのものと同等

の分析元素信号強度を得るためには,装置としてお

よそ300倍の検出感度が必要であることになりま

す.さらに,クレｰタｰを絞り込んで15μmの空

間分解能を得ようとすると,装置の感度としてはク

レｰタｰサイズ60μmの場合のさらに60倍以上

(400μmの場合の20,000倍以上)の感度が必要とな

ります.当たり前のことですが,より小さな領域か

ら元素存在度や同位体情報を引きだそうとすると,

より高い装置検出感度が必要となるわげです.

BRITE-EURAMIIプロジェクトでは,ICP-MS

地質ニュｰス482号�
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本体の高感度化も行いました.高感度化のための主

な改造点は,プラズマインタｰフェイス部分および

窒素ガス混合です.

プラズマインタｰフェイスとは大気圧のプラズマ

から分析元素イオンを寓真空領域内に引き込むため

の部分で,装置の分析性能を決定する重要な部分の

一つです.通常のICP-MSは,プラズマインタｰ

フェイス部分が二段あるいは三段の差動排気システ

ムとなっており,大気圧のプラズマイオン源から,

段階的に圧力を下げていき,最終的に高真空(10-6

Torr程度)の質量分析室に分析元素イオンを導入し

ます.プラズマインタｰフェイスの改良ポイント

は,いかにして中性粒子を取り込まずにイオンのみ

を効率よく抽出するか(元素感度および分子イオン

の生成率を決定する)にあるといえます.

サウサソフトソ大学のICP-MSでは,このイン

タｰフェイス部分に,排気量の大きなポンプ(通常,

毎分25リッタｰの排気量のところを,毎分100リッ

タｰのポンプを使用)を配置し,差動排気システム

1段目の真空度を高めました.これにより,質量数

60を越える元素について検出感度がおよそ一桁向

上し,溶液感度としておよそ400Mcps/ppm～1

Gcps/ppmの元素検出感度が得られるようになりま

した.検出感度が高くなったのは,インタｰフェイ

ス部分での真空度が高くなったことにより,イオン

の衝突･散乱が抑えられ,分析元素イオンの透過効

率が向上したためと説明できます.しかし,全ての

元素について透過効率が向上したわけではなく,ア

ルゴン(プラズマを形成しているガスであり,イン

タｰフェイス部分では最も数の多いイオンである)

より質量数の小さな元素については,むしろ透過効

率が低下し,検出感度は低くなっています(第1図

(B))･これは,インタｰフェイス部分で最も数の

多いアルゴンイオンがつくる空間電位により(小さ

な領域に数多くのプラスイオンが集中することによ

り,その領域の電位が高くなる),アルゴンよりも

軽いイオンが軌道からはじかれてしまい(Space

ChargeE伍ectと言います),透過効率が低くなって

しまうためです.インタｰフェイス部の真空度を高

めると,アルゴンよりも質量数の小さな元素につい

てはICP-MSでの検出感度が低下しますが,これ

らの元素の多くについては,ICP発光分光法(ICP-

AES)や,蛍光X線分光分析法(XRF)といった確

1994年10月号

�

型5

噸

皇4

軸3

撞

巾

似2

竪

牒1

�

Transition日emsPGEREEPGEPb,Th,∪

�

〵�〰��〰㈵　

質量数{amu)

第1図ICP-MSの元素相対感度

装置の検出感度を分析元素の質量数に対してプ

ロットした.A:標準の装置構成(溶液モｰド)

で得られる感度特性で広い質量数範囲において

フラットな値を持つ.定性分析･多元素同時分

析に適している.B:インタｰフェイスの真空度

を高めた装置の感度特性(溶液モｰド).重元素

の検出感度は10倍以上高くなるが,アルゴン(質

量数40amu)よりも軽い元素では元素検出感度は

低くなっている(アルゴンより重い元素について

はフラットな感度特性が得られていることに注

意されたい)､C:サウサソフトソのレｰザｰ分

析用ICP-MSの感度特性.アルゴンガスに窒素.

を混合し,さらに重元素の感度を高めている.

こうして得られた感度特性は,重元素で跳ね上

がったものとなっている.

立された分析法により十分信頼性の高いデｰタが出

せるため,地球科学試料に限れば軽元素の元素検出

感度の低下はさほど問題にならないと言えます(ち

なみにサウサソフトソのICP-M1Sはバルブの開閉

のみでインタｰフェイス部分のポソブの排気量をス

タンダｰドのものに戻すことができ,必要に応じて

軽元素の感度を高めることもできます.第1図(A)).

さらにサウサソフトソ大学のICP-MSは,レｰ

ザｰアブレｰション法による分析に際して,キャリ

アｰガスに窒素を混合することにより重元素の検出

感度をさらに高めています.混合する窒素の量はご

く僅か(流量0.4mZ/min.程度)ですが,質量数100

を越える重元素については元素検出感度はファクタ

ｰ2～5倍程度向上します(第1図(C)).

カナダのFengらのグルｰプは,NIST610ガラス

標準試料中の鉛･ウランに対して,30～60μmの

ビｰムサイズにおいて固体濃度で100～200cps/

ppmの元素検出感度を得ています(Fengeta1.,

1993)｡これに対してサウサソフトソ大学のLP-

ICP-MS(LaserProbe-ICP-MS)システムでは,さら�
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にビｰム径の小さな10～15μmのクレｰタｰサイ

ズから同等の感度を得ることができました(Hirata

andNesbitt,1994).第1表の試料サンプリング量

から見積もると,これは,サウサソフトソ大学の

ICP-MSの装置検出感度が従来のものより60倍以上

向上していることになります(第1表参照).サウ

サソフトソ大学のICP-MSでは,真空イ1/タｰフ

ェイス部分の真空度を高め,キャリアｰガスの窒素

を混合することにより鉛･ウランといった重元素の

検出感度を高めているため,10～15μ㎜のクレｰ

タｰにおいて,従来の装置と同じ分析元素信号強度

を得ることができたわけです.

6.LP･ICP-MSによるジルコンのU･Pb年代

測定

クレｰタｰサイズが30μmであるのと15μmで

あるのとでは大きな違いがあります1一般に産出さ

れるジルコン粒子の多くは40～50μmサイズのも

のです.したがって,このサイズのジルコンである

と,30μmのレｰザｰビｰムでは一箇所からのサ

ンプリングしかできませんが,15μmのビｰムな

ら3～4箇所からのサンプリングが可能となり,一

つの鉱物粒子から粒子全体を反映したと考えられる

同位体デｰタを統計的に算出することができます.

また,前述の通り,多段階で成長したジルコンや,

起源が異なる鉛が汚染している可能性の高､･ひび,

アモルファスな部分を避けて同位体情報を引き出す

ことが可能となります.こうして,サウサソフトソ

大学のICP-MSシステムは,ジルコンのU-Pb年

代測定に際して,十分な空間分解能が達成できまし

た.

しかし,いざ使ってみると,サウサソフトソの紫

外レｰザｰシステムは,実試料の分析,特にビｰム

を一箇所に固定したままの局所同位体分析に際して

問題を含んでいたことがわかりました.それはレｰ

ザｰビｰムのフォｰカスの問題です.

サウサソフトソのレｰザｰシステムでは,照射ポ

イントを詳細に観察できるように高倍率(400倍)の

光学系を用いています.顕微鏡で,高倍率のレンズ

を用いるとフォｰカスが難しくなる(被写界深度が

浅くなる)のと同じ原理で,紫外レｰザｰのフォｰ

カスに用いられている光学系も,レｰザｰビｰム焦

育100000

�

�

挫

縄

巾

哩

～

竃

�〰　

�〰

アクティブフォｰカス方式

固定焦点方式

第2図

�〴〶��〰

レｰザｰ照射時間(秒)

レｰザｰアブレｰションによる分析元素信号の

減衰

レｰザｰ照射を続けると試料が削られ,レｰザ

ｰビｰムの焦点がずれ,レｰザｰのパワｰ(光密

度)が減衰する.その結果,サンプリングされる

試料量が減少し,分析元素信号強度が減衰する.

レｰザｰビｰムを絞り込んだサウサンプトンの

紫外レｰザｰシステムでは信号の減衰が顕著に

現れ,80秒間のレｰザｰ照射により信号強度は

照射開始時の1/100程度にまで減衰してしまう

(a).これに対し,アクティブフォｰカス方式で

は,レｰザｰビｰムのパワｰ減衰を最小限に抑

えることができるため,信号強度の減衰が小さ

し･.

点を合わせるためには対物レンズと試料表面の距離

を厳しく制御しなげればたりません.固定した試料

表面に焦点を合わせること自体はそれほど難しいこ

とではありま喧んが,問題はレｰザｰ照射に伴い試

料が“振れていく"ため,時間とともにレｰザｰビ

ｰムの焦点がずれていくことです.レｰザｰの焦点

がずれると,レｰザｰパワｰ(光密度)が減衰し,試

料表面からサンプリングされる試料量が減少しま

す.つまり,レｰザｰ照射を続けていくと,結果と

して時間経過とともに分析元素の信号強度が減衰し

てしまいます.この現象はどのレｰザｰを用いても

観測されるものですが,絞り込んだレｰザｰビｰム

(高倍率の光学系)を用いた場合にこの現象は顕著に

現れます.我々の紫外レｰザｰシステムでは,同一

スポットでレｰザｰ照射を続けると,80秒間の照

射で,信号強度は照射開始直後の1/100にまで減衰

してしまいます(第2図(a)).つまり,このままの

システムでは,実質的にデｰタ積算に使える時間

は,たかだか60秒となってしまうのです.

信号の減衰の主な原因が,“試料掘削"によるレ

ｰザｰビｰム焦点のずれであるなら,レｰザｰの焦

点を常に合わせておげぼ信号の減衰は抑えられるこ

地質ニュｰス482号�
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第3図レｰザｰサンプリングの際の元素分別効果

レｰザｰアブレｰション法では,試料表面から

のレｰザｰサンプリングに際して元素の揮発性

の違いによる分別(AbIationFractionation)が起

こる.鉛とウランの場合では,レｰザｰ照射に

ともない,鉛(揮発性元素)とウラン(難揮発性元

素)のみかけ上の存在比が変化する(a).これに

対し,アクティブフォｰカス方式では,元素の

揮発性の違いに起因する分別効果を最小限に抑

えることができる.第2図,第3図の測定では,

デｰタの再男性を確かめるために同一条件で繰

返し2回測定を行っている(HirataandNesbitt,

���

とになります.そこで,レｰザｰ照射に合わせて試

料ステｰジを持ち上げ,常にレｰザｰビｰムがクレ

ｰタｰの“底''に合うようにして測定を行えば,信

号強度の減衰を抑えられるはずです(この方式をア

クティブフォｰカス法,ActiveFocusTechnique

と言います.HirataandNesbitt,1994).第2図

(b)から分かる通り,アクティブフォｰカス法を用

いることにより信号強度の減衰を最小限に抑えるこ

とができました.これにより,一つのサンプリング

スポッ.トから,複数回の信号積算が可能となり,得

られる情報量及びデｰタの信頼性が向上しました.

207Pbを固体濃度で5ppm以上存在する試料につい

ては,207Pb/206Pb.鉛同位体比分析において0.7～

1.5%程度の分析精度が得られるようになりました.

この分析精度は,Fengら(1993)が報告した値(ク

レｰタサイズ30～60μm)と同等のものです.

207Pb/206Pb同位体比が測定できれば,試料の

207Pb/206Pb年代(apparentage,詳細については牧

嶋･中村,1993を参照)を算出することができま

す.“207Pb/206Pb年代"は,ウランや鉛を定量する

ことなざ鉛の同位体組成を測定するだけで試料の年

代が決定できる,という優れた特長を有しています

1994年10月号

が,試料が二次的な変成を受けていて,進化の途中

で鉛を失う事件を経験している場合,“207Pb/206Pb

年代"は正しい試料彬成年代を与えません.従っ

て,ジルコンの正しい年代情報を得るためには,試

料が放射性起源の鉛を失うような二次的な事件を経

験したかどうかを調べる必要があります.このため

には,“207Pb/206Pb''だけでは不十分であり,ウラ

ンと鉛の存在比(206Pb/238U,207Pb/235U比)を分析

する必要があります.207Pb/206Pb同位体比に加え

て,ウランと鉛の存在比を同時に測定することがで

きれば,二次的な事件(鉛をロスした事件)があった

か否か,また鉛ロスが起こったとすれぽそれはいつ

ごろの出来事だったのか,を知ることができます

(詳細については,地質ニュｰス1990年5月号12べ

一ジ,豆辞典rコソコｰディア図｣を参照してくだ

さい).

しかし,レｰザｰアブレｰション法で鉛とウラン

の存在比を分析してみると,また別の問題を含んで

いることが分かりました.レｰザｰサンプリングの

際の元素分別(Fractionation)の問題です.

レｰザｰアブレｰションでは,レｰザｰサンプリ

ングの際に,主として元素の揮発性の違いに起因し

た元素分別が起こります(これをAb1ationFractio-

natiOnといいます).極端な場合は,得られる信号

強度は固体試料化学組成を直接反映したものでない

ことがあるといわれ(Arrowsmith,1987),揮発性

の異なる元素を分析する場合に問題となります.相

対的には鉛は揮発性元素であり,ウランは難揮発性

元素に分類されますので,Pb/U存在比は,Ab1a-

tionFractionationの影響を強く受けます.第3図

(a)にレｰザｰアブレｰションにより得られたウラ

ンと鉛の信号強度比(206Pb/238U)の経時変化を示し

ます(分析に用いた試料はNIST610ガラス標準試料

です).この図から,レｰザｰ照射を続けていくと

鉛/ウラン比が党かげ上,高くたっていくことがわ

かります.

この現象は次のように説明できます.レｰザｰ照

射開始直後は,レｰザｰビｰムは試料表面に焦点が

合っており,小さな領域に単位面積(1平方センチ)

あたり109ワットという大きなパワｰが集中してい

て,試料は瞬時に蒸発･原子化･プラズマ化されま

す.この段階では,試料は物理的に“掘り出される''

ものと考えることができ,元素の揮発性の違いによ�
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る分別は殆ど起こりません.しかし,レｰザｰサン

プリングによる“試料掘削"が進むにつれて,ビｰ

ム焦点がずれ,単位面積当りのレｰザｰパワｰは激

減します.焦点のずれたレｰザｰビｰムは試料を物

理的に掘削するだけのエネルギｰ密度を持ち合わせ

ず,レｰザｰのエネルギｰの大半は試料の加熱に使

われてしまいます.こうなると,試料からの分析元

素放出機構は試料の加熱になりますので,揮発性の

違いによるサンプリング量の違いが現れます.揮発

性の高い鉛は試料からでてきますが,難揮発性であ

るウランは試料から放出されず,鉛/ウラン比が試

料組成と異なる値として観測されるわげです(第3

図(a)).このアブレｰションの際の元素分別に対し

ても,アクティブフォｰカス法が有効に働きます.

つまり,アクティブフォｰカス法では,常にレｰザ

ｰ焦点を試料のサンプリングポイントに合わせてい

るため,レｰザｰの光子密度カミ減衰せず,高エネル

ギｰでの試料アブレｰション(物理的に掘り出すサ

ンプリング)が可能となり,分析元素の揮発性の違

いによる分別を抑えることができるわけです(第3

図(b)).

アクティブフォｰカス法により,レｰザｰサンプ

リングの際の元素分別は抑えることができました

が,元素の質量分別は,質量分析計内でも起こりま

す.装置(ICP-MS)内でのU/Pb比の質量分別効果

は,ひとマス(1amu)あたりの分別効果は小さいの

ですが,鉛とウランは質量数が離れているため,測

定に際してこの効果は無視できません.質量分析計

内の質量分別効果(典型的な分別補正係数はおよそ

0.7～1.2%/amu程度である)は,NIST610ガラス

標準試料(ウランと鉛の存在度が正確に決定されて

いる)を用いて見積もることができます.NIST610

第2表南極産ジルコン(PMA7)*のウランｰ鉛年代測定結果(HirataamaNesbitt,1994)

�然�戯㈳�啓������戯㈳�啓������戯㈰������

試料番号������

�206-Pb1238-U比�年代(Ma)�207-Pb1235-U比�年代(M互)�207-Pb/206-Pb比�隼代(Ma)

No.2s�一�一�■�`�0.1567+0.0027(1.8%)一�2420+29一

No.6s�■�･�一�一�0.1540+0.0029(1,9%)一�2391+33■

No.7s�0.4376+O.0239(55呪)■�2340+106一�9,977+0,716(7,2%)■�2433+64一�0.15748+0.00092(058%)`�2429+10一

No.8s�0.4667+0.0448(9石%)一�2469+I94一�10.37+1144(14%)一�2468+121一�0.1550+0.0012(o.77%)一�2402+13一

No.13�0.4704士0.0651(13%)�2485+280一�10.43+1.41(14%)一�2474+118一�O.15542士0.00121(oフ8%)�2406+14一

No.16�0.4536+0.0353(7.8%)一�2411+155一�9.94+1.01(lo%)I�2429+90･�0.15595+0.00081(o.52%)一�2412+9■

No.9s�0.3197+010415(13%)i�1788+200■�6.81+1.11(16%)一�2087+1361�0.14826+0.00173(1.2%)i�2326+20一

No.10s�0.4098寺0.0221(5.4%)一�2214+100一�9,304+0,522(5.6%)■�2368+51一�O.15765+0.00236･(15%)一�2431+26i

No.11s�0.4248+0.0415(9.8%)i�2282+185■�8,790+0,707(8.脇)･�23エ6+71一�0.ユ5525+0.00184(1.2%)■�2405+20`

No.12s�0.4901+0.0383(7.8%)I�2571+164一�10173+1.02(95%)■�2500+84一�0.14942+0.00238(1.6%)一�2339+27一

No.13s�0.4735+0.0王92(4.1%)■�2499+83一�10,284+0,444(4.3%)一�2461+39一�O.15666+0.00179(1.1%)■�2419+20`

i一■･一一.･一一･I�■■`■■i■i`ii一一一一･1■一■■一■i■i■･一･一�一一･一･一一･一.･･一一1�■一■■一■･一一･`….i一一一■■■一･･■一i`�.`i■■`■一.一･一一.�一`一一一一一一･一.･■一一一..一･■一一･一･■一■I.`i■�･一.一一一一`･一･･..■一

SHRJMP�O.43-0.46�2378+47一�9.4-10.0�2404+26一�0,150-0.159�2440+12･

*試料およびSHRJMPデｰタ提供はRemes大学J蜘一Ja卯esPeuca低による｡

第3表ボツワナ産ジルコン*のウランｰ鉛年代測定結果(亙irata狐aNesbitt,1994)

�〶�戡㈳�啓������戯㈳�啓������戯㈰������

試料番号������

�206-Pb/238-U上ヒ�隼代(Ma)�207-Pb/235-U比�年代(Ma)�207-Pb/206-Pb比�隼代(Ma)

M1-1�0.3923+0.0486(12%)一�2133+221一�9.67+1.86(19%)一�2404+i63一�0.16951+0.00227(1.3%)I�2553+22･一

M1-2�0.4446+O.0355(8.o%一�2371+157一�12.07+1.06(8.8%)�2610+79■�0.17579+O.00231(1.3%)一�2614+21一

･･`一一1i■■i`■一�一･一･.一･■一一一`.一･･■■･■…一■･i一･�一一一一一一一一一■一･■･.･11�･一●■･●一一■一一■.一･1一一一一･･一.一一�.i･.･.･一.･…一■�･i一一一一一■一..一･一一...･.･･■･.･･.`一･一一･一一�一一･一一･一一一.■･■■一･

丁正MS�0.38(M亘)��8.9(M1)��0.1692(M工)�2650

NM1-1�0.3695+0.0418(1晩)i�2027+194.�9.18+1.31(14%)一�2356+エ23一�0.18594主｣0.00147(0.79%)�2707+13一

NM1-2�0.3240+0.0431(13%)一�1809+207一�7.44+1.15(16%)一�2166+129･�0･モ7050土O･00243(1･4%)�2563+23一

･･■■･■一一ii･`.�･一■■■■一一■一■･一一…1■一一･■一一■一■一�一･…一一一一一一一■■■一■一�一一`一一一･.一一一■一一･一一一一i`ii一･一�一一一･.一.一一一■一一■`一�i`i一`i･■一一･一一･一1一■一.■■■一`I1.一…一･･一�一一･一.一一･一一･一■■一･

丁工MS�0.43(NM1)��9.95(NM1)��0.16926(NM玉)�2650

*試料提供およびT㎜S測定はLeeds大学M刎bDobson氏による｡
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第4図南極産ジルコンのウランｰ鉛

コンゴｰディアプロット.

一つのジルコン粒子を除げ

ば,南極産ジルコンのウラ

ンｰ鉛デｰタは,鉛同位体進

化歯線上にプロットされ,

これらの試料がその進化の

途中で鉛をロスすることが

なかったことを意味する.

鉛のロスがないため,207Pb/

㈰��㈰�戯㈳����干㌵�

から算出される年代は一致

し,2,400Maを示した
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により求めた質量分別補正係数を未知試料の質量分

別効果の補正に用いました.同一の元素内での質量

分別効果(同位体差別効果,MassDiscrimination

E茄ect)は,鉛同位体比(207Pb/206Pb比)について

は,一般的に0.5～1%/amu程度であり,分析精度

(0.5～1.5%程度)よりも小さいため,なんら補正

を行う必要はありませんでした..では,以上の分析

方法を用いて,実際のジルコン試料についてウラソ

ｰ鉛年代を測定した例を紹介して行くことにしまし

よう.

南極産(PMA7)およびボツワナ産(M1,NM1)の

ジルコンについて得られた結果を第2表および第

3表に,また,得られた結果をコソコｰディア図上

にプロットしたものを第4図,5図に示します

(HirataandNesbitt,1994).南極産ジルコンについ

て得られた207Pb/206Pb年代(apparentage),206Pb/

1994年10月号

第5図ボツワナジルコンのウランｰ

鉛コンゴｰデイアダイアグ

ラム.

ボツワナのジルコンは,鉛

進化曲線から離れたところ

にプロットされ,進化の途

中で鉛のロスがあったこと

を示している.測定結果の

回帰言十算によれば,試料の

形成年代は2,900Ma,鉛を

失った事件はおよそ1,000

Ma前に起こったことを示し

ている(HirataaidNesbitt,

���

238U年代,207Pb/235U年代は,高感度二次イオン

質量分析計(SensitiveHighReso1utionIonMicro-

probe,SHRIMP)により得られた年代と非常によい

一致を示していることがわかります.また第4図

から,一つのグレインを除いて殆どのグレインが鉛

同位体進化曲線上にプロットされており,二次的な

鉛の厚スが起こらなかったことを示しています.一

方,第5図からわかる通りボツワナ産のジルコン

については,鉛進化曲線上にはプロットされず,二

次的な鉛のロスが起こったことを示してい幸す.測

定点の回帰計算から,試料の年代は2,900Ma,鉛

を失ったのが1,000Ma前のことであることがわか

ります･ボツワナ産のジルコンについては,二次的

な鉛のロスがあるため,207Pb/206Pb年代と,

206Pb/238U年代,207Pb/235U年代は一致しません.

サウサソフトソのICP-MSでは,500Maを越え�
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る古い試料については5%程度の精度で207Pb/

206Pb年代が決定できるようになりました.しか

し,これより若い試料に関しては,a)ウランの放射

性起源の鉛存在度が低くなること,およびb)207Pb/

206Pb同位体比の変動が小さくなること,などの理

由により207Pb/206Pb同位体比により正確に試料の

“apparentage''を決定することは難しくなります.

そこで重要となるのが206Pb/238U比による年代測

定です(勿論,二次的に放射性起源鉛のロスを経験

した試料には適用できない)1

京都フィッショントラックの檀原氏から提供して

いただいたLMR(LakeMomtainRhyodacite)試料

について206Pb/238U法による年代測定を試みまし

た.6つのグレインに対して得られた結果を重み付

平均により計算すると,試料の206Pb/238U年代は

362±7Maとなり,文献値368Maと非常によい一

致を示しました.一方,LMR試料について207Pb/

206Pb同位体比から計算した“apparentage"は

167±83Maとなり,文献値と合いません1この実

験結果は,若い試料に対しては207Pb/206Pb年代よ

りもむしろ206Pb/238U年代の方が正確な年代を与

えることを示唆しています.

7.おわりに～LPJCP珊Sはどこまで

SH醐MPに近づいたか?

さて,LP-ICP-MSにより,20μm以下の局所領

域から試料の同位体情報を引き出すことが出来るよ

うになりました.1980年代後半から現在に至るま

で,局所分析法を用いたジルコンの一粒のU-Pb年

代学的研究で最も画期的な成果をあげたグルｰプ

は,オｰストラリア国立大学の研究グルｰプである

といえます.世界最古のジルコンや世界最古の岩石

の発見といった華々しい成果をあげています(柴田,

1990,牧嶋･中村,1993).このグルｰプが局所同

位体分析の武器として用いたのは,SHRIMPとよ

ばれる高分解能二次イオン質量分析計です.彼らの

成果によって,二次イオン質量分析計は一躍注目を

集めることとなりました.この項では,LP-ICP-

MSがどこまでSHRIMP(SIMS)に近づいたかを考

えてみることにしましょう.ジルコンの分析を例に

とってSHRIMPとサウサソフトソのLP-ICP-M1S

の性能を比較したものを第4表に示します.

まず,試料の前処理ですが,サウサソフトソ大学

のLP-ICP-MSによる分析では,試料は両面テｰプ

(鉛が入っていないことを確認済)に張り付けただけ

で,研磨などの操作は加えませんでした.これは,

LP-ICP-MSによる分析では,レｰザｰサンプリン

グの効率は試料の表面状態に殆ど左右されず,ま

た,レｰザｰサンプリングでは,掘削速度が大きい

ため,研磨により試料内部を露出さ暗なくても試料

の内部からのサンプリングが可能なためです.LP-

ICP-MSによる分析では,試料の研磨等の前処理

は,試料を鉛で汚染さ喧る可能性をいたずらに高め

るだけなので,試料は両面テｰプにより固定するだ

げとしました(SIMSによる測定では,試料を研磨

した上に,試料表面に電導性を持たせるために金コ

ｰティングを施さねばたらず,鉛汚染に対する十分

な注意が必要となります).

次にビｰムサイズですが,両者の間に大きな違い

はないと言えます.ただし,LP-ICP-MSにおける

試料の“掘削"速度はSIMSのものに比べ桁違い

に大きく(100倍以上),深さ方向の分析に関しては

SIlMSはLP-ICP-M1Sと比較して数桁高い分解能能

力を有しています.

元素検出感度ですが,この表を見る限りではLP-

ICPM1Sの方がSHRIMPよりも高感度であること

になります.しかL空間分解能のところで述べた通

り,試料の掘削速度が両者で大きく異なっているこ

とに注目してください.LP-ICP-MSの場合,およ

そ0.5μm/secの早さで試料が振れていきます.小

さなジルコン粒子であれば数分間の照射で,レｰザ

ｰビｰムは試料を貫通してしまいます.つまり,

LP-ICP-MSでは一度に多くの試料を掘り出してい

るため,強い信号強度が得られるのです.したがっ

て,もし,“同じ量の試料をサンプリングする"と

いう条件をつければ,トｰタルとして得られる分析

元素カウント数はSHRIMPの方が高くなります.

感度の欄でLP-ICP-MSの方がSHRIMPよりも大

きな値を持ちながらも,長所･短所の項で

SHRIMPが高感度,LP-ICP-MSカミ感度が低いと

書いたのはこのためです.ただし,単位時間あたり

に得られる信号強度が高い分だけ,分析に必要な時

間(積算時間)はLP-ICP-MSの方が短くてすみ,

ICP-MSの利点のひとつであった分析の迅速性は失

われていません.

地質ニュｰス482号�
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ジルコンのウランｰ鉛同位体分析におけるS亘RIMPとLP･ICP班Sの性能比較

項目�SHRJMP*�SouthamptonLP-ICPMS

�SensitiveHighReso1ut三〇n亘｡nMioroProbe�①VLaserMi㎝o㎞be)

試料形態�樹脂による固定および研磨�両面テｰプによる固定

ビｰムサイズ�20μm�10～15μm

感度�50cps/pPm*�150cps/pPm

測定時間�スポットあたり10分程度�スポットあたり3分程度

分析精度�0.2～0.7%�O.7～1.5%

質量分別補正``･`一1一一一■.■`･■一`一`一一.･一�ジルコンスタンダｰド1.一.一･■一.一一一..･･一一●一一■■一■``一一.･.一I一一I一..`■`一･･一`.･�ガラス標準試料(NIST610).一･･一..一..一･･...一■一.･一･一･一･`一一`i``.一.一.･一.●■･･一.1一一･一･一･一･

長所�高感度･高精度同位体分析�定量性が高い(多元素同時定量が可能)

一･･■■･`i■一一一･･一･一■一■■i`一短所�■一一一.一･.■■■一･``一一``i`･.･.･･一一･一･.■1･1一一i一■一一`一一`1一装置が高価�標準物質選択の自由度が広い一一一･`一一`一･`一一.`･一.1･一･.■･■一■一■一一■■■i.一i一``i````.･``一i`.`･･

��感度が低い

��分析精度が十分でない

*SHRIMlPDataonZ血babweZ辻｡on(R.WNesbitt)から推定｡

分析性能として,LP-ICP-MSとSHRIMPで大

きな差があるものの一つに分析精度をあげることが

できます･サウサソフトソのICP-MS(四重極質量

分析計を用いたもの)とSHRIMPを比較すると,

分析精度の上ではSHRIMPが決定的に勝っていま

す.LP-ICP-MSを用いてジノレコソのウラソｰ鉛同

位体分析を行っていると,分析精度の上で

SHRIMPがいかに素晴らしい装置なのかがよくわ

かります.現段階では,LP-ICP-MSは,実用的に

は十分な分析性能が達成できていますが,空間分解

能と分析精度においては,SHRIMPが優位にある

といえます.

質量分別(MassFracti㎝ation)の補正ですが,

LP-ICP-MSもSHRIMPも単位質量数あたりの補

正係数はそれほど大きくないのですが,Pb/U存在

比分析においては,鉛とウランの質量数が30amu

程度離れているため質量分別効果は無視できません

(LP-ICP-MSもSHRIMPも207Pb/206Pb同位体比

については補正を行っていない).質量分別の補正

は,LP-ICP-MSでは,NIST610ガラス標準試料を

用いています.ジルコンとガラスでは,試料マトリ

ックスに大きな違いがありますが,ICP-MSの場

合,試料のサンプリング(レｰザｰアブレｰション)

とイオン化が独立に行われるため(実質的にポスト

イオン化とみなすことができる),質量分別が試料

のマトリックスに大きく依存しないという特長をも

っています.このため,標準試料の選択自由度が増

し,試料中の鉛･ウラン存在度や不均一性の評価が

容易なガラス標準試料を用いることが出来るのです､

SIMS(SHRIMP)においては,試料サンプリングと

1994年10月号

イオン化が同時に行われるため,質量分別の補正を

行うための標準試料は未知試料と同じマトリックス

を持っている必要があります､SHRIMPのグルｰ

プは,標準試料としてスリランカ産の宝石ジルコン

を用いています.いかに最良の標準試料を手に入れ

る(見つげ出す)かが,SIMSのデｰタの質を決定す

る最大の要因と淀っています.牧嶋･中村(1993)

が指摘しているように,表面電離型質量分析計とい

った信頼性の高い分析手法を用いて標準試料を徹底

的に評価する必要があるのです(オｰストラリア大

学のグルｰプは,現在でもなお,表面電離型質量分

析計によるU-Pb年代測定を並行して行っていま

す).サウサソフトソ大学のICP-MSでは,質量分

別効果が試料のマトリックスに依存しない,という

利点を拡張すべく,モナザイトｰ粒のU-Pb年代測

定を開始しました.この分析においても,質量分別

の補正に際してはガラス標準試料(NIST610)を用

いています.LP-ICP-MSで得られる分析精度は,

SHRIMPのものと比較するとやや劣りますが,

ICP-MSの広い分析汎用性を活かした応用例はたく

さんあるのです.

最近の質量分析計の進歩には目をみはるものがあ

ります.ここ数年で,S工MS(二次イオン質量分析

計)とICP-MSの双方において,局所同位体分析技

術において大きな進歩がありました.磁場型質量分

析計を利用した同時検出法(マルチ検出方式)の実用

化です.マルチ検出方式は,同位体分析精度を飛躍

的に向上させることができる最も有効な手段です

(平田,1993).SIMSで用いられているイオン衝

撃イオン化やICP-MSで用いられているプラズマ�
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熱･衝突イオン化は,いずれも生成イオンのエネル

ギｰの広がりが大きく,いずれのイオン化方式もイ

オン源としては優れたものとはいえません(平田,

1993).このため,イオン光学や真空技術的な問題

から,これらのイオン源に対してはマルチ検出法が

なかなか取り入れられませんでした.しかし,最近

の質量分析計の進歩により,ICP-MSとSIMSの

双方においてマルチ検出化が実用化されつつありま

す.

まず,SIMSに関してはフランスのCameca杜が

IMS1270という高分解能SIMSにおいてマルチ検

出方式の装置を市販し始めました(森下,1993).

一方,ICP-MSに関しては英国Fisons/yG杜がマ

ルチ検出方式の装置を市販しはじめました(日本の

JEOL杜やドイツのFinigan/Mat杜もマルチ検出

方式のICP-MSの開発を行っています).ICP-MS

のマルチ検出器の装置に関しては,レｰザｰアブレ

ｰツヨンとの組み合わせにより固体試料から直接高

精度鉛同位体分析を行った例が既に報告されており

(Wa1dereta1.,1993),得られた同位体分析精度は

四重極質量分析計タイプのICP-MSをはるかに越

えたものでした.マルチ検出方式に関しては,

ICP-MSがSIMSに比べて一歩先行している感が

ありますが,SIMSにおいてもマルチ検出方式によ

る高精度同位体デｰタが報告されるのも時間の問題

だと思われます.SIMSのマルチ検出化の実用化を

遅らせているのは,同位体分析を高分解能モｰドで

行わなげれぼならないことにあると思われます.つ

まり,SIMSでは質量スペクトル干渉となる分子イ

オン信号の生成率が高いため,正確た同位体組成を

分析する際には,分析同位体と干渉信号を高分解能

モｰドで相互に分離する必要があります(これに対

し,ICP-MSでは分子イオンの生成率が低いため,

低分解能モｰドで同位体のマルチ検出が可能です).

高分解能モｰドでのマルチ検出方式は,表面電離型

質量分析計のようだ質の高いイオン源(生成イオン

のエネルギｰ分布が狭い)を備えた質量分析計でさ

え報告例カミありません(ただし表面電離型質量分析

計では,元素の逐次イオン化が可能であるので高分

解能モｰドはあまり必要とならないという理由もあ

ります).生成イオンのエネルギｰ制御や磁場の安

定性といった問題点が解決され,SIMSにおいてマ

ルチ検出方式が可能となれば,SIMSにおいても高

精度同位体分析が可能となるので,空間分解能にお

いて絶対的に優位にあるSIMSはLP-ICP-MSに比

べてはるかに強力な武器となるでしょう.

地質調査所にも高分解能SIMSが導入されるこ

とが決定しました.導入される予定のSIMSはマ

ルチ検出器を備えたものであり,局所同位体分析を

行うにあたっては,森下氏が地質ニュｰスの中で述

べているように,“究極の分析法''となる可能性を

秘めています(森下,1993).マルチ検出が可能と

なれば,現行のSHRIMPをはるかにしのぐ“性能が

得られることは間違いありません.LP-ICP-MSが

どれだけSHRIMPに近づいたか,などと流暢なこ

とを言っているのも今のうちかもしれません.

地質調査所は,SIMSだけでなく,固体表面電離

型質量分析計,希ガス用質量分析計,軽元素用質量

分析計を備えた機関となります.地球科学試料のバ

ルク分析から局所分析に至るまでを広くカバｰする

ことができるわけです.これらの質量分析計を有機

的に機能させることにより,地質調査所は同位体分

析のCOE(CentreofExce11ence)といえる存在にた

ることは間違いありません.

本研究はECGrantBRITE-EURAMII(CEC,

ContractNo.BRE-CT92-0299)およびNatura1En-

vironmenta1Research(GR9/609)により進められ

ました.本研究で分析したジルコン試料,PMA7,

BOT13,LMRは,それぞれJ.J.Peucat博士(フラ

ンスRemes大学),M.Dodson博士(英国Leeds

大学),檀原徹博士(京都フィッショントラック)か

らいただきました.本稿を仕上げるにあたり,北里

大学･島村国教授,名古屋大学･田中剛教授に様々

の貴重な助言を頂きました.また,査読の方には文

章の推敲も含めて数多くの貴重な意見をいただきま

した.ここで感謝いたします.
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地熱開発促進調査r阿蘇山西部｣地域のボｰリングコアを地質調査所が取得

地質調査所は,新エネルギｰ･産業技術総合開発機構が地熱開発促進調査r阿蘇山西部｣

地域において掘削したボｰリングコアを,全量取得しました.コアを取得したのは以下の

10坑井です(カッコ内は掘削深度).
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このボｰリングコア試料の詳細については下記の担当者へお問い合わせください.

地殻熱部地殻勲探査課阪口圭一

〒305茨城県つくば市東1-1-3
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