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1.ま　え　が　き

フイツション･トラック(より一般的には粒子トラック)法は近年発展してきた方法で,多くの

場合荷電粒子の飛跡(トラック)を化学処理(ェッチング)をおこなって直接観測するものである

(Fleischeretal, 1975),これは通常ありふれた物質でも絶縁性固体であれば検出器となしうるち

のであり,一般の鉱物試料では核分裂片のトラックが保存され,かつ検出できることから238Uの

自発核分裂を利用した年代測定法も開発された｡物質の種類により検出しうる粒子の下限は異なり,

たとえばα線はセルロース質プラスチックでは検出できるが,雲母類ではトラックを作らないO

ポリカーボネート,ポリエステルでは核分裂片のトラックも検出できる｡

したがって粒子トラック法では適当な検出材を用いることにより放射性核種もしくは適当な粒子

線照射で核反応をおこす核種の定量と同時に分布の検討が可能であり,その方法の詳細はFisher

(1975),阪上(1973),阪上･中西(1980)などにより既にいくつかの総説がなされている｡この

粒子トラック法は簡便性,経済性,迅速性が特徴としてあげられており,とくにウラニウム定量の

場合235TJの熟中性子による誘導核分裂反応を利用するものであるが,妨害元素もなく(ただしト

リウムは速中性子で核分裂をおこし,わずかながら影響する),きわめて鋭敏な方法(ppbまで測

定されている)となっている｡

一方,この方法を年代測定などに用いるときは熟中性子線量の評価等において絶対量が問題とな

るので充分な精度での検討が必要である｡このため最近では"年代"の標準試料(Naeser and

Cebula, 1978)も提案されている｡これは微小でかつ一群のグレインの中でもウラニウム含量のば

らつくジルコンやアパタイトであるので,第一段階の相互検討としては必ずしも適当でない面があ

る｡研究室間,測定方法間での相互比較検討における基本的な試料として他に良質の黒曜石などの

ガラスがあると思われるが,この場合年代のみならずウラニウム含量測定の比較検討も必要と考え

る｡この目的で地質調査所発行の地球化学的標準試料JG-1,JB-1をはじめ,火山ガラス(黒曜石)

数点のウラニウム含量をNBS-RSM 612を標準試料として測定し,比較検討した結果を得たので
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ここに報告する｡

フイツシヨン･トラック法による標準岩石試料のウラニウム含量測定

2.測　定　試　料

今回測定に用いた岩石試料は次のものである｡

地質調査所発行地球化学的標準試料

JG-1斑状黒雲母花尚閃緑岩　群馬県伊勢郡沢人町沢人産(∂-2.64g/cm3)

JB-1チタン輝石かんらん石粗面玄武岩　長崎県佐世保市小川内町妙観寺峠産(∂-2.76g/cm3)

火山ガラス

F35b*　黒曜岩　長野県諏訪郡下取訪町霧ヶ峰星ケ塔産

F8　　　同　　長野県小県郡和田相乗餅屋(和田峠)産

Fll　　　同　　静岡県熱海市上多賀赤根崎産

これらのうちJG-1, JB-1についての岩石学的特徴は安藤ほか(1972, 1977)の示す文献に,化

学成分についてはAndoetah, (1974)にまとめられている.またF35b,F8採集地付近の地質鋭明

は山崎ほか(1976)に　Fllについては久野(1952)にある｡またこれらの黒曜岩のウラニウム含

量は鈴木(1969, 1970)により石器の原産地推定の検討として,フイツション･トラック年代とと

もに測定されたことがある｡

さらに測定のための標準試料としてNBS-RSM 612を用いた｡この標準ガラスに関するデータ

は　NBS (1972),Carpenter (1972)によると次のとおりである｡

NBS-RSM 612 (∂-2.55 g/cm3)

主成分:SiO2 12%, CaO ¥2%, Na20 14#, A1203 2% (他に35元素が50ppmを目標として

加えられている)

ウラニウム含量: 37.38士0.08ppm (235U-0.2392^), natural abundance 238/235-137.88に換

算すると12.45ppm

トリウム:37.79ppm

3.測　定　方　法

分析方法の原理を簡単にまとめると次のようになる｡ 235TJは原子炉における熱中性子照射により

核分裂反応をおこし,核分裂片の飛跡(トラック)をポ7)カーボネ-トフイルム,自書母などの上

に形成する｡このトラックは化学的処理(エッチング)により拡大され,巾1β,長さ10〃程にな

り光学顕微鏡下でも観察しうるので,このトラック数を計数し,そのトラック密度からウラニウム

の含量を決定する｡

すなわち,アボガド口数A,ウラニウムの原子量W,試料物質の密度d,ウラニウム235の同位体

存在比t235>試料中の核分裂片の飛程R,トラック生成の臨界入射角度Oc,熟中性子線量¢ 235Uの

*鈴木(1977)のMSIにほぼ相当する.
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核分裂反応断面積Oとするとき,試料中のウラニウム含量C,誘導核分裂片トラック密度piは,

R

pi-Cd/j235"宗卯TCOS2 0r

で表わせる｡

これらのなかで/235-7.2005×10~3,a-582.2barnと定められているほか, d,少は実測しうる値

であるが, Rは末だ不確かな点が多い｡そこでウラニウム含量を, Rの理論式より推定される計

算値のみで求める方法(NISHIMURA, 1970)のほかに,シリカゲルなどに既知量のウラニウムを添

加して標準検量線をえがいて測定する方法(橋本ほか, 1970),試料自体に既知量のウラニウムを

添加する内部標準法(Yabuki, 1971)などが試みられている｡

ここではNBS612の標準ガラスとJG｣, JB-1との比較が未検討のまま残されているので,こ

れを試み,あわせて前述の黒曜石試料を検討する｡

ここに測定試料(x)と標準試料(S)のウラニウム含量C,トラック密度p,トラックの飛程Rに

おける関係は,

cx--px　告Ps

と表わすことができる｡

この場合一般の岩石試料のbulkのウラニウム含量を求めるには粉末として用いることになるが,

ガラスの場合,充分均一に分布しているならば研磨面を用いることができる｡そこでNBS標準ガ

ラスは粉末とせずに,二次標準試料としてF35bを用いてこの粉末によるトラック密度を検討し,

他の黒曜石試料の粉末および研磨面でのトラック密度との関係を求めて検討した｡この天然のガラ

スである黒曜石試料F35bは標本的規模ではウラニウムの分布は充分に均一であ'り,通常の照射実

験での標準試料としての使用に適しているといえる｡

実験はほぼ橋本ほか(1970)に近い方法により次の順序でおこなった｡

1)標準ガラス試料および黒曜石試料の一部は1cm四方,厚さ数mm程度の大きさのものを21

mm少の円筒形状のポリエステル樹脂中に包埋

(Fig.1A)し　3,1, 0.3u　のダイヤモンドペー

スト　0.06βのアルミナで研磨したのち,ポリ

カーボネート等検出材を重ね合わせて照射用試

料とする｡

2)試料をメノウ乳鉢で充分細い(250メッシェ

以下)粉末として　20mgほどを量りとる｡

3)ポリエチレン板(1mm厚)を1.5cm四方

に切りとり,両面接着テープを貼り合わせて

9mm少の孔をポンチで打ちぬく｡これをポリ

A)

>polycarbonateo

(^--polish

-L:

mica

polished surface

glass sample

polyester resin

Fig. 1. Sample preparations for the irradiation.
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カーボネ-トフイルム(ティジン･パンライト　0.015mm厚)に重ねあわせる｡

4)アクリル板上においた(2)の"容器"中に試料を入れ,ガラス棒でおしかためたのち,打ち

ぬいたポリエチレン板をふたとして,セロテープで固定し照射試料とする(Fig.IB),

5)これらの試料をいくつかまとめ,間に4-5個の標準ガラス試料をはさんで照射用キャブセル

に詰める｡

6)原子炉(立教大学原子力研究所TRIGAMARK II回転試料棚, ¢ k^5.0×1OUn/cm2)で1時

間を標準とし30分～2時間の間で時間を調整して照射し, 2週間ほど冷却する｡

7)ポリカーボネートフイルムをはがし,希塩酸等で洗備後　6NNaOH(60-C) 15分を標準とし

てエッチングし,中和してエッチングを中止したのち400倍光学顕微鏡下で計数する｡ガラス試料

の場合はそれ自体をHF A69620oCでエッチング(F35bで15-20秒間)して観測することも可能

である(Plate 1)<

4.測定結果および考察

霧ヶ峰産黒曜石F35b　とNBS-RSM 612　とにインド産自雲母を重ねあわせて得られたそれぞれ

5

pi (F35b) (/cm2)

のトラック密度を,照射キャブセル内

での位置補正(直線として近以)し,

熟中性子線量同一とした場合の比較

(個々のデータは省略)をFig. 2に示

した｡これを見ると極めて良い直線性

が得られている｡鎮下における個々の

計数値の検討によるウラニウム分布の

均一性の確認とを合わせるとF35bJ

NBS612の関係は良い再現性をもって

いることになる｡

またポ7)カーボネ-トフイルムを検

出材とした場合もほとんど差が認めら

れなかった｡ポリカーボネート等がγ

線でフェイディングをおこすことが知

られているが,この程度の照射線量で,

しかも比較する両方の試料とも同一種

類の検出材を使う限りその影響は無視

しうることを示している｡

Fig. 2. Relation of induced track density of the external　　　したがってFig. 2の結果から,

detector between NBS-RSM 612 and F35b glasses.
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Pnbs612-3.549pF3Sb

となりHurfordandGleadow(1977)の¢-6.62×iov.
'NBS612にもとずけば,

¢-2.349×1010^35i

となる｡

次に他の火山ガラス試料(F8, Fll)

もあわせて,研磨面における場合と粉

末にした場合の検討(Table!)を試

みたが,その結果はFig.3に図示し

た｡これを見ると　β (powdered

sample) - 0.959 p (polished sample)

となり,ほほ1:1の関係が成立し,

粉末化した場合も,固く詰めれば見か

けの密度の変化は大きくないようにみ

える｡

Table 1.

Track density
●
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Fig. 3. Relation of induced track density in polycarbonate film
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Fission-track analytical data.
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これらの実験事実からTablelに示したJG-1,JB-1およびF35b, F8,Fllの火山ガラス試料の

トラック密度はNBS612のデータと直接比較できることとなり,その見積られるウラニウム含量

はTabelの右欄に示す通りである(充填密度を補正した倍を括弧内に示す)｡ただしトラックの

飛程Rは物質の密度に関係して異なるのでみかけの含量を与えていることになるが,今回の測定

では密度の大きく異なる試料ではないのでRはすべてほほ等しいとし,その影響は考慮していな

い｡

JG-1, JB-1における測定結果はそれぞれ3.20,1.59ppmであり,既報のフイツション･トラック

法によるウラニウム含量JG-1 :3.3ppm,JB-1 : 1.8ppm (Nishimura, 1970),JG-1 :3.5ppm,JB-1 :

2.0ppm (橋本ほか, 1970)と良い一致を示しているばかりでなく他の方法による値を含めた平均

値(Andoetal,1975ほか)とも良い一致を示した｡ただJG-1ではPlate lに示す通り充分に微

粉末となり得なかったウラニウム含量の高い鉱物(おそらくジルコン)の影響で全体としては低く

見積っている可能性もある　JB-1ではその間題はほとんどないから多くのデータが一致して示す

ような値となっている｡

従来のJG-1,JB-1のウラニウム含量のデータはAndoetal, (1975)にまとめているようにJG-

1で2-5.Oppm,JB-1で1.5-2.Oppmの範囲にあり,その平均値はそれぞれ3.4, 1.8ppmである｡

その後の報告値(Rankin; 1976, Rowe and Herndon; 1976a*b;桐山; 1979)を加えるとJG-1は

1.8--5.OppmとなるがJB-1は前述の通りの範囲であり,それぞれの平均値はほとんど変らない｡

このようにJB｣についての報告倍はほぼ一致しているが, JG-1では差が大きく, JG-1,JB-1あ

わせて測定された場合の相関度も低い｡

F35b,F8,Fllの黒曜石のウラニウム含量はそれぞれ3.51, 8.49, 0.817ppmと測定された｡これ

らの岩石試料に関する従来の測定は鈴木(1969, 1970)による借のほかは知られていないが,今回

得られた結果はこれらの倍より全体的にやや高めである｡すなわち同一試料ではないが同一岩体か

ら得られたと思われる鈴木(1969, 1970)によるウラニウム含量はF8,Fllにつきそれぞれ6.8,

0.61ppmであり,ほぼ同一の試料であるF35bについては3.2ppmとなっている｡ F8, Fllの今

回のデータはこれらに比べ20%以上高めである｡ただし鈴木(1969, 1970)はガラス基質につい

てのみおこなっているのに対し,今回の場合は全含量であり　Fllなどではとくに包有物も多いの

でウラニウムに富むアパタイト,ジルコンなどの影響も考慮しなければならない｡しかしF35bで

はほとんどそのような影響は考えられない｡

フイツション･トラック法を年代測定に用いるときは測定試料の幾可因子などは相殺しうる場合

が多いが,標準ガラスなどによる熟中性子線量測定において一回は絶対量の測定をおこなわなけれ

ばならない｡このためそれぞれの研究室間において同一試料の年代･ウラニウム含量の検討がなさ

れることが必要であるが,その際天然のガラスである黒曜石のなかにもF35bなど適当な試料があ

り,この目的でさらに今後多くの検討が加えられることが望まれる｡
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Abstraet

Uranium contents of geochemical standard rocks, JG-1 and JB-1 (GSJ) and some

obsidians collected from central Japan were determined by the fission track technique

based on the comparison with the standard glass, NBS-RSM 612.

Results are as follows; JG-1 : 3.2 ppm, JB-1 : 1.6 ppm, F35b (Obsidian, Kirigamine) :

3.5 ppm, F8 (Obs. Wada Pass): 8.5 ppm5 Fll (Obs. Kamitaga): 0.82 ppm. These results

are in good agreement with the data previously reported. Furthermore it is suggested

that some obsidians are available for the interlaboratory cross-checking in the purpose
●

of the establishments of the standards of the fission track age and the uranium contents

determination.

Explanation of Plate 1

1, 2. Characteristic distribution of tracks, "sunburst '(JG-1).

3. Homogeneous distribution of tracks ofF35b in polycarbonate film.

4. "Etch pit" on the polished surface ofF35b glass.
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