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Accelerator Mass Spectrometer (AMS) can determine ultra low level 
long-lived radioactive isotopes in high sensitivity and precision. Tandetron 
AMS, originally introduced at Mutsu Establishment, the former Japan 
Atomic Energy Research Institute (JAERI), had been adjusted for the 
measurement of 14C and 129I. The AMS has mainly been used for marine 
research around the Japan Sea. This AMS has adopted the open door policy 
for the general users from the spring of 2006. Recently varieties of research 
activities using this AMS have been in progress by many users. 

This workshop aimed to not only exchange information on the AMS and 
its utilization but also continue stable operation of the AMS. First 
JAEA-AMS-MUTSU Utilization Workshop was held at Mutsu office, JAEA 
in November 14, 2007. In the workshop 76 participants attended. The topics 
of the conference concerned recent utilization status of AMS, data processing 
from the AMS, 14C measurement and its application, 129I measurement and 
its application, and so on. This proceeding includes 21 papers at the 
workshop. 

Keywords: Workshop, AMS, 14C, 129I, R&D, Utilization 
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1. AMS�����������

1.1. ���������

� AMS�Accelerator Mass Spectrometry����������������������

���������� 1������������������������������

���� MeV ���������������������� 1)�

������������������

�������������������

�������������������

�������������������

������������������

�������������������

����� MeV �����������

�������������������

������������ MeV ����

������������������

�������������������

���������Energy loss����

�������������������

����������� Z�������

�������������������

����������������������������������������

�����������������������������������������

��������������������������������������

� AMS ����������������14C���� 5,730 �������10Be����

1.36x106� 2���26Al���� 7.1x105���36Cl���� 3.01x105���129I���� 1.57x107

����������������������������

1.2. 14C ���

14C -AMS ��������������� 14N���-14������ 12CH2� 13CH �

���������������� AMS ����������������������

����������������������������������������

Low energy part

High energy part

Low energy part

High energy part

� �������������������

1.1

－ 1 －
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������������������������������������ 12CH2 �

13CH ��������������������������������������

����������14C-AMS ��������������������14C-AMS ��

����������������������������������������

������������������������ 3)�500kV ������� AMS ��

����������

1.3. 10Be�26Al�36Cl�129I ���

� 10Be-AMS ������� 10B ��������������������������

���������������������10B ������������������

����������������������� 5MV ���������������

����������������������������������������

�������� 10Be-AMS ��������������� 4)�

� 26Al���� 26Mg��������������������������������

������������������3MV ��������������������

��

� 36Cl-AMS ������� 36S ����������������� Z �������

10Be-AMS ������������������������������������

����������������������10MV ���������������

������������ 5MV ������� 36Cl-AMS ��������������

�������������������������� 36S �������������

����������������� 5), 6)�

� 129I-AMS �����������������������������������

��������������������������������� 127I ����129I
������TOF��������������������������������

���������/����������������������������� 7)�

1.4. �������

� AMS��������������������������������������

����������������������������������������

������������������������������� 1)�

2. ��� AMS ��

� ������ AMS ������������AMS ����������������

������������������������������� AMS �������

��������������������14C-AMS ����������������

����������������� AMS ���������������������

���

2.1.14C-AMS ���

－ 2 －
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14C-AMS ������������������������������������

�����40 �������� 0.5%�������������� AMS �������

���������������������� 3MV �������������

14C-AMS �����������������������������������

Oxford � 8)������ Groningen � 9)����� Kiel � 10)������ Arizona � 11)�

�������� NOSAMS�National Ocean Sciences Accelerator Mass Spectrometry�
��������������12)���������� 13)��������������

������ 3MV ��������������������������������

����������������������������������������

������������������������� 1+ � 6+������������

���������������Charge distribution����������������

����������������������� 2��3+��������������

2.6MeV ������������������������� AMS ����������

�����3MV ���������������������������������

��������������������1MV � 500keV ������ AMS ����

���������������������� 2+����������� 1+�����

��������������500keV ����������14C-AMS ������0.25%
���� 70,000 �������������������� 14)������������

�����������

� � � � � � � � �

200keV �������

�����������

�����������

� � � � � � � � �

�High throughput��

����������

AMS ���������

�����������

����������

�����������

��� 15)�

2.2. AMS ���

���14C ������ AMS ������� 5MV ����������������

����������������������������������� LLNL-CAMS
�Lawrence Livermore National Laboratory, Center of AMS, 10MV�16)��������

PRIME-Lab �Purdue University, 8MV� 17) �������� ANSTO-ANTARES
�Australian Nuclear Science and Technology Organization, Australia- Australian 
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National Tandem Accelerator for Applied Research, 9MV�18)���� ETH-PSI�6MV�

19)������ MALT�Micro Analysis Laboratory, Tandem accelerator, The University of 
Tokyo, Japan; 5MV�20)������������������12MV�21)�������

����������������� SUERC�Scotissh Universities Environmental 
research Centre, 5MV�6)������������������

���3MV ������ 14C ������ AMS �����������������

��������� VERA�Vienna Environmental Research Accelerator�22)�����

Gif-sur-Yvette23)������� AMS Laboratory 2 �� 24)��������������

��������������� 25)������������������������

�����������������14C ������ AMS �������������

���������

3. AMS ���

3.1. �������

� AMS ������������������14C�10Be�26Al�36Cl�129I ������

�����������������������������������������

����������������������������������������

�������CRNs � Cosmogenic Radio Nuclides��������

3.1.1. �������������

�����������

�������������

������������

������������

������������

������������

� � � � � Meteoric 
CRNs����������

��������� 14C �

Meteoric CRNs ����

������������

14C ��CO2 ������

������������

������������

14C/12C ���������

����������������������������������������

���������������������������� 3������������

�������������������������14C ��������������

corn, sugarcane, crabgrass, …

more than 95 percent of the plant 
species on earth
corn, sugarcane, crabgrass, …

more than 95 percent of the plant 
species on earth

� ��������� ������� ��������������
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� 14C/12C ������������������������������������

����Radiocarbon dating������

����������������������������������������

����������������������������������������

����������������������������������������

����������������������������������������

��������

���������

��������

��������

���������

��������

��������

����������

��������

��������

���������

���������

���������

���������

���������

�������������������������������

��������������� 14C �����������������������

����������������������������������������

�������� 14C/12C ���������14C/12C ����������������

�����������������������������������������

�������� 14C/12C �����������������������������

���������������������������� 2004 �������IntCal04
������� 26)�

3.1.2. in situ �������

���������������������������������������

��in situ CRNs���������������������������������

��������������� CRNs ����������������������

����������������������������������������

����������������������������������������

����������������������������������������

������������������������������� 27)�

Primary Cosmic-ray (Galactic CR)

Solar activity 
change

Earth magnetic field
Intensity change

CRN Archives
On the Earth

Global 
Environmental/
Climate change

16O (n, 4p, 3n) 10Be
14N (n, p) 14C
40Ar (p, n�)36Cl

Meteoric nuclides

Primary Cosmic-ray (Galactic CR)

Solar activity 
change

Earth magnetic field
Intensity change

CRN Archives
On the Earth

Global 
Environmental/
Climate change

16O (n, 4p, 3n) 10Be
14N (n, p) 14C
40Ar (p, n�)36Cl

Meteoric nuclides

� ���������������������
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3.2. ������

���1950 ���������������������������������14C�

36Cl �129I �����������������������������������

����������������������������������������

�������������������������������������� 28), 29)�

4. ���

AMS�������������������������������������

����������������������������������������

���������������������AMS �����������������

����������������������������������������

��
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Accelerator Mass Spectrometry – principle, facilities, applications 

Hiroyuki Matsuzaki

MALT(Micro Analysis Laboratory, Tandem accelerator), Department of Nuclear Engineering and 

Management, The School of Engineering, The University of Tokyo 

The principle, worldwide AMS facilities and a part of AMS applications are briefly surveyed.  

AMS is constructed the combination of the mass spectrometry system and the accelerator.  As 

accelerated up to MeV/nucleon, various techniques can be used for the identification of the 

interested nuclide from the interfering isober and iso-molecular ions.  Consequently, ultra high 

sensitivity of the detection of the cosmogenic nuclides such as 10Be, 14C, 26Al, 36Cl, 129I is achieved 

by AMS.  The fact there is no other way alternating the AMS technique makes the research of the 

application of AMS very unique and highly valuable. 
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�� ���� �������

����������� ����������

����� AMS ���

����

� �� 9 ������ High Voltage Engineering Europa ��������������

AMS������������JAEA-AMS-MUTSU �����������������

������������������������(I-129/I-127)�����������

� 1)���������������������������������������

����������������������������������������

���������������� 2)��� 17 �������������������

������������ 18 ���������������������������

� 3-5)�JAEA-AMS-MUTSU ������ 2007 � 9 �������������� 7075
������� 1317 ���������

���� 18 ���� 19 ���������

� ��������� 18 � 4 ��� 19 � 9 ��������������������

��� 1,648 ����� 756 ���������������� 23����� 45�����

�����

JAEA-AMS-MUTSU �������������������� 18 ��������

������������������������������������ AMS ��

������������� ���� �����������������������

����� 5 �� 11 ��� 2 ���������������������������

������������������������ 18 ���������������

���������� 4 ����� 6 ���� 19 ������ 8 ����� 11 �����

������������ 2 ������������� JAEA-AMS-MUTSU ����

����������������������������������������

����������������������������������������

������������������������ 19 ���������������

������

����������14C�����������������������������

���������������� AMS �������� 14C �����

1.2
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������ CO2������������������
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14C����������������������������

����� 14C�������
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14-7.html

�����
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���������������������� AMS����������������

��������
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� ������� 200 ��1 ����������������������� 140 �

�1 �������������������������������������

�� Run ���������1 �������������������������

���������������������������������������

����

���������������

� ���������� H18 ���H19 �� 9 ������������������

�������� 1 ���������

� 1 ����������

H18 ��� H19 �� 9 ����

129I TOF Magnet Lens ����� 129I ����������������
129I ���� X �������� 14C �������������
129I TOF ������ 14C �����������������
14C ����1A ��������� 14C �������������
14C �������������

����� No.1 ���������

���������� No.1 ���

H19 ������������������������������������

���������������������������������������

������������������������������������� 3�

��������������� 4�����������������������

����������������������������������������

���������������������������������������

���������������������������������������

�������������������������������������

� �

� 3� ���������� � � � � � � � � 4� �������

�������������
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� H18 ����������� 14C ����� 1 �����������������

���������������������������������������

��������������1��2����������������������

����������������������������������������� �

H19����������� 129I����� 1��14C����� 3��������129I

��������������������������14C������������

���������������������������������������

�������� 2 ������������������������������

��������� 5����������������1�2 �����������

���������������������������������������

�������������������
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��Cs����������������
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�����������

� H19������������� 30��1�����90� 45����� 60��1�

����50� 50������������2mm ������ 9����������

��5 ��������������������������45 ���������

������ 50����������������� 1������ 14C������

����������������

���������
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��������������H19 ����SF6 �����������������
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������H18��������������SF6�����������-59���

���-63������H19 ��������-62������-73������1 ���
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������������� H12� 9���������������

��AMS-MUTSU ���������
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������������������������ OS �������������

���������������������������������������

�������������COOLVAC800�2 ��COOLVAC400�4 ��������

��2 ���������RW4000�� 6 ������������������

COOLVAC400 � RW4000 ����������������������������

���������������������������������������

��������������������������������������

�����

� ������������������� AMS �������������H19 �

�������������������������������9 �������

����� H18 �������������������������

� ��������������������������������������

��������������������

����

�1��������������������������������������

�����JAEA-Tech 2000-004(2000) 

�2��������������������������������������

���������������������� 18 ��������������

��������� pp.31-35(2005) 

�3��������������������������������������

����������JAEA-Tech 2006-18(2006) 

�4��������������������������������������

�������������������������������� 19 ����

������������������� pp.1-4(2006) 

Operational Status of the JAEA-Mutsu Tandetron AMS 

Shoji Kabuto1), Naoki Kinoshita1), Yukiya Watanabe2), Masami Baba2) and Hikaru Amano1)

1) AMS Management Section, Mutsu Establishment, Japan Atomic Energy Agency  

2) Mutsu Marine Laboratory, Japan Marine Science Foundation 

A Tandetron AMS (Accelerator Mass Spectrometer) had been set up at the Japan Atomic 

Energy Agency (formerly the Japan Atomic Energy Research Institute), Mutsu in 1997. The 

AMS features 3MV Tandetron accelerator and two independent beamlines for 14C and 129I

measurement.  In this paper, we describe the current status and troubles for the Tandetron AMS 

with the showing of examples from the last year.  
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���� ����������������������

��� ��(1)���� ��(1)���� ��(1)���� ��(2)

(1) ������������ ����������� ����������

(2) �������

1. ����

� ����������� �������������� 9� 3�����������

�����������������������������NEC � 15SDH-2 ���

����������� 9� 8�������������� 10� 9��� 14C����

��������������������� 6 ������������������
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� �� ������ � � � � �1mg�������40��������

� �� ������� � � � ��� 6�����
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� �1����������������������������9����������
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��������17�����18�8������������������������
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1.4
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� � � � � � � � � � � � � � � � � �
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�

�

�

���������������������������������������

����������������������������������������

��������������������������(2)��������������

����������������������������������������������

��������������������������������������������

���������

�����������

���������

����������
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���������

��������

�

�

�

(1) ���������������JAEA-AMS-TONO ����� 19 ���������

������������ ����pp.35-37 (2006)

(2) ���������������������������� ����������

����������������26�pp.71-77 (2006)

��� ���������������������������� ��� ����

��� ������������������ ��� ���
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The current condition and utilization of JAEA-AMS-TONO

Tsuneari Ishimaru(1), Tatsuo Saito(1), Mototaka Suzuki(1), Akimitsu Nishizawa(2)

(1) Neotectonics Reserch Group, Geological Isolation Research and Development Directorate, 

Japan Atomic Energy Agency 

��� PESCO Co. Ltd. 

� JAEA-AMS-TONO, a tandem accelerator mass spectrometry (manufactured by NEC, Type 

15SDH-2) was installed at JAEA Tono Geoscience Center for the purpose of sensitive dating of 

natural samples: rocks, underground water and so on using radioisotope, in March 1997. Test 

operation was started in August 1997, and routine operation was started from September 1997. Some 

machine troubles with aging occurred after 6 years passed from the installation, but these troubles 

are repaired and routine operation has been continued. From October 2006 JAEA-AMS-TONO 

started to permit to use for researchers of universities and other institutes under the Common-Use 

Facility Program of JAEA aimed at propagation to utilize JAEA facilities. In 2006, 3 proposals and 

107 samples were accepted under this Program at JAEA-AMS-TONO.  
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�� AMS ���� C-14 �������������

�� ��(1)��� � (1)�� �� (1)��� �� (1)��� ��(2)

 (1) ������������ ����������� ������ AMS ���

 (2) ������������ ������������ ����������

1. ����

JAEA-Mutsu AMS����� 18� 4���������������������������

�������������� 14C ���������������������������

������������������������������(1) � pMC (per cent of modern 

carbon) �����������������������������������������

JAEA-Mutsu AMS ��� 14C ������������������������������

���������

2. �����������

����������������������

(1) �����������

(2) ���� 14C/12C �

(3) �����

13C �

� JAEA-Mutsu AMS ������������������������� CO2�����

���������������� 13C �����������13C �����������

�������������������������������������

(4) pMC ���������� 14C/12C ��1950 �������

� ��������������NIST: National Institute of Standards and Technology����

���������� SRM 4990C ��������������������������

�����pMC ������������ 14C/12C ��������Stuiver (1983) ����

(2)�����

(5) ���� 14C/12C ���

13C = -25‰����� pMC �

� Stuiver and Polach (1977) ����(1)������ pMC �������

(6) ����������������������� 14C/12C �� pMC �

������������������dead carbon �����������������

������������������������������

(7) �������������������

13C ���� pMC �

� ����������������������������������������

���������� IAEA-C6��������������������������

(8) �����������

1.5
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Quality policy on radiocarbon measurement at the JAEA-Mutsu AMS 

Shigeyoshi Otosaka(1), Hikaru Amano(1), Shoji Kabuto(1), Naoki Kinoshita(1) and Takayuki Tanaka (2)

(1) AMS Management Section, Japan Atomic Energy Agency 

 (2) Research Group for Environmental Science, Japan Atomic Energy Agency 

Since April 2006, a common use of the JAEA-Mutsu AMS has been available for researchers 

inside/outside JAEA.  Before the receiving 14C data to the researchers, we calculate pMC (per cent 

modern carbon) value and accuracy/precision of the measurement is confirmed according to the 

JAEA-Mutsu’s quality policy.  In this paper, an outline of the quality policy is described.  
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JAEA AMS Mutsu ��� 129I ���������������

��� ��(1)��� ��(1)���� ��(1)���� �(1)���� ��(2)

(1) ������������ ����������� AMS ���

(2) ������������ ������������ ����������

1. ����

� ���������������������AMS����������������

���(AMS)����� 129 ���������������������������

���� 12 ������������������� 15 �����������(1)��

� 18 ��������������������������������������

�����������������������������

2. ����

� ����

�����

129I ����

�����

������

��� AMS
�����

�����

� NIST 
SRM 3230 
Low Level ����������

��� 1 ����������

������������AMS
� � � � � � � NIST 
SRM4949C ���������

��������������

���������������

��������������

1 ��������������

���� 2 ��������

AMS ������������

�����

� 1�������������

129I/127I (� 10-12)
Sample ID 

Certificated JAEA A B 
Std #3k  62.3�0.3 62.1�1.9 62.5�1.0 
Std #3i 23.7 23.9�0.2 23.3�0.3 23.82�0.01
Iso Trace 110 104�1 102�3 105.0�0.1
NIST 3230 L1 492�6 422�3 405�15 420�4
NIST 3230 L2 0.985�0.012 0.98�0.04 0.99�0.05 
SUERC Z94-0596 63.6 62.6�1.4 
SUERC Z94-0595 450 444�8.1 
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2.  AMS による 129I 測定とその応用

2.1
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Seawater Sample 

Extraction

Filtered (0.45 �m)

Ascorbic Acid + HCl 

Measurement of iodine concentration

CHCl3

NaNO2

Back Extraction 

Iodine Carrier (1 mg) 

I- + IO3
-

I-

I2

I-

AgI

Na2SO3

AgNO3

(1L)

� 2���������������

3. ������

� � 1 ������������������������������������ 5
�������������������������������Run1 �������

��������������� 10-10������� 27 ����� 18 ����Run2 �

�� 27 ����� 12 �����Run3�4�5 �� 10-10���������������

��� 10-12������������������������������������

����������������������������������������

��������������������� JAEA AMS Mutsu ����������

10-10���������������������

4. ���� 129I ���

���� 129I �����������������

����� 129I����� 129Xe��������

�� 235U ������������������

���� 129I ����������������

����������������������

����������������������

��� 129I ����� 2 ������

5. ����

��������� 3 ���

��(41�23� N, 141�17� E)�
2006 � 12 � 15 ��� 2007
� 2 � 20 ���������

��������������

��������������

�������������

������� 129 �����

��� 1L������1mg�

�������������

��������������

�������������

�� AMS ���������

������ 2 ����

� 2����� 129I ��

��� kg
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��� 50 - 88
���� 3690.4

���
���� 563.9
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��������� <2

－ 25 －

JAEA-Conf 2008-003



6. ������

����� 3�4 ���� AMS �������

�� 3 �������������������

������

������ 129I �������������

���� 129I/127I=1.5�10-12(2)���������

��������������������� 129I
������������� 129I �������

����������������� 137Cs ����������������

������ 0.21 ������������ 0.29 (3)�����������129I/137Cs �

� 0.2-0.3 ���������� 129I ������������������������

������ 129I ������������������������������ 4 �

�������������������������������� 129I ��� 6.3-10.0
���������� 129I ����������������������������

����� 6.4-11 ��������������������������������

����������������������������������������

����������������������������������������

������������������������

� 4������������(%)
�� 2006/12/15 2007/2/20 
�� 2.3 2.2 
��� 9.7 – 13.3 8.9 – 12.2 

����� 84.3 – 88.0 85.6 – 88.9 

1) T. Suzuki, T. Kitamura, S. Kabuto, O. Togawa, H. Amano: "High sensitivity measurement of 

iodine-129 / iodine-127 ratio by accelerator mass spectrometry" J. Nucl. Sci. Technol, 43, (11), 

1431 (2006). 

2) U. Fehn, G. R. Holdren, D. Elmore, T. Brunelle, R. Teng, P. W. Kubik: "Determiantion of natural 

and anthropogenic 129I in marine sediments" Geophys. Res. Lett, 13, (1), 137 (1986). 

3) S. D. Oktay, P. H. Santschi, P. Sharma, J. E. Moran, P. Sharma: "The 129Iodine bomb pulse 

recorded in Missisippi River Delta sediments: Results from isotopes of I, Pu, Cs, Pd, and C" 

Geochimi. Cosmochimi. Acta, 64, (6), 989 (2000). 

� 3����� 129I (� 107 atoms /L) 
 2006/12/15 2007/ 2/20

Run 1 1.6�0.2 1.6�0.2 
Run 2 1.6�0.2 1.7�0.2 
Run 3 1.6�0.2 1.8�0.1 
Run 4 1.6�0.3 
Ave. 1.57�0.08 1.77�0.09

��� �������
����� ������� ����������

�� � �������������������

�������
������ ���� �������������

���� �������������������������������

��������������������� ����
������������� ���� �������

����������������� ����������������������
������ ���� ������������ ����� ������������������������ �
� ����������������� ����������������������������

������ ���� ������������������������������ � �

�������������������������������� ������� ��������
���������� ���� ����������������������������

����� ������ ��������������������������������

����������������������������������������

����������������������������������������

�������������������������
� �����������������

��� ����������� ����������
��� ���� ����

���� ����������� �����������
������ ������������ ������������

�
�
�
��� ��� �������� ������������� �������������� ������������������ ������ ������������������������ ���

�������������������������������������������������������������������������������������������������

���������������

��� ������������������������������������������������������������������������������������������������

���������������������������������������������������������������������������������������

��� ��� ��� ������� ��� ��� ���������� ��� �������� ��� ���������� ��� �������� ����� ���������� ����� ������

��������� �������������������������� ������������������� ����� ��������� ��� ��������������� �������

���������������������������������������������������

�

� ������ ����������������������
� ����������� �����������

������ �������� ��������
������ �������� ��������
������ �������� ��������
������ �������� �
����� ���������� ����������

－ 26 －

JAEA-Conf 2008-003



Measurement of 129I by JAEA AMS MUTSU and application to study of iodine 
migration. 

Takashi Suzuki(1), Shoji Kabuto(1), Naoki Kinoshita(1), Hikaru Amano(1), Orihiko Togawa(2) 

(1) AMS Management Section, Japan Atomic Energy Agency 

(2) Research Group for Environmental Science, Japan Atomic Energy Agency 

An iodine beam line had been set up at the AMS facility of the Japan Atomic Energy Agency in 

2000.  After the acceptance test, this beam line has been contributed a variety of research fields.  

In this paper,  

The concentrations of 129I in seawater off Sekine were determined by accelerator mass 

spectrometry. The fraction of natural origin and anthropogenic 129I is only 2% and 98%, respectively. 

The nuclear weapons testing origin and nuclear fuel reprocessing origin ratio is estimated to be 6.3 – 

10.0 in this seawater. Taking account of its ratio calculated based on total amount of released 129I into 

the atmosphere, this results indicated a rapid distribution of 129I on a global scale.   
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2.2
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表 1. AMSと NAAの特徴比較

AMSを用いた土壌中 129I濃度分析法に関する検討

國分 祐司、中野 政尚、武石 稔

日本原子力研究開発機構 東海研究開発センター 核燃料サイクル工学研究所     

放射線管理部 環境監視課

１．はじめに
129I は、半減期約 1570 万年、再処理に伴って環境中へ放出される。東海再処理施設の安

全審査にて、20 年間土壌に蓄積したとしても環境中の濃度は極めて小さく、放射化学的分

析法では検出出来ない濃度であるとの評価を得た。しかし、原子力安全委員会から補足的

調査として、分析法の開発も含めた環境中 129Ｉの挙動等に関する調査が要請された。そこ

で、核燃料サイクル工学研究所では、中性子放射化分析（以下 NAAと記す）による分析法

を開発、土壌中 129Ｉ濃度を定期的に測定し、同委員会に報告してきた。土壌中 129Ｉ濃度は

最大でも 10-2Bq/kg乾土のレベルと極めて低いことが確認されたが、安全審査のモデルでは

想定していない減少効果が示唆された。このため土壌間隙水中の 129Ｉ濃度や鉛直分布、水

平分布を更に調査し、安全審査モデルの高度化に資することが重要となった。しかし、間

隙水やコア試料中の 129Ｉ濃度は更に低く、NAAによる測定では検出感度が十分とは言えな

い。加速器質量分析法１）（以下 AMS と記す）は NAA に比べて、3 桁程度検出感度が良く

同時に多試料の測定が可能と報告されている。そこで、AMS 測定用試料作製法を検討する

とともに、AMS で得られた測定値と NAA で得られた測定値を比較、検討したので報告す

る。

２．AMSと NAAの特徴の比較

AMSと NAAの特徴の比較を表１に示す。NAAの検出限界は、129I／127I原子数比で 10－9

から 10－10、最適条件は、燃焼時の安定ヨウ素量が 0.5～1.0mg以上必要である２）３）。また、

試料を作成する際に、石英アンプルに封入するなど分析技術者の熟練が必要である。加え

て、1度に数試料程度しか原子炉にて中性子照射できないことから、多数の試料の分析に時

間を要するとともに、NAAは被ばくのおそれもある。一方、AMSは、検出限界が 129I／127I

原子数比で 10-13以下と NAAと比較して約 1000 分の１以下である。さらに、試料作製が比

較的簡便であり、また同時に多

試料の測定が可能である。ただ

し、最適測定範囲が 10-10～10-12

であり、表土等の試料（10-8～

10-9）を測定するには、安定ヨ

ウ素（127I）によって原子数比を

希釈する必要がある。

AMS NAA
検出限界

（129I／127I原子数比）
10－13以下 10－9～10－10

最適条件
原子数比で

10－10～10－12
0.5～1.0mg以上

（燃焼時の安定ヨウ素量）

試料作製 比較的簡便 熟練した技術が必要

1回当たり測定数 最大で 59試料 数試料程度

作業員の被ばく・汚染 なし 可能性あり

2.3
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３．分析および測定方法

3.1 [中性子放射化分析法]

NAAによる土壌中 129Iの分析フローの概略を図 1 に示す。採取した土壌を 70 度で乾燥、

2mm メッシュでふるいかけ後、土壌約 100ｇを採取し、専用の燃焼装置内で燃焼、ヨウ素

を活性炭に捕集後、溶媒抽出により精製、石英サ

ンプル内に捕集した。その後、石英アンプルを原

子炉（JRR-3又は JRR-4）にて中性子を照射、安定

ヨウ素である 127Iを 126Iへ、分析対象である 129Iを
130Iへ変換した。再度、溶媒抽出で精製後、AgI沈

殿を作製、126I からの 389keV および 130I からの

536keV のγ線を Ge 半導体検出器で測定した４）。

本法を用いての検出限界は、129I／127I 原子数比で

10－9から 10－10であった。

3.2 [加速器質量分析法]

AMSによる土壌中 129Iの分析フローの概略を図

2 に示す。3.1[NAA]同様に、土壌を前処理後、約

10ｇを NAA同様専用の燃焼装置内で燃焼、ヨウ素

を活性炭に捕集した後、水酸化ナトリウムで浸出

した。129I／127I原子数比を 10－10から 10－12の最適

条件の範囲に調整するため浸出液に原子数比希釈

用 127I を添加した。その後、溶媒抽出により、ヨ

ウ素を精製し、最終的に AgI沈殿とした。乾燥後、

熱伝導度と電気伝導率をあげるため、重量比で約

2.5 倍の Nb と混合、ターゲットピースに充填し、

原子力機構むつ事務所に設置されているタンデト

ロン加速器質量分析装置で測定した。

４．129I／127I原子数比計算方法

 AMS で測定された希釈後試料の 129I／
127I 原子数比から希釈前の 129I／127I 原子

数比計算方法を図 3 に示す。未知数であ

る希釈前試料の 129I量は、ICP-MS測定で

得られた試料の 127I 量と添加した原子数

比希釈用 127I量の合計にAMS測定で得ら

れた希釈後試料の 129I／127I 原子数比をか

けて求めた希釈後試料中 129I 量から B.G

として含まれる原子数比希釈用 129I 量を

図 3. 129I／127I原子数比計算方法
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図 1. NAAの分析フロー（概略）
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図 2. AMSの分析フロー（概略）
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引いて求めた。従って、129I／127I 原子数比は、希釈前試料の 129I 量（mol）を ICP-MS で測

定した試料の 127I量（mol）で割ることにより算出した。

５．AMSと NAA結果比較

 AMSで測定した東海再処理施設周辺の土壌中
129I／127I 原子数比は、1.2×10－8～8.2×10－8、129I

濃度は（3.4～17）×10－3（Bq/kg）であった。こ

れらの濃度は、安全審査の評価式を用いた予測

濃度の範囲内であり、また、大気圏内核実験フ

ォールアウト起源の土壌中 137Cs濃度と比べると

数 100 分の 1 と極めて小さく環境安全上問題と

なるような濃度ではなかった。

 分析法による土壌中 129I／127I 原子数比の比較

（主排気筒からの方位・距離）を図 4に示す。129I

／127I 原子数比は、概ね一致したが、NAA に比

べて最大で 2割程度小さな値となった。これは、

（１）燃焼後に原子数比希釈用 127Iを加えたため、

燃焼前のヨウ素回収率を 100%と仮定したこと、

（２）水酸化ナトリウムで浸出後に原子数比希釈用 127Iを添加したことなどによると考えら

れる。

６．回収率の検討

 1985年に報告した“環境試料中の 127I及び 129Iの

中性子放射化分析法”３）における 129I分析工程の回

収率を表 2 に示す。燃焼工程は試料を酸素気流中

で燃焼し活性炭に吸着した時点までの回収率を示

す。33件の試料について集計した結果、回収率の

範囲は 74～100％であり平均 91.3％を示していた。

浸出工程は、焼き出し後の活性炭を水酸化ナトリ

ウムで溶離する時点までの回収率を示す。超音波

洗浄器で 3～4 時間浸出することにより平均 97％

と良好に浸出出来ることが確認されている。

 本検討結果から計算された、AMSの回収率を表

3に示す。試料数が 4件と少ないが 79～100％となり、1985年の結果と概ね一致した。また、

浸出工程では、ほとんど減少がないことから、本条件で分析、計算した結果では、５．AMS

と NAA 結果比較で示した燃焼時の回収率が 100%でないとの推察が正しい可能性が示唆さ

れた。

分析工程(AMS) 回収率(%)

全工程 79～100

分析工程(NAA) 回収率(%)

燃焼工程 74～100 (91.3±5.8)
浸出工程

(20% NaOHaq)
94～99 (97.3±2.3)

表 2. NAAにおける回収率３）

表 3. AMSにおける回収率

図 4. 分析法による土壌中 129I／127I
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７．まとめ

 AMS を用いた土壌試料中 129I 濃度の分析法について検討した結果を以下に示す。

(1) AMS の測定結果から計算された 129I／127I 原子数比は（1.2～8.2）×10-8、129I 濃度は

（3.4～17）×10-3（Bq/kg）であり、大気圏内核実験フォールアウト起源の 137Cs 濃

度と比べると数 100 分の１と極めて小さい値であった。

(2) AMS と NAA から得られた 129I／127I 原子数比を比較した結果、概ね一致したが、

AMS の原子数比は NAA に比べて最大で 2 割程度小さな値となった。

(3) AMS 測定では、ターゲット試料作成工程の回収率を用いて補正することで、より

正確な原子数比を計算できることが示唆された。

  今後、AMS を用いて土壌間隙水中 129I 濃度や鉛直分布、水平分布を調査し、安全審査

における環境評価モデルの高度化に資する予定である。
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A study on analysis of 129I concentration in soil by AMS

Y. Kokubun, M. Nakano and M. Takeishi

Environmental Protection Section, Radiation Protection Department,

Japan Atomic Energy Agency 

Iodine-129 concentration and 129I/127I atom ratio in soil sample were used to be carried
out by the neutron activation analysis (NAA). The recent development of the accelerator
mass spectrometry (AMS) in JAEA Mutsu makes it possible to measure about 3~4
digits lower level of 129I. Additionally, the AMS has great advantages, such as the
number of sample measurement, the easier sample preparation, etc., comparing with
NAA. The trial measurement for soil sample by AMS confirmed that the atom ratio by
AMS reasonably agreed with that by NAA , nevertheless it was about 20% lower than
that of NAA at maximum.
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�������������������������������������

� ����������������� 1� Sites1�6����� Sites1�3�5� 14C���

����������

� ����� 14C������

������� � ��������������

� � � � � �� � ��������������

� � � � � �� � ��������������

� Sites1 ����������� 4.5km ���3 � 5.5km�5 � 6.8km ���������

����������������������������������������

����������������������������������������

�������������������� 14C�������������������

��������

�����������������������

� ������������

��������������

��������������

�������������

��������������

��������������

��������������

�������������

��������������

�������������

� 12m�����

� �2��1����Sites1,3,5

����������Site1 �

�������������

����� 1.8m�Site3� 2.3m�

Site5 ��� 1.8m ������

�����������2.0m

�������������

���������������������������������

� � 1 ���������Site1�6����������� 2.5m�3.0m��������

����������������������������������������

����������������������������������������

－ 41 －

JAEA-Conf 2008-003



��������������

��������������

��������������

�������������

�������������

��������������

�������������

��������������

��������������

��������������

��

� �������������

��������������

�������������

������������

�����5,880�130y.B.P��

�������������

�������������

��������������

�������������

�������������

�������������

��������������

���3,890�80y.B.P����

�������������

�������������

��������������

�������������

�����������

������������������

� ������������� 1�2������������������������

����������������������������������������

������������� 4,470�140y.B.P�� ������ 2,180�130 y.B.P�����

�� 580�120y.B.P ��������������������������������

�����������������0.7��������� 1984�

－ 42 －

JAEA-Conf 2008-003



������

� ����������������� ���������������������� ��� �

������������� �����������������������

����������������������������������������

����������������������������������������

����������������������������������������

����������������������������������������

�����

� ����������� ����� ����� ����������������������

����������������������������������������

�

�

������� ��������������������������������� ��

��������������������

������������ ������������������������� ��� ��

���������������� �������������� �

������� ���������������� �������������������

�����������������

����������� ���������������� ���������������

���������������� �

� � � � � � �

�

�

������������������������������������������������������������������

����������������������������������������������������������������������������

�

���������������

�����������������������������������������

�

�����������������������������������������������������������������������������������������������

�������������������������������������������������������������������������������������������������

���������������������������������������������������������������������������������������������������

������ ��������������������������������������������������������������������� �������������������

������������������

－ 43 －

JAEA-Conf 2008-003



�

�������������� JAEA�����������

AMS��������

��������������������

�� ������ ����� ����� ���

������

���������������������������������������

����������������������������������������

�����������������������������������������

������� 14C������������������ 18�19����������

��������� 129I������������ 1)����������������

AMS�����������������������������������

������ AMS����

���������������������������������������

������ 7�9��������������������������������

�������������������(�������)��������������

������������ AMS��������������������������

����������������������������������������

������������������ 14C�� 129I�����������������

�������������������������������AMS �������

�������������

��AMS�����

���������������������������������������

��������������� 13������������������������

�������� DIC ��������� 14C �������������������

����������������������������������������

���������������������������������� 14C�����

���������129I ������18������ 129I���������������

������������������

JAEA��������� 14C��� 18�������� 716���������� 65%
�������������������������� 7%����� 21%������

���������� 7%�������
129I�������� 12��������������������� IsoTrace���

��������������������18����������� 129I������

�����������������������������129I������� 301�
������������� 34%����������������� 53%������

� 13%����

3.2

－ 44 －

JAEA-Conf 2008-003



�

�����������

���������������������������� 10 ����������

����������������������������������������

������������������ 3 ���������������� IAEAC1 ��

�����������������������IAEA C6 �������� C4 ����

���

AMS ��������������14C ������ 12C ��������������

������������Stuiver ����������� 14C �����������NIST
�������������������������������������� OxCal 
4.0.5 �������

129I �������������������������������AMS ����

�
129I � 127I ��������������

129I �������

�����

������������������������������

������ 14C ������������

����������� 27 �������������� 50 cm ����������

������ 1 cm ����������������� 5 �� AMS ���������

������� 3)�� 14C ��� Calib 5.0.2 ���������� 2,900�2,500 calBC��

� 68%��������������� 3 ����������IntCal044)�������

����������������������� 5)������� 68%���� 2700 
calBC ������ 6)��������������� 19 ��������������

������������������������������ 27 ���������

���� 3)������������������������������������

���

������ OxCal 4.0.5 ���������� 7)��� 27 �������������

�������� 95.4%������ 2869�2656 calBC���� 2872�2635 calBC��
�� 18 ��� 30 ��������� 6 ����������������������

���������� 14C ���

��������������������������� 14C �����������

�������������������� 350 ����������������� 14C
���������������� 1990 ������������������1962 ��

������������������������������� 14C ��������

����������������1970 ����������������������

������������������������� 8)�

������ 129I ���

����������������������� I- �� 2 ��� 1 mg ������

������IO3-����������I-����������������I2������

���������������������������� I2 � I-���������

������������Ag+������������������Nb�������

－ 45 －

JAEA-Conf 2008-003



� � �
�

����������������������������
��� ��������������������������������������

����������������������������������������

����������������������������������� ����
�����������

���������������������������������������

����������������������������������������

����������������������������������������

�������������������������� ����������������

����������������������������������
�

�������
�������������������� ��������������������

����������� ������������������������������

�����������������������������
��������� ��������������������������������

������
�

�����
������������ ������������������� ����������������������
�������������������������������������������������������������������������������������������������

��������
��� �������������� ���� ����������������������

�� �����������������������
��� �������������������������������������������������������������������������������������������������

����������������������������������������������������� �
��� ��� ������� ���� ��� ������������ ���� ��������� ������� ��� ������ ���� ���������� ��� ������� ���

��������������������������������������������������������
��� �������������� ������������ ���� �����������

����������������������������������������

��������������������������������������������
pp.�������

��� �������������������������������������������������������������������������������������������
�������������������������������������������������������� �������������������������������
������������������������������������������������������������������

��� ��� ���������� ��� �������� ��� ������ ��� ���������� ��� ��������� ���� ��� ������ ����������
������������� ��� ����� ������ ��� �� ��������� ������ ������� ����� ��� ����� ���� ����� ��������� ����
����������������������������������������������������������������

��� ����������������������������������������

��������������� ������������������������������pp.����������������

－ 46 －

JAEA-Conf 2008-003



�

Use of JAEA Mutsu AMS facility at Japan Marine Science Foundation – a history 
and current situation 

Hisao Kawamura, Shinichi Gasa, Hisaki Kofuji and Natsuko Akihama 
Mutsu Marine Laboratory, Japan Marine Science Foundation 

4-24 Mutsu-shi, Aomori 035-0064 

AMS measurements on samples for marine environmental studies as well as small  
number of geological and archeological samples were made at Japan Marine Science Foundation by 
using the Tandetron AMS facility of Japan Atomic Energy Agency at Mutsu, Aomori Prefecture for 
14C since 2001, and 129I since 2006. In this report, an early historical relationship of this institute to 
JAEA Mutsu AMS, past applications until 2006 and a few examples of obtained results are described. 
Approximately seven hundred 14C measurements were carried out for seawater, marine sediment and 
tree-ring samples as well as geological and archeological materials. About one hundred 129I
measurements were made for seawater samples in 2006.  

Three glass-made vacuum lines are in operation for seawater DIC, preparation and purification 
for the general purpose, and graphitization. Dating calculations are made on the total 14C count and 
individual 13C current measurements following Stuiver and Polach. 
     Two wooden pillars excavated at Sannai Maruyama Jomon site were dated using small parts 
from them and by wiggle matching methods first based on Pearson’s and later being based on a  
Bayesian method, respectively and more recently by OxCal 4.  
     As an alternative means for a long-term measurement of atmospheric 14C concentrations and  
as part of marine environmental studies, tree-rings were analyzed using core samples from standing, 
live, Japanese pine trees. In parallel, 14Cconcentrations were measured for rings from a partial disk 
of an old Japanese cedar tree near Aomori City. Both results were in agreement during the period 
1990-2000. The latter data during 1945-2000 showed influences of the large-scale atmospheric 
nuclear weapons tests; small differences being found between the present and literature data in  
1970s suggesting need for further study on possible local effects. 
     Iodine-129 with added carrier in sweater was extracted as molecular iodine with hexane after 
reducing iodate to iodide. Iodine was back-extracted into aqueous phase and precipitated as silver 
iodide which finally mixed with niobium metal powder and pressed into a target piece for AMS 
measurement. Stable iodine was determined by an ion chromatograph with a UV detector. Addition 
tests using NIST standard solutions agreed well with theoretical values. Analytical results by the 
present method were generally in agreement with the reported data on the same samples that were 
analyzed by IsoTrace Laboratory of Toronto University, including preparation. 
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1�P J Reimer, M G L Baillie, E Bard, A Bayliss, J W Beck, C J H Bertrand, P G Blackwell, C E 
Buck, G S Burr, K B Cutler, P E Damon, R L Edwards, R G Fairbanks, M Friedrich, T P 
Guilderson, A G Hogg, K A Hughen, B Kromer, G McCormac, S Manning, C B Ramsey, R W 
Reimer, S Remmele, J R Southon, M Stuiver, S Talamo, F W Taylor, J van der Plicht, C E 
Weyhenmeyer “INTCAL04 terrestrial radiocarbon age calibration, 0–26 cal kyr BP” 
Radiocarbon, 46(3), 1029-1058 (2004) 

2�B Kromer, S W Manning, P I Kuniholm, M W Newton, M Spurk, I Levin “Regional 14CO2 offsets 
in the troposphere: magnitude, mechanism, and consequences” Science 294:2529-2532 (2001) 

3�M Sakamoto, M Imamura, J van der Plicht, T Mitsutani, M Sahara “Radiocarbon calibration for 
Japanese wood samples” Radiocarbon, 45(1), 81-89 (2003) 

4�M. Imamura, H. Ozaki, T. Mitsutani, E. Niu, S. Itoh: “Radiocarbon wiggle-matching of Japanese 
historical materils with a possible systematic age offset”, Radiocarbon, 49(2), 331-337 (2007). 

3�M Sakamoto, A Kodaira, M Imamura “An Automated AAA preparation system for AMS 
radiocarbon dating” Nuclear and Instrumental Methods B, 223-224, 298-301 (2004) 

Radiocarbon measurements of tree-ring samples from Japanese woods 

Hiromasa Ozaki(1), Minoru Sakamoto(1), Mineo Imamura(1), Takumi Mitsutani(2) 

(1) National Museum of Japanese History, The National Institutes for Humanities 
(2) National Research Institute for Cultural Properties, Nara 

Since radiocarbon age is a model age based on constancy of atmospheric radiocarbon 
concentration and a provisional value of 5568 years for the 14C half-life, calibration to calendar age 
is required for practical dating. The dataset, called IntCal, used for the calibration has been 
constructed by international consortium. Most parts of the IntCal have been based on the 
measurement of radiocarbon in dendrochronologically dated tree-ring samples from woods in 
Europe and North America. 

Regional offsets, which are designated as differences of local atmospheric radiocarbon from 
IntCal, have been pointed out based on recent radiocarbon measurements for tree-ring samples from 
a few regions. We have also measured radiocarbon of tree-ring samples from Japanese woods in 
order to investigate regional offsets in Japan. 

In this study, radiocarbon measurements for tree-ring samples from three different Japanese 
woods at around AD500 were carried out. Consequently, differences from IntCal04 at around AD500 
were confirmed, although no systematic offset are found. However, the results obtained in this study 
agree with the raw data used for construction of IntCal04. This could pose a question to calculation 
method of IntCal04. 
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What can we expect from
14
C analysis of recent and fossil plants from the Aomori

prefecture?

Kazuho Horiuchi
(1)

(1) Department of Earth and Environmental Sciences, Faculty of Science and Technology, Hirosaki

University

Microscale, regional, and mesoscale carbon dynamics are now becoming one of the promising

subjects of
14
C analysis with accelerator mass spectrometry. In this paper, I propose a few fruitful

research subjects with
14
C content of recent and fossil plants from the Aomori area, northeast

Honshu Island, Japan.
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Shika-machi
(37.0oN, 136.8oE)

Tatsunokuchi-machi
(36.4oN, 136.5oE)

Tachi-machi
(36.5oN, 136.7oE)

Kanazawa City

Hokuriku University

Shika-machi
(37.0oN, 136.8oE)

Tatsunokuchi-machi
(36.4oN, 136.5oE)

Tachi-machi
(36.5oN, 136.7oE)

Kanazawa City

Hokuriku University

Fig. 1   Sampling sites of the tree for 14C
measurement, in Ishikawa  
prefecture, Japan.
Fine lines on the figure represent
rivers in Ishikawa prefecture.
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� �������������� 1964 ��������������� 4 �������

��������LSC �����������������Table 1 ���(1)�Table 1 �

��������������������5‰�8‰ ��������4g ������

4000 �������������������5‰ �����������������

�������4 ������ �

�10‰ ����������

������� AMS ����

�������������

��������������

������LSC ������

�������������

���

LSC ������������

�������������

����� �14C ������

�����Fig. 2 ���(2)��

�� �14C �����������

24U1 3.8826 4000 799.7 � 6.1

24U2 2.2717 6000 790.8 � 6.4

24U3 2.8491 7000 790.5 � 5.1

24U4 1.2807 5000 805.7 � 8.1

* The error denotes the counting error of 1�.
   All samples were measured using a low background liquid sintillation counter, Aloka LB1.

796.7

Table 1  Comparison of reproducibility on the �14C values between the analyses of four individual cellulose
              samples prepared from the same wood chips.

Sample
No.

Synthesized
benzene, g

Counting
time, min �14C,* ‰

Average of
the �14C,* ‰
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Fig. 2  Annual variation of the �14C values of the Shika-sample 
and Tatsunokuchi-sample.
��Shika-sample     � �Tatsunokuchi-sample
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����� Table 2������

LSC �� AMS �������

����Fig. 4 �����
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���������������

�8‰ ����LSC �����

��������������

�������������������LSC �����������AMS ������

�����������

����������� LSC �� AMS �� �14C ��������������� 15‰ 

����AMS �������� LSC ������������������������

�����������LSC ��AMS���14C ��������������Fig. 4 ����

LSC ����NIST �����4990C������������������������14C

������������������� �14C ����������������LSC �
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Fig. 3  Annual variations of the �14C values of tree rings
at Shika-machi and Kanazawa-city in Ishikawa 
prefecture.
Shika-machi���Takahama, ��Oura �
��Kanazawa-city

1 482.0 � 6.6
2 492.5 � 6.8

3 493.3 � 7.0

* The error denotes the counting error of 1�.

489.3

   All samples were measured using accelerator mass spectrometer, JAERI-AMS.

Table 2  Comparison of reproducibility on the �14C values between the analyses
              of three individual graphite targets prepared from the IAEA code C-6 sucrose.

Sampe
No. �14C,* ‰

Average of
the �14C,* ‰
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1) Y. Yamada, K. Yasuike, M. Itoh, N. Kiriyama, K. Komura: "Carbon-14 dating of tree rings for 
tritium measurement" J. Radioanal. Nucl. Chem., 227(1-2), 37 (1998). 

2) Y. Yamada, K. Yasuike, K. Komura: "Temporal Variation of Carbon-14 Concentration in 
Tree-ring Cellulose for the Recent 50 Years" J. Nucl. Radiochem. Sci., 6(2), 17 (2005). 

3) �� ��, �� ���: "��������������� 14C �����" ����

����������������������, 43 (2003). 

Comparison of Liquid Scintillation Counting Measurement  
with Accelerator Mass Spectrometric Measurement 

Yoshimune Yamada(1), Kaeko Yasuike(1), Hikaru Amano(2) 

(1) Faculty of Pharmaceutical Sciences, Hokuriku University 

(2) AMS Management Section, Japan Atomic Energy Agency 

   Concentrations of organically-bound 14C in the tree-ring cellulose samples were analyzed by 

the accelerator mass spectrometric measurement (hereafter the AMS measurement) and 

compared with those of the same samples by the liquid scintillation counting measurement (hereafter 

the LSC measurement). This was done to determine the reliability of LSC measurement. An 

important result is that the �14C values analyzed by the AMS measurement demonstrated lower 

levels of approximately 15‰ than those by the LSC measurement. These deviations are considered 

to be caused by indeterminate errors in the counting of the specific activity of the standard reference 

of 14C used for the LSC measurement. The synthesized benzene prepared from NIST oxalic acid 

(SRM4990C) was used as the standard reference of 14C in the LSC measurement. 
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Fig. 4   Comparison of two methods to measure the �14C values
of tree rings.
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3. 日本海における DIC-14 分布に関する最近の成果
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1) T. Gamo: “Global warming may have slowed down the deep conveyor belt of a marginal sea of the 

northwestern Pacific: Japan Sea” Geophys. Res. Lett., 26, 3141-3144 (1999). 

2) A.V. Yablokov, V.K. Karasev, V.M. Rumyantsev, M.Ye. Kokeyev, O.I. Petrov, V.N. Lystsov, A.F. 

Yemelyanenkov and P.M. Rubtsov: “Facts and problems related to radioactive waste disposal in seas 

adjacent to the territory of the Russian Federation” Office of the President of the Russian Federation, 

Moscow (1993). 

3) O. Togawa, O., T. Ito and S. Otosaka: “Transport processes of radionuclides in the Japan Sea 

obtained by JAEA’s expeditions” Japanese Journal of Health Physics, 42, 234-246 (2007). 

4) T. Aramaki, T. Senjyu, O. Togawa, S. Otosaka, T. Suzuki, T. Kitamura, H. Amano, and Y.N. 

Volkov: “Circulation in the northern Japan Sea studied chiefly with radiocarbon” Radiocarbon, 49,

915-924 (2007). 
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Seawater movement in the Japan Sea inferred from 14C measurement in seawater

Shigeyoshi Otosaka(1), Takayuki Tanaka(1), Orihiko Togawa(1), Hikaru Amano(2)

and Takafumi Aramaki(3) 

(1) Research Group for Environmental Science, Japan Atomic Energy Agency  

(2) AMS Management Section, Japan Atomic Energy Agency 

(3) National Institute for Environmental Studies 

Research Group for Environmental Science, JAEA has carried out oceanographic 
observations in the Japan Sea since 1997 to clarify the biogeochemical cycle in the Japan Sea.  
More than 3,000 seawater samples for measurement of radiocarbon were collected during the 
observations, and radiocarbon in the seawater samples was measured at AMS facility in JAEA 
Mutsu.  In this paper, formation and circulation of water mass in the northern Japan Sea were 
discussed using analysis of radiocarbon and hydrographic data (e.g. salinity, temperature, 
nutrients).   
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���0-1 cm �������.

(A) ���� (B) ���

� 3. POM���

13C���

14C�����. �������, ��������, �������

�0-1 cm �������.
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Biogeochemical cycle of particulate organic carbon in the Japan Sea  
and northwestern North Pacific. 

Shigeyoshi Otosaka(1), Takayuki Tanaka(1), Orihiko Togawa(1) and Hikaru Amano(1), (2) 

 (1) Research Group for Environmental Science, Japan Atomic Energy Agency 

(2) AMS Management Section, Japan Atomic Energy Agency 

An apparent age of particulate organic matter (POM) in seawater that is estimated from isotopic 

ratio of radiocarbon is convenient indicator for verifying transport processes of biogenic materials in 

the ocean.  However, it is suggested that the isotopic ratio of radiocarbon also reflects a mixing of 

“old” POM from the surrounding regions and/or seafloor as well as an age of the POM.  In this 

study, we discuss the cause of the variation in apparent age of POM from radiocarbon measurements 

of various particulate materials obtained at the northeastern Japan Sea and the northwestern North 

Pacific.  
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����������������������

������������������

����(1)�����(1)����(2)�����(1)

(1) ������������ ������������ ����������

(2) ������������ ����������� AMS ���

1.� ����

���������������������������������������

����������������������������������������

����������������������������������������

����������������������������������������

����������������������������������������

����������������������������������������

�����������

2.� ����

���������������������������2005 � 7 ��������

�M25(40.1 ºN,137.1 ºE�1,732m)���������� 9 ���������������

��������� 4L�GF/F��������(0.7 �m)��������� 550 ����

�� 1L������(4 �)�����������������������������

����������������������������������������

������� 1.5 ��������������������������������

� 1,000W������ 22 �����������������������������
(1)����������������������������������������

����������������������������������������

����������������������������������������

����������������(2)������������������������

�������(JAEA-Mutsu AMS : High Voltage Engineering Europa� Model 4130-AMS)�

��14C/12C����������(Finnigan mat delta-plus)��13C�������������

�14C������

3.� ���������������������

���������������������������������������

����������������HOx��NIST-SRM-4990C�������������

��������������������������������98 ± 0 %����14C

3.9
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���332 ± 4 ‰������ 1�����14C���������������������

�������������� 900��������������������331 ± 3 ‰�

����������������������������������������14C

����������������������

� 1��������������������14C�

��� ���(mg)1 ���(mg)2 ���(%) �14C (‰) 

NIST(070116) 2.35 2.28 97 330 

NIST(070119) 2.30 2.24 98 336 

NIST(070123) 2.34 2.28 98 328 

NIST(070217) 2.40 2.36 98 329 

NIST(070220) 2.36 2.29 97 334 

NIST(070221) 2.33 2.29 98 328 

NIST(070223) 2.37 2.32 98 336 

NIST(070227) 2.48 2.42 97 339 

NIST(070320) 2.39 2.34 98 326 

NIST(070403) 2.51 2.43 97 339 

1:��������

2:��������������������������

4.� �������������������������

���������������������������������������

�����������������������������������������

�����14C�����������������������������������

��41.3 ºN, 141.3 ºE��������������������������������

�����������������������������14C��-217 ± 8 ‰����

��������������� 2�������������������������

�����������������������������������

� 2����������14C�

����(� mol/l) �14C (‰)

1 61 -207

2 60 -215

3 61 -220

4 62 -226
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5.� ������������������������

���������������������14C����������-192 ‰����

�������������������1,000 m���������-306 ‰������ 1��

�������14C����������(-550 ‰��) (3)���������(-350 ~ -400 ‰)(4)�

���(-500‰��)(5)�������������������������������

������������������������������������14C���

����������������������������������������

������

�

���

���

���

���

����

����

����

����

����

���� ���� ���� ���� ���� ���� ��� �

�14C (‰)

�
��
��
��
�
�

� 1����������������������

��

� ������������������������������������������

�����������������(���� 19-736M) ���������������

����

1) Druffel, E. R. M., P. M. Williams, K. Robertson, S. Griffin, A.J.T. Jull, D. Donahue, L. 

Toolin and T. W. Linick, Radiocarbon in dissolved organic and inorganic carbon from the 

central north Pacific, Radiocarbon, 31, pp.523-532, 1989

2) Aramaki, T., T. Mizushima, Y. Mizutani, T. Yamamoto, O. Togawa, S. Kabuto, T. Kuji, A. 

Gottdang, M. Klein and D. J. W. Mous, The AMS facility at the Japan Atomic Energy 

Research Institute (JAERI), Nucl. Inst. and Meth. B172, pp.18-23, 2000

3) Druffel, E. R. M., P. M. Williams, J. E. Bauer, and J. R. Ertel, Cycling of dissolved and 

particulate organic matter in the open ocean, J. Geophys. Res., 97, 15,639-15,p.659, 1992

4) Bauer, J. E., P. M. Williams and E. R. Druffel, 14C activity of dissolved organic carbon 

fractions in the north-central Pacific and Sargasso Sea, Nature, 357, pp.667-670, 1992

5) Druffel, E. R. M. and J. E. Bauer, Radiocarbon distributions in Southern Ocean dissolved a

nd particulate organic matter, Geophys. Res. Lett., 27, 1,495-1,p.498, 2000

－ 73 －

JAEA-Conf 2008-003



Development of analysis system of dissolved organic radiocarbon and  
study on its circulation in sea water 

Takayuki Tanaka(1) ,Shigeyoshi Otosaka(1), Hikaru Amano (2) and Orihiko Togawa(1)

 (1) Research Group for Environmental Science, Japan Atomic Energy Agency 

(2) AMS Management Section, Japan Atomic Energy Agency 

Radiocarbon of dissolved organic matter in seawater gives the information on the dynamics and 

origin of dissolved organic matter, but there are very few data in the world ocean because of the 

difficulties of the measurement technique.  In this study, we tried to develop the analysis system of 

dissolved organic radiocarbon, and then obtained its vertical profile in the Japan Sea.  The precision 

of �14C values of the standard material was less than ± 4 ‰ for the developed system, indicating that 

the system achieved the accurate isotopic results.  We found that the �14C of deep water in the 

Japan Sea were the highest in the world deep water, mainly caused by the difference in the 

circulation of deep water. 
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������������� ������������� �����������

�

�� �����

� ��� ��������������������������������������

�������������������������������������������

����������������������������������������

���������������������

����

1) Hsieh, Y. -P., “Radiocarbon signatures of turnover rates in active soil organic carbon pools”, Soil

Sci. Soc. Am. J., Vol. 57, pp.1020-1022 (1993)

2) Yamada, Y., Yasuike, K., Itoh, M., Kiriyama, N., Komura, K. and Ueno, K., “Carbon-14 dating

of tree rings for tritium measurement” J. Radioanal. Nucl. Chem., Vol. 227, pp.37-41 (1998)

3) Yamada, Y., Yasuike, K. and Komura, K., “Temporal variation of carbon-14 concentration in

tree-ring cellulose for the recent 50 years” J. Nucl. Radiochem. Sci., Vol. 6, pp.17-20 (2005)

4) Ishizuka, S., Sakata, T., Sawata, S., Ikeda, S., Takenaka, C., Tamai, N., Sakai, H., Shimizu, T.,

Kan-na, K., Onodera, S., Tanaka, N. and Takahashi, M., “High potential for increase in CO2 flux

from forest soil surface due to global warming in cooler areas of Japan” Ann. For. Sci., Vol. 63,

pp.537-546 (2006)

� �� ���������������

��� ������

���������

�������

�������������

��� 0.7 (6.1%) 0.25 (51.3%)

���(0~6 cm) 0.4 (3.8%) 0.10 (20.9%)

0~2 cm 0.5 (4.7%) 0.06 (13.2%)

2~6 cm 2.2 (19.9%) 0.04 (8.5%)

6~20 cm 7.4 (65.6%) 0.03 (6.1%)

�� 11.3 0.47
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Evaluation of carbon cycle in forest by using radiocarbon as a tracer

Mariko Atarashi-Andoh
(1)
, Jun Koarashi

(1)
, Shigehiro Ishizuka

(2)
, Takeshi Saito

(3)
, Keizo Hirai

(3)

(1) Research Group for Environmental Science, Japan Atomic Energy Agency

(2) Department of Forest Site Environment, Forestry and Forest Products Research Institute

(3) Tohoku Research Center, Forestry and Forest Products Research Institute

������������

Radiocarbon (
14
C) is an effective tracer in investigating the carbon dynamics in the environment. In

this study, the measurements of
14
C in soil organic matter (SOM) in a cool-temperate deciduous forest

were used to determine the mean residence time and CO2 production rate. The contribution ratios of

different soil CO2 sources (SOM, litter and root) to CO2 flux from the forest floor were estimated based

on the results.

������������ �������

Field experiments and soil sampling were conducted in the Appi forest meteorology research site

(API) in Iwate prefecture, Japan. Stands in API consist dominantly of Japanese beech (����� �������)

and the ages are about 70 years. Soil cores (5 cm in diameter, 20 cm in depth) and litter (L and F layers)

were collected in July and October of 2005. The
14
C isotopic ratio (�

14
C) was measured using accelerator

mass spectrometry (AMS) in the Mutsu Establishment of the Japan Atomic Energy Agency.

������� ��� ����������

�
14
C has a peak at a depth of 4~6 cm, which is ascribed to anthropogenic

14
C produced by

atmospheric nuclear-weapon tests in the early 1960s. To determine the mean residence time of

organic matter, we used a simple decomposition model similar to Hsieh’s model
1)
and the

radiometric dating method. The decomposition rate of organic matter in each layer was derived by

dividing the carbon storage by the estimated mean residence time. The decomposition rate in litter

(L+F), recognizable plant debris (RPD) in soil and SOM in 0~20 cm soil layer were summed to 0.47

kgC m
-2
y
-1
and the contribution of litter (L+F) was estimated to be 51% of heterotrophic respiration,

though the carbon storage was only 6.1%. The SOM in the depth of 6~20 cm contained about 66%

of total carbon, but the decomposition rate was estimated as only 0.03 kgC m
-2
y
-1
. Ishizuka et al.

2)

estimated the annual CO2 flux from the forest floor in the Appi site to be 0.67 kgC m
-2
y
-1
. Based on

this and our results, the contribution ratios of CO2 sources to soil respiration in the Appi forest were

estimated as: 29% from root respiration, 52% from litter and RPD decomposition and 19% from

SOM decomposition.

����������

1) Hsieh, Y. -P., Soil Sci. Soc. Am. J., Vol. 57, pp.1020-1022 (1993)
2) Ishizuka et al., Ann. For. Sci., Vol. 63, pp.537-546 (2006)
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Soil gas CO2 and its carbon isotope analyses in the semi-natural woods on 
the campus of Hokkaido University 

Ryoko Fujiyoshi*1), Yukihide Haraki1), Takashi Sumiyoshi1) and Hikaru Amano2) 

1) Graduate School of Engineering, Hokkaido University, Sapporo 060-8628 
� 2)  Aomori Research and Development Center, Japan Atomic Energy Agency,  

Mutsu-city 035-0064, Aomori Prefecture 

* Corresponding author: e-mail; fuji@eng.hokudai.ac.jp

Carbon dioxide in soil air has been monitored in the holes at 30 and 100 cm in depth under a 

cool-temperate deciduous stand on the campus of Hokkaido University since June in 2007.  Air 

samples were collected periodically from the holes, and also from the atmosphere in the woods (2 m 

in height from the soil surface).  Carbon isotopic analyses of the CO2 samples were performed by 

AMS at the Mutsu Facility of the Japan Atomic Energy Agency (JAEA-AMS-MUTSU).  

Preliminary results show that CO2 in the woods including the air at 2 m in height may result from 

mixing of atmospheric air and soil components of various sources, such as CO2 from contemporary 

soil organic matter and old carbon of deep source to a varying degree depending on meteorological 

and biological conditions. 

1. Introduction 

   Carbon dioxide is one of the most controversial materials in the world because of its effect on 

global warming.  Among a great many studies on CO2 in various compartments of the earth, 

evaluating the behavior of CO2 in soil-atmosphere systems are known to be difficult due to a variety 

of sources like respiration of living organisms, decomposition of soil organic matter and weathering 

of subsoil mineral components.    

   The present authors have measured soil radon (222Rn) in the same point in the woods since June 

in 2002 to elucidate factors controlling its level and variability (Fujiyoshi et al., 2005).  They have 

found that temperature is a predominant meteorological parameter controlling radon level in all the 

seasons except for winter.  After lingering snow in December, activity concentration of 222Rn has 

been kept low reflecting the soil temperature (0�C) at 30cm in depth.  However, there appeared 

several radon “anomalies” during winter, which were closely related to a difference in barometric 

pressure between the atmosphere and the soil.   

   The aim of this study is therefore to trace the origin of soil air including CO2 and 222Rn in 

sub-boreal semi-natural woods with relatively small anthropogenic intervention.  It is clear that 

carbon isotopic analyses (�13C, �14C) are an excellent tool for this purpose.   

2. Methods 

3.11
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   The observation point is located on the campus of Hokkaido University, Sapporo, Japan.  

Geology of the site was reported to be of alluvial sediment derived from Toyohira River about 

20,000 years ago (Kato et al., 1990).  The subsoil consists of clay, silt and fine sand down to a 

depth of 20-30 m (Oka et al., 1991).  The surface soil in the semi-natural deciduous woods 

appeared litter, humus and then clayey from the uppermost to a depth of 50 cm sequentially. 

  A CO2 probe (TESTO435, TESTO, Germany) was emplaced in the hole at 30 cm (and 100 cm) in 

depth. It measured CO2 concentration, soil temperature, humidity and barometric pressure every 10 

min to store a set of data obtained in the data logger.  Air samples were periodically collected with 

a pump (MP�100H, Shibata Science) to an aluminum bag of 3L (or 30L) in volume through a 

dessicant (anhydrous CaSO4, W.A. Hammond Drierite Company, US) in glass tube.  Special care 

was taken not to include atmospheric air during soil air sampling.  The samples sent to the Mutsu 

Office were on the pretreatment of dehydration and purification using freezing agents (a mixture of 

ethanol and dry ice, and liquid nitrogen), reduction of refined CO2 samples to graphite with 

hydrogen gas (99.99995%) and high purity iron powder (>99.9%) as a catalyst at 650 �C for 5 hrs in 

an electric furnace.  The graphite obtained was then prepared for a target sample for AMS (JAEA 

MUTSU-AMS; Model 4130-AMS, HVEE, Netherland).  

3. Results and discussion 

  Figure 1 shows daily change in soil gas CO2 monitored at the depths of 30 and 100 cm in the 

woods from June to August in 2007.   The CO2 concentration in soil air appeared diurnal-low and 

nocturnal-high, and consistently higher at deeper depth (100 cm) than shallower portion (30 cm) of 

the soil.  Sudden increase in CO2 concentration appeared in late August, which may be associated 

with increasing underground biological activity.   

Figure 1  Daily change in soil gas CO2 monitored at the depths of 30 and 100 cm in the woods from 

June to August in 2007. 
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The result of carbon isotopic analyses was shown in Table 1 as an example.  The table includes 

data on reduction reaction yield (graphite formation), �13C (vs PDB) and 14C/12C (�13C = -25 �) of 

the samples as well as those on IAEA reference materials.  More than 80 % of the graphite was 

recovered in most of the samples except for one collected in the morning of Sep. 6, 2007.  It may 

be caused by a mistake of weighing Fe powder as a catalyst of CO2 reduction.   

Table 1 Results of carbon isotopic analyses of air samples as well as reference materials 

Sample Yield (%) �
13C (vs PDB) 14C/12C � error 

Air (Sep.5 2007) 

Air (Sep.6 am 2007) 

Air (Sep.6 pm 2007) 

Soil30 (Sep.6 am 2007) 

Soil30(Sep.6 pm 2007) 

Soil100 (Sep.6 am 2007) 

Soil100 (Sep. 6 pm 2007) 

83.8

82.5

85.0

31.3

70.5

87.0

86.0

-11.5 

-12.0 

-11.4 

-22.0 

-21.0 

-23.3 

-23.1 

1.03�10-12  3.3�10-15 

1.01       3.3 

0.995      3.3 

0.920      3.2 

0.926      3.2 

0.895     3.1 

0.889      3.1 

Reference materials Date: Sep.25-27 2007 

Background 14C/12C: 2.44�10-15 
� 1.8�10-16 

Modern 14C/12C: 1.01�10-12 
� 3.2�10-15 

Reference materials:        pMC       �13C (vs PDB) 

 IAEA-C6              148.7� 1.8       -10.34 

 IAEA-C5              23.3� 0.12       -25.00 

 Figure 2 shows relations of carbon isotope ratio 

(�13C vs �
14C) of atmospheric and soil air 

samples collected in February and September in 

2007.  Stable carbon isotopic ratio (�13C) of 

CO2 in atmospheric air in the woods was clearly 

lower than that for open air reported in the 

literature (Takahashi et al., 2004, Mayorga et al., 

2005). Radiocarbon isotopic ratio (�14C) in soil 

air is generally lower at deeper portion (100 cm) 

than a shallower depth (30 cm) of the soil.  The 

result was not consistent with those obtained by 

Liu et al (2006) who showed little difference in 

�
14C of soil air with depth under a Japanese larch     

stand in Aichi Prefecture, Japan.  Such a differ-      

ences in carbon isotopic data in soil air may be  

caused by a difference in soil properties.  The plots of �14C against �13C in atmospheric and soil air 

 Figure 2  Relation between �13C and �14C

values in atmospheric and soil air samples  

collected in February and September, 2007. 
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