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要 旨

ル ミネッセンス年代 測定法 は、理論 的 には100万 年 まで測 定が可能で ある とされ る。 しか し、年 間線

量 に関す る様 々 な要 因な どが絡 み、実際 には100万 年 までの測定 は困難で ある と考 え られ る。 ただ し、

様 々な条件 が整 った場 合、50万 年 よ りも古 い試料 のル ミネッセ ンス年代測定 が可 能である ことは、過去

の測定例 か らも明 らかで ある。本研 究は、年代 の古 い試料 に青色 光励 起 ル ミネ ッセ ンス(BLSL)を 適

用す るために、ブ ラジル産石英 を用いて、BLSL年 代測 定 に最適 なプ レヒー ト条件の決定 を行 った。 ま

ず、 ブラジル産石英 のTL特 性 を調べ 、 これ まで に得 られ ているデー タと比較 した。そ して、BLSLの プ

レヒー ト効果 とTL特 性 の相関 につ いて考察 した。次 に、宮城 県築館丘 陵でサ ンプ リング した堆積物 の

BLSL年 代測定 を行 った。BLSLの 感度変化 の補 正 などを考慮す る必要 はある ものの、層序 と合理 的な

約60万 年前後のBLSL年 代 を得 ることがで きた。

1は じめ に

(1)ル ミネ ッセ ンス 年 代 測 定 法

鉱 物 を加 熱 す る と生 じる ル ミネ ッセ ンス 現 象 に関 す る記 述 は 、13世 紀 の 文献 に は す で に登 場 し

て い た(長 友,2003)。1940年 代 に光 電子 増 倍 管 が 実用 化 され 、微 弱 な光 の 強 度 を測 定 す る こ とが

で きる よ うに な る と、1953年 に はDanielsら に よっ て 鉱 物 の 熱 ル ミネ ッセ ンス(Thermolumines-

cence,TL)に よ る 地 質 年 代 に 関 す る研 究 が 報 告 され た(Danielsetal.,1953)。1960年 に は、

Kennedyら に よ って ギ リ シ ャの 土 器 に よ るTL年 代 測 定 が 行 わ れ た(Kennedyetal.,1960)。 さ ら

に、1985年 に は、Huntlyら に よ って 堆 積 物 の光 励 起 ル ミネ ッセ ンス(Opticallystimulatedlumi-

nescence,OSL)年 代 測 定 が 報 告 され た(Huntlyetal.,1985)。

日本 にお け る ル ミネ ッセ ンス 年 代 測 定 は 、1963年 に 市 川 米 太 ら に よ っ て始 ま り、 土 器 の年 代 測

定 や 広 島 ・長 崎 の 原爆 線 量 評 価 な どに 適 用 され た(市 川,1963)。1982年 に は、 火 山灰 にTL年 代
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測定が試みられる(市 川他,1982)。 そして、TL法 は、陶磁器などの真贋判定にも応用されてき

た(例 えば、長友,2005)。 一方、OSL年 代測定は、1995年 に長友らがOSLの 基礎研究を開始 し

(長友他,1995)、 ロシア沿海州ウスチノフカ3遺跡土器包含層上層に適用したのが日本では最初と

される(下 岡,2005)。

ルミネッセンス年代測定のタイムゼロイングは、加熱や光ブリーチによりそれまでに蓄積 した

鉱物中のル ミネッセンス信号がゼロになることによってなされる。TL年 代測定法は加熱により、

OSL年 代測定法は光ブリーチによりタイムゼロイングが行われた試料に有効である。ルミネッセ

ンス年代測定は、

ルミネッセンス年代=蓄 積線量÷年間線量 … ①

タイムゼロイングから現在までに蓄積 したルミネッセンス量(蓄 積線量)を 一年間に試料が被

ば くする放射線量(年 間線量)で 除することでルミネッセンス年代 を求める方法である。考古学

においては、土器や焼土、焼石、レンガ、屋根瓦、タイルなどは過去の人為的な加熱によって、

火山灰は火山噴火によってタイムゼロイングがなされていることでTL年 代測定法に適用できる。

OSL年 代測定法は、TL年 代測定に適用できる試料のほか、遺物包含層(文 化層)な どに適用す

ることが可能である。OSL年 代測定法では、そのほかにレスなどの風成堆積物や湖成層、海成層

といった水成堆積物など様々な堆積物に適用可能とされ、その応用研究は幅広い。崖錐性や洪水

性の堆積物への応用も試み られているが、これら堆積物のタイムゼロイングの確認は難 しい様で

ある。

堆積物中に含 まれる石英や長石鉱物の太陽光によるタイムゼロイングの時間は、石英で5分 、

長石で9分 という結果が報告 されている(Godfrey-Smithetal.,1988)。 著者も石英や長石鉱物

の光ブリーチテス トを行い、完全にタイムゼロイングするには前述の結果よりもう少 し時間がか

かるという結果を得ている(下 岡他,2001)。 いずれにせ よ、試料のタイムゼロイングが完全であ

ることはルミネッセンス年代測定法では前提条件であることから、個々の試料を測定する際には、

タイムゼロイングが完全であることを確認する必要があるだろう。

年間線量評価に関連 した前提条件では、タイムゼロイングから現在まで年間線量が一定である

ことが挙げられる。 しかし、ラ ドン損失による放射非平衡、埋没深度の変化、地下水の変動やそ

れに伴うウランの溶脱などの検討が必要である(高 島,1995)。 また、埋没(堆 積)環 境の変化に

も留意 しなければならない。長友 らは、唐招提寺金堂に敷かれてある傳の年代推定を試み、壇が

いつ敷かれたかといういくつかのシミュレーションを考え、最 も適当な年間線量を導 き出してい

る(長 友他,2004)。

ルミネッセンス年代測定では、上記のような前提条件のもとに蓄積線量 と年間線量が導 き出さ

れ、ルミネッセンス年代におけるこの二つの物理量の相関は、式①に示される通 りである。そし

て、ルミネッセンス年代の誤差(相 対誤差)は 、誤差伝播則より二つの物理量の各々の相対誤差

を二乗 し、その和を平方根 した値によって求められる(ツ ルファニディス,1986)。 つまり、この

二つの物理量について同精度で測定 しなければ、ル ミネッセンス年代の誤差は精度の悪い物理量

の方に引っ張 られてしまう。このように、ル ミネッセンス年代測定法は、蓄積線量 と年間線量の

両方で誤差要因となる項 目の検討を行い、同 じ精度で求めることで、高精度な数値年代 を得るこ
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とが で きる 。

(2)ル ミネ ッセ ンス 年 代 測 定 の 適応 年 代 一500kaよ りも 古 いTL年 代 、OSL年 代

自然 科 学 的年 代 測 定 法 に は 、適用(範 囲)年 代 が 存 在 す る 。適用 で きる 年代 幅 を決 め る要 素 は、

年 代 測 定 に使 用 さ れ る 「時 計 」 の物 理 的 化 学 的 特 性 に依 存 す る 。 年代 測 定 に使 用 され る 「時 計」

は 、放 射 性 同位 体 の壊 変 、化 学 反応 や 地 球磁 場 の 変 動 な どが あ る 。 ル ミネ ッセ ンス 年 代 で は、 固

体 結 晶 の放 射 線 損 傷 に よる 自由 電子 の動 き を計 測 して い る。 こ れ を結 晶 の エ ネ ル ギ ー バ ン ドモ デ

ル に従 っ て説 明す る と、放 射 線 が結 晶 に作 用 し価 電 子 帯 で電 子 と正 孔 が生 成 され 、 正 孔 は正 孔 中

心 に、 電 子 は伝 導 帯 を通 っ て電 子 捕 獲 中心(電 子 トラ ップ)に 捕 獲 され る 。 電 子 トラ ッ プ にお け

る電 子 の 捕 獲 量 は、 年 代 が 古 くな る ほ ど多 くな る。 この と き、 電 子 トラ ップ は 、 い ろ い ろ な エ ネ

ル ギ ー準 位(伝 導 帯 か らの 距 離 に比 例)に 存 在 し、 エ ネ ル ギ ーが 小 さい ほ ど電 子 を捕 獲 す る 力

(時 間)は 小 さ い。 捕 獲 さ れ た電 子 が 電 子 トラ ップ に と ど まる 時 間(寿 命:τ)は 、

τ=s-1×exp(E/kT)… ②

s:振 動 数 因子 、E:電 子 トラ ッ プ の活 性 化 エ ネ ル ギ ー 、k:ボ ル ツ マ ン定 数 、T:絶 対 温 度 、

に よっ て理 論 的 に 求 め る こ とが で きる(Aitken,1985)。 捕 獲 電 子 が励 起 され 、 そ れ らが再 捕 獲 さ

れ な い 一 次 の 反 応(Firstorderkinetics)で あ る とす る と、 電 子 トラ ップ に捕 獲 され た電 子 の寿

命 は絶 対 温 度:Tに 依 存 す る 。Aitkenに よれ ば 、 ② 式 を用 い てT=288K(ニ15℃)に お け る電 子

の寿 命 は 、E=1.60eV(240℃TLピ ー ク)で340ka、E=・1.68eV(310℃TLピ ー ク)で450Maと な

る(Aitken,1985)。 これ を用 い て長 友 は 、 捕 獲 さ れ た 電 子 の 残 存 す る 割 合 を考 察 し、TL法 に お

い て大 まか に10kaま で の年 代 で あ れ ば250℃ 以 上 、10kaよ り古 い試 料 で あ れ ば300℃ 以 上 のTLピ

ー ク を解 析 にお い て 用 い る こ とが で き る とい う一 応 の 目安 を考 察 して い る(長 友
,1999)。 また 、

E=1.66eV(375℃TLピ ー ク)で は電 子 の寿 命 は1億 年 以 上 で あ る こ とか ら、 理 論 的 に は ル ミネ

ッセ ンス年 代 測 定 は1Maの 試 料 に つ い て測 定 可 能 で あ る。 しか し、年 代 測 定 に 関 した専 門 書 を 概

観 す る と、 ル ミネ ッセ ンス 年 代 測 定 法 の 適 用 範 囲 は狭 い 。 例 え ば 、 中 村 ・福 澤 に よれ ばTL法 、

OSL法 と もに1000～300000年(中 村 他,1999)で あ り、兼 岡 に よれ ば 、 数 十 万 年 前 まで測 定 可 能

と され て い る(兼 岡,1998)。 この 原 因 と して 、測 定 例 が500kaよ り古 い 試 料 へ の 適 用 例 が 少 な い

た め に信 頼 性 が 低 い と考 え られ て い る。 また 、捕 獲 電 子 の 数 は格 子 欠 陥 や 不 純 物 中心 の密 度 に よ

って 制 限 され る ため 、 電 子 トラ ップが 飽 和 す れ ば そ れ 以 上 捕 獲 す る能 力 は低 下 す る こ とが挙 げ ら

れ る。 さ ら に、 年 間 線 量 が 大 き く見 積 も られ る試 料 の場 合 は、 電 子 トラ ップ の飽 和 が早 く生 じる

た め 、 年代 の 古 い 試 料 は測 定 で き ない 場 合 が あ る 。 また 、 年 間 線 量 が 一 定 で あ る とい う前 提 条 件

も地殻 変 動 を考慮 す る と難 し くな る 。

これ まで に測 定 され た500kaよ り も古 い 数値 年代 と して は、TL法 に よ って 、 高 島 らは 、福 島県

会 津 田 島 地域 の火 砕 流 堆 積 物(溶 結 凝 灰 岩)で0.85～1.11Ma(高 島 他,1989)、 八 甲田 第1期 火 砕

流 で0.51～0.55Ma(高 島他,1990)、 滝 の 上 軽 石 流 堆 積 物 で0.90Ma、 壮 瞥 軽 石 堆 積 物 で1.59Ma

(高 島他,1992)と い う結 果 を得 て い る 。 これ らは 、K-Ar年 代 との 比 較 が 試 み られ て い る。 長 友

らは 、 福 島県 安 達 町 の 露 頭 か ら採 取 した テ フ ラ に お い て 、It-fで630±250ka、It-bで770±90ka、

It-aで730±80ka(長 友 他,2002)、 埼 玉 県 秩 父 市 の 露 頭 か ら採 取 した テ フ ラ で は 、Od2で500±
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100ka、Od1で440±70ka(長 友,2002)と い う結 果 を得 て い る。 これ らの 試 料 に お い て古 い 年 代

が得 られ た要 因 は 、年 間線 量 が小 さか った ため に蓄 積 線 量 が 飽 和 す る こ とな く、 これ に よ り測 定

が で きた こ とが 挙 げ られ る。OSL法 に お い て は 、 そ の方 法 の一一つ で あ る 赤外 光励 起 ル ミネ ッセ ン

ス(Infraredstimulatedluminescence,IRSL)法 を用 い て 、著 者 は サ ハ リ ンや 韓 国 の 河 川 堆 積 物

を測 定 し、200ka程 度 の 数 値 年 代 を得 てい る(Alexanderetal.,2002、Shitaokaetal.,2004)。 イ

ス ラエ ル のPoratら は 、 カ リウ ム リ ッチ な長 石 を用 い たIRSL年 代 測 定 を行 い 、 最 も古 い 年 代 で

638±91kaと い う結 果 を得 て い る(Poratetal.,2002)。 蓄積 線 量 評 価 で 著 者 が微 粒 子 法 を採 用 し

た の に対 して、Poratら は粗 粒 子 法 を採 用 して い る 。 蓄 積 線 量 評 価 にお け る 方 法 の 違 い は 、 α線

が 寄 与 す る ル ミネ ッセ ンス の考 慮 の 有 無 の差 で あ る。Poratら は 、 α線 が 寄 与 す る ル ミネ ッセ ン

ス を無 視 す る こ とが で きる粗 粒 子 法 を採 用 した こ と に よ り、 年 代 の古 い試 料 で も測 定 が 可 能 で あ

っ た と考 え られ る。 青 色 光 励 起 ル ミネ ッセ ンス(Blue-lightstimulatedluminescence,BLSL)法

で は 、Tsukamotoら が 宮 城 県 築 館 丘 陵 にお い て テ フ ラ下 の ロ ー ム か ら抽 出 した石 英微 粒 子 を用 い

て、160±22ka～476±171kaと い う古 い年 代 を得 て い る(Tsukamotoetal.,2003)。

本 稿 で は、宮 城 県 築 館 丘 陵 に お い てTsukamotoら が 報 告 した層 準 よ り も下 層 の堆 積 物 に つ い て 、

石 英 粗 粒 子 法 を用 い てBLSL測 定 を行 った 。BLSL年 代 測 定 に お い て重 要 なBLSL測 定 前 の 熱 処 理

(プ レ ヒー ト処 理)の 検 討 とあ わ せ て 報 告 す る 。

皿OSL信 号のプレヒー ト処理による影響

OSL測 定 は、光励 起 の 前 に熱 に よ る処 理(プ レ ヒー ト処 理)が 行 わ れ る。 プ レ ヒー ト処 理 で は、

浅 い トラ ップ に捕 獲 され て い る不 安 定状 態 にあ る電 子 を除 去 す る 目的が あ る 。 これ まで に、 石 英

のOSL測 定 に際 して 様 々 な プ レ ヒー ト条 件 が 提 示 され て き た。160℃ で16時 間(Stokes,1992)と

い う長 時 間 の条 件 や 、220℃ で10分 間(例 え ば 、Folzetal .,1999)な ど短 時 間 の 条件 が あ る。 一

般 的 に は、220℃ 、240℃ 、280℃(例 え ば 、 幡 谷,2003な ど)な ど200～300℃ まで の 温 度 で 行 わ れ

て い る こ とが 多 い。 ま た、 試 料 の プ レ ヒー ト温 度 を変 化 させ てOSL測 定 を行 い 、 各 プ レ ヒー ト温

度 に お い て求 め られ た等 価 線 量 値 が 安 定 して い る温 度 を プ レ ヒ ー ト条 件 に 決 定 す る 方 法 もあ る

(例 え ば 、Tsukamotoetal.,2003)。 今 回 、鉱 物 標 本 試 料(ブ ラ ジ ル 産 石英)を 用 い て プ レ ヒー ト

テ ス トを行 っ た。 そ して、 プ レ ヒー ト後 のOSL信 号 が 安 定 して い る温 度 領 域 を プ レ ヒー トの最 適

条 件 に決 定 す る方 法 を採 用 した。

(1)鉱 物 標 本 試 料 の電 子 捕 獲 中心(電 子 トラ ップ)モ デル

プ レ ヒー トテ ス トを行 っ た鉱 物 標 本試 料 の 電 子 トラ ッ プが エ ネ ル ギ ー的 に どの よ うな分 布 を示

して い るか をThermalcleaning法(以 下 、TC法)を 用 い て確 認 した 。測 定 に は 、 ブ ラ ジ ル 産石 英

を用 い た 。 試 料 調 製 は 、 まず 万 力 を用 い て250,um以 下 に粉 砕 後 、20%フ ッ酸 溶 液 を用 い て1時

間処 理 を行 っ た。 乾 燥 後 、 標 準 節 で75～150μmに 粒 度 を揃 え た。 そ して 、 照 射 前 に電 気 炉 を用

い て500℃ で60分 間 ア ニ ー ル を行 い 、 人 為 的 タイ ム ゼ ロ イ ング を行 った 。 鉱 物 へ の 人 工 放 射 線 照

射 は、Co-60γ 線 源 を用 い 、0.3～0.4Gy/分 の 線 量 率 で 行 っ た。TC法 を行 う前 に 、試 料 調 製 済 み
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試 料(以 下 、調 製 試 料)に1000Gy照 射 し、 ル ミ ネ ッ セ ンス の 発 光 色 を観 察 した。 窒 素 雰 囲 気 で

試料 を300～400℃ まで加 熱 した と きの ル ミネ ッセ ンス をISO1600の カ ラ ー フ ィル ム に感 光 させ る

方 法 を用 い た 。 そ の結 果 、 ブ ラ ジ ル産 石 英 のTL発 光 色 は 青 色 を示 した 。

次 に 、調 製 試 料 をTC法 に よ っ てTLピ ー ク の分 離 を行 った 。 通常TL測 定 で は、100～500℃ まで

連続 昇 温 法 を用 い て測 定 を行 うた め 、TLグ ロ ー カー ブ は見 か け上 複 数 のTLス ペ ク トル が 合 成 し

た形 状 を して い る 。TC法 で は、 最 初 の ピ ー クが 見 え始 め る と、 昇 温 を止 め て い っ た ん昇 温 前 の

温 度(ス ター ト温 度)に まで 下 げ る 。 再 度 昇 温 を行 い、 次 の ピー ク が見 え 始 め る と、 昇 温 を止 め

て ス ター ト温 度 に まで下 げ る とい っ た繰 り返 しの 測 定 を最 高 温 度 が500℃ に な る ま で行 っ た 。 測

定 に はHarshaw2000Aを 用 い 、X-Yレ コ ー ダ ー で デ ー タ を 記 録 した 。 測 定 条 件 は 、 昇 温 速 度

5℃/秒 、 検 出波 長350～600nmで 行 っ た 。結 果 をFig.1-1に 示 す 。分 離 したTLピ ー ク は 、220℃ 、

230℃ 、300℃ 、330℃ 、430℃ 、470℃ で あ っ た。Aitkenに よれ ば 、 石 英 にお い て 、110℃ 、190℃ 、

230℃ 、240℃ 、310℃ 、325℃ 、375℃ のTLピ ー クの 存 在(Fig.1-2)が 確 認 され て い る(Aitken,

1985)。 今 回 の測 定 で200℃ 以 下 のTLピ ー クが 観 察 され な か っ た の は 、1000Gy照 射 後 に50℃ で1

週 間 保 管 後 測 定 を行 っ た た め、 寿 命 が 短 い電 子 トラ ッ プの 捕 獲 電 子 が 減 衰 し、消 滅 した た め と考

え られ る 。Aitkenの 報 告 した デ ー タ と比 較 す る と、200～400℃ に か け て のTLピ ー ク は、 ほ ぼ 一

致 す る結 果 で あ っ た。400℃ 以 上 で は、 新 た に2つ のTLピ ー クが検 出 され た。Aitkenの 報 告 した

デ ー タで は、 波 長 の短 い ル ミネ ッセ ンス を検 出 して い る た め 、400℃ 以 上 のTLピ ー ク は観 察 で き

なか っ た と考 え られ る。 今 回 の 測 定 で は 、検 出 波 長 を350～600nmと い う広 い範 囲 で 観 察 を行 っ

た た め 、 長 波 長 域 の ル ミネ ッセ ンス につ い て も観 察 が で きた と考 え られ る。 カ ラ ー フ ィル ム で の

観 察 で は、 長 波 長 の ル ミネ ッセ ンス 強 度 は小 さ く検 出 不 可 能 で あ る う え に 、400℃ 以 上 で は黒 体

放 射 が 大 き く現 れ るた め 、 検 出 が 難 しい。 今 回 の結 果 は 、 ル ミネ ッセ ンス 発 光 色 が 青 色 と確 認 さ

れ た 石 英 にお い て も、 高 温 領 域 にお い て波 長 の長 い ル ミネ ッセ ンス が存 在 す る こ とを示 唆 して い

る 。

(2)石 英 試 料 の 最 適 な プ レ ヒー ト処 理 条 件 一 鉱 物 標 本 試 料 を用 い て 一

次 に 、 プ レ ヒー ト処 理 の 効 果 を観 察 した 。500℃ で60分 間 アニ ー ル した調 製 試 料 に γ線 を50Gy

照 射 し、 プ レ ヒー トした後 、測 定 温 度 を40℃ に設 定 してGLSL(Green。lightstimulatedlumines-

cence)測 定 を行 っ た。 プ レ ヒー ト温 度 は 、90～140℃ 、180～240℃ 、280～380℃(い ず れ も10℃

間 隔)と し、 プ レ ヒ ー ト保 持 時 間 は 、 各 温 度 で10秒 、60秒 、300秒 に 設 定 し た 。 測 定 は 、

Daybreak1150装 置 を用 い 、励 起 光 波 長 は514nm、 検 出 波 長 を280～370nmに 設 定 した 。 結 果 を

Fig.2に 示 す 。 横 軸 に プ レヒ ー ト温 度 、 縦 軸 に プ レ ヒー トして い な いGLsL強 度 に対 す るGLsL強

度 比 で表 し、 プ レヒ ー ト ・プ ラ トー温 度 領 域 を破 線 部 分 で示 した 。

Fig.2よ り、100～130℃(保 持 時 間10秒)、210～240℃(保 持 時 間10秒)、290～330℃(保 持 時

間300秒)に お い て 、 プ レ ヒ ー ト ・プ ラ トー 領 域 を観 察 す る こ と が で き た 。 こ れ は 、110℃ 、

220℃ な い し230℃ 、300℃ ない し330℃ のTLピ ー ク に対 応 して い る。 こ れ に よ り、 プ レ ヒー ト処

理 で は 、 これ らTLピ ー ク に対 応 す る電 子 トラ ップ に捕 獲 さ れ た電 子 の 除 去 を 目的 と して い る こ

とが わ か る 。緑 色 光 か ら青 色 光 の エ ネ ル ギ ー は、 約2.4～2.6eVで あ り、330℃ のTLピ ー ク に お い
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Fig.1-1Thermalcleaning法 に よる ブ ラ ジ ル 産 石

英 のTLグ ロ ー カ ー ブ の ピー ク 分 離 。

昇 温 速 度5℃/sec、 検 出 波 長350～

600nm。 分離 したTLピ ー クは 、220℃ 、

230°C,300°C,330°C,430°C,470°C

で あ る。
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Fig.1-2石 英 のTLピ ー ク と 合 成 し たTLグ ロ ー カ

ー ブ(Aitken
,1985)。TLピ ー ク は 、

110°C,190°C,230°C,240°C,310°C,

325℃ 、375℃ 。Tatumiら の シ ミ ュ レ ー

シ ョ ン(Tatumietal.1998)を 基 に 行 っ

た 。
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Fig.1-3Baileyが 使 用 した石 英 の パ ラ メ ー タ ー(Bailey,2001)を 用 い て シ ミ

ュ レー シ ョ ン したTLグ ロ ー カ ー ブ とTLピ ー ク。OSLFast成 分 と

OSLMedi㎜ 成 分 で は、 約325℃ と約295℃ にTLピ ー クが で きた 。 「Deep

trap」 のTLピ ー クは 、 約650℃ 付 近 にな り、 図 で は 確 認 で き ない 。
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Fig.2石 英(ブ ラ ジ ル産 石 英)の プ レ ヒー トテ ス ト。破 線 部 分 は 、 プ

レ ヒー ト ・プ ラ トー 領 域 。 縦 軸 は 、 プ レ ヒー トを行 っ て い な い

GLSL強 度 に対 す るGLSL強 度 比 。 横 軸 は、 フ.レヒ ー ト温 度 。

て も電 子 トラ ッ プの 活 性 化 エ ネ ル ギ ー は、 約1.57±0.04eV(Fractionalglow法 よ り求 め た数 値)

で あ る こ とか ら、OSL測 定 にお い て どの 準 位 の 電 子 トラ ップ を ター ゲ ッ トに す る の か を プ レ ヒー

ト処 理 に よ っ て決 定 す る こ とが 必 要 で あ る 。 この場 合 、 そ れ ぞ れ の 電 子 トラ ップ に捕 獲 され る 電

子 の 寿 命 が 大 き く関 与 す る と考 え る。Aitkenに よれ ば 、 式② よ り15℃ の 状 態 に お い て 、電 子 の寿

命 は110℃TLピ ー ク で7時 間 、230℃ ～240℃TLピ ー クで130ka～340ka、310℃TLピ ー クで450Ma

と報 告 され て い る(Aitken,1985)。 よ って 、 測 定 す る試 料 が 古 い ほ ど ター ゲ ッ トにす る電 子 トラ

ップ は 高温 側 の もの を使 用 す る 必 要 が あ る だ ろ う。 しか し、 パ ル ス ア ニ ー ル法(Pulseannealing

法)を 用 い て長 石 のIRSLに 関 与 す る 電 子 トラ ッ プの 寿 命 を観 察 す る と、 同 レベ ル の活 性 化 エ ネ

ル ギ ー を も つTLに 関与 す る 電 子 トラ ッ プ の 寿 命 よ り もIRSLに 関 与 す る電 子 の 寿 命 は 、0.1～

0.01%(長 石 の 組 成 に よ って 異 な る)ま で短 くな って い る こ とが わ か っ て い る(下 岡,2005)。 石

英 に お い て も、 電 子 トラ ッ プの 寿 命 が 同程 度 短 くな る とす る と、300℃ 付 近 の 電 子 トラ ッ プ にお

い て も500kaよ りも古 い 試料 を測 定 す る こ とが 難 し くな る。

Baileyに よ る石 英 のOSLに つ い て の シ ミュ レー シ ョンで 用 い られ た電 子 トラ ップ の パ ラ メー タ

(Bailey,2001)を 用 い て 、TL測 定 を シ ミュ レ ー シ ョンす る と、Fig.1-3の よ うなTLグ ロー カー ブ

を得 る こ とが で きる 。 この シ ミュ レー シ ョ ンで は 、110℃TL、230℃TLに 関 与 す る電 子 トラ ップ

と約330℃ でTLピ ー ク を生 ず る電 子 トラ ップ が 関 与 す るOSLFast、Mediumの2つ の 成 分(Slow

成 分 は 原 著 論 文 で は 議 論 の対 象 外 に な っ て い る)を 用 い て行 っ た。 そ の 結 果 、OSLFast成 分 と
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OSLMedium成 分 で は、約325℃ と約295℃ にTLピ ー クが で き る グ ロー カー ブ を得 る こ とが で き た。

こ の二 つ の 成 分 が 関 与 す る活 性 化 エ ネ ル ギ ー は 、 ほ と ん ど同 じ(1.70eVと1.72eV)で あ る が 、

OSLFast成 分 のTLピ ー ク温 度 は 、OSLMedium成 分 の そ れ よ りも高 い。 この 原 因 と して 、 一一つ

に振 動 数 因子 が 異 な る こ とが 考 え られ る。 ま た 、2つ の 成 分 に分 け ら れ る の は 、 この2つ の 成 分

の 光 に対 す る励 起 速 度 、 い わ ゆ るPhotoionisationcrosssectionと 呼 ば れ る パ ラ メ ー ター に起 因 す

る こ と が 示 唆 さ れ る 。 約330℃TLピ ー一ク な どOSLに 直 接 関 与 す る 電 子 トラ ッ プ は 、Rapidly

bleachingpeak(RBP)と 呼 ば れ て い る(Murrayetal.,1998)。 今 回 、 プ レ ヒー トテ ス トに使 用

した ブ ラ ジ ル 産 石 英 で は 、300℃ 、330℃TLピ ー ク付 近 がRBPに 当 た る と考 え られ る。 しか し、

前 述 した よ う に300℃TLピ ー ク付 近 の 電 子 トラ ッ プの 寿 命 がTL信 号 よ り もOSL信 号 の方 が 短 い

とす る な らば 、430℃ 、470℃TLピ ー ク な どの 電 子 トラ ップ をOSL測 定 に使 用 す る必 要 が あ る だ

ろ う。

な お、Baileyの 電 子 トラ ップモ デ ルで は、 熱 的 に安 定 した 「Deeptrap」(E=2.00eV)が 提 示 さ

れ て い る。 この 「Deeptrap」 の パ ラ メ ー タ ー を用 い てTL測 定 を シ ミュ レー シ ョ ンす る と、 約

650℃ 付 近 に ピ ー ク を持 つTLグ ロー カ ー ブ を得 る こ とが で き る。 そ こで 、 ブ ラ ジ ル 産 石 英 を用 い

て 、 「Deeptrap」 か ら のBLSLを 観 察 し た 。 調 製 試 料 を400℃ ま で加 熱 した 後 、 冷 却 し て か ら

BLsL測 定 を試 み た(測 定 温 度120℃)。 そ の 結 果 をFig.3に 示 す 。BLsL信 号 は 毎秒50カ ウ ン ト以

下 で あ り、 線 量 に 対 し て 生 長 的 な 線 量 依 存 は 観 察 す る こ とが で き な か っ た 。 こ れ だ け で は 、

「Deeptrap」 の 存 在 を否 定 す る こ と はで きな いが 、 「Deeptrap」 が 寄 与 す るBLSL信 号 は ほ とん

ど無 視 で きる こ とが わ か っ た。
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Fig.3ブ ラ ジ ル 産石 英 の 「Deeptrap」 か らのBLSLの 線 量 依 存 性 。400

℃ まで 加 熱 後 冷 却 し、 測 定 温 度120℃ でBLSL測 定 を行 っ た 。
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以 上 の検 討 よ り、 安 定 したBLSL信 号 が 得 られ る プ レ ヒー一ト条 件 と して 、120℃ で10秒 、220℃

で10秒 、310℃ で300秒 とい う3条 件 を提 示 して お く。 次 章 に お い て 、 古 い試 料 に適 した プ レ ヒー

ト条 件 につ い ての 検 討 を行 っ た。

皿 築館丘陵における堆積物のBLSL測 定

(1)試 料 お よび 試 料 処 理

OSL年 代 測 定 に用 い た 試料 は 、宮 城 県 北 部 の 築 館 丘 陵 にお い て採 取 した。 こ の地 域 は 、早 田 ら

に よ るテ フ ロ ク ロ ノ ロ ジ ー研 究 と各 種 自然 科 学 的年 代 測 定 に よ る火 山灰 の 数 値 年 代 の蓄 積 が20年

来 行 わ れ て きた 。 試 料 は 、 長 友 らに よ っ てTL年 代 で490±40ka、 広 岡 ら に よ る 古 地 磁 気 法 で

Emperorevent、470kaに 対 比 され た高 森 第一 テ フ ラ(Tm-1)(Nagatomoetal.,1999)下 位 に位

置 す る倉 ノ沢 第 一 テ フ ラ(Ks-1)と さ ら に そ の 下 位 の 堆 積 物 を3試 料 採 取 した(Fig.4)。Ks-1

はTL年 代 測 定 を、 そ の 他 の堆 積 物 はBLSL年 代 測 定 を行 っ た。

lm

0

Tm-4(Tephra)

Tm-3(Tephra)

Tm-1(Tephra):490±40ka(TL)

Emperorevent470ka(GM)

Ks…3(Tephra)

Ks-1(Tephra}:530±50ka(TL)

Biglostsubchron560ka(GM)

Sedimentl:64p±150ka(BLSL)

Sediment:DeItoevent630ka(GM)

Sediment2:500や αka(BLSL)

Sediment3:540±1QOka(BLSL)

Fig.4宮 城県築館 丘陵のサ ンプ リング地点の地層の基本柱状図(上 高森遺跡検証発掘

調査 団,2002)お よびル ミネ ッセ ンス年代 。BLSL年 代 は、感度変化 による補正

を行 ってい ない。Sediment2は 、ス プラ リニア リテ ィー補 正(+α)を 行 って

いない。

一39一



奈良大学大学院研究年報 第11号(2006年)

試料は、石英粗粒子法を用いて蓄積線量 を評価 した。採取 した試料を水中で細かく砕 き、木根

など有機物を除去 した。掩拝後、5分 間放置し浮遊物と沈殿物に分離 した。得られた沈殿物 を石

英粗粒子試料 として処理を行った。まず、ヘキサメタリン酸ナ トリウム3%水 溶液 を加え、除去

できなかった微粒の鉱物を除去 し、さらに標準節を用いて50～250μmに 粒度を調整 した。塩酸

20%溶 液で炭酸塩鉱物を除去 し、フランツ型マグネティックセパ レーターで有色(磁 性)鉱 物 を

除去 した。残った白色(非 磁性)鉱 物 をフッ酸溶液で、石英以外の鉱物 を溶解させるとともに、

石英鉱物の表面をエッチングした。抽出した石英試料をアルコールと蒸留水を用いて洗浄し乾燥

させた後、標準節で75～150μmに 粒度を再度調整 した。

(2)蓄 積 線 量 測定

蓄 積 線 量 評 価 に は、 一 つ の試 料 を複 数 の試 料 皿 に分 配 して測 定 を行 うMultiplealiquotadditive

dose法 を用 い て行 っ た 。 ル ミネ ッセ ンス は 、 付 加 線 量 が タ イ ムゼ ロ イ ング か ら直 線 的 に比 例 して

生 長 した場 合 、等 価 線 量 は 蓄積 線 量 に 等 し くな る。 しか し、 多 くの 場 合 、 低 線 量 域 で は直 線 の傾

きが小 さい ス プ ラ リニ ア リテ ィー を呈 す る 。 これ を補 正 す る ため に、 ア ニ ー リ ング に よ り人 為 的

に タイ ム ゼ ロ イ ング を行 っ た試 料 を用 い て 測 定 す るス プ ラ リニ ア リテ ィー補 正 を行 う。 ス プ ラ リ

ニ ア リテ ィー一補 正 値 評 価 の た め の ア ニ ー ル は 、350℃ で60分 間 の 条 件 で 行 っ た 。 等 価 線 量 とス プ

ラ リニ ア リ テ ィー補 正 値 の 和 に よ って 求 ま る の が 蓄 積 線 量 で あ る。TL測 定 は 、奈 良 教 育 大 学 に

設 置 され て い るDaybreak1150自 動 測 定 装 置 を用 い 、昇 温 速 度10℃/秒 で最 高 温 度500℃ まで連 続

昇 温 法 に よっ て行 っ た。 検 出波 長 は 、310～440nmで あ る。BLSL測 定 は 、奈 良女 子 大 学 に設 置 さ

れ て い るRiseo社 製 のTL-DA-15測 定 装 置 を用 い た。 測 定 条 件 は、 励 起 光 波 長 を470nm、 検 出波 長

を250～400nmと し、 測 定 温 度 を40℃ に設 定 して100秒 間BLSL測 定 を行 っ た 。

まず 、 前 章 で 設 定 した3通 りの プ レ ヒー ト条 件(120℃ で10秒 、220℃ で10秒 、310℃ で300秒)

を堆 積 物 試 料(Sediment1)に 適 用 してBLSL測 定 を行 い 、 プ レ ヒー トの最 適 な 条件 を決 定 した。

そ の結 果 、 等 価 線 量 値 は3通 りの プ レ ヒー ト条 件 にお い て 、 そ れ ぞ れ192Gy、204Gy、330Gyで

あ っ た 。 これ らの 結 果 よ り、 最 も直 線 的 な 線 量 依 存 性 が得 られ た の は 、 プ レ ヒ ー ト条 件 を120℃

で10秒 に設 定 した場 合 で あ っ た 。 しか し、今 回 の よ う に年 代 が 古 い と考 え られ る試 料 の場 合 、電

子 トラ ッ プ に捕 獲 さ れ た 電 子 の 寿 命 を考 え る と、120℃ で10秒 の プ レ ヒ ー ト条 件 で は プ レ ヒー ト

処 理 が十 分 で な い可 能性 が あ る 。 そ の た め 、今 回 の 堆積 物 試 料 に は、 最 も等 価 線 量 値 を大 き く見

積 もる こ とが で きた310℃ で300秒 の プ レ ヒー ト条 件 が 適 して い る と考 え ら れ る。 よっ て 、今 回 の

堆 積 物 試 料 に は、310℃ で300秒 を プ レヒ ー ト条 件 と して採 用 し、BLSL測 定 を行 っ た。

(3)測 定結果と考察

TL測 定 したKs-1とBLSL測 定によるSediment1の 線量評価の結果 をFig.5に 示す。蓄積線量評

価は石英粗粒子法を用いたため、年間線量は年間β線量 と年間γ線量と年間宇宙線量の和で求め

られる。年間線量の測定は、すべてTLD素 子 を用いた直接測定法 によって求めた(Table1-1)。

各試料の蓄積線量、年間線量およびル ミネッセンス年代をTable1-2に まとめ、層序 とルミネッセ

ンス年代の相関をFig.4に 示 した。
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Fig.5-1倉 ノ沢 第 一 テ フ ラ(Ks-1)のTLグ ロ ー カ ー ブ と生 長 曲線 。TL

測定 は 、 昇 温 速 度10℃/sec、 最 高 温 度500℃ 、 検 出波 長310～

440nmで 行 っ た 。TL強 度 の 積 算 範 囲 は 、335～350℃ で あ る。
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Fig.5-2Sedimentlの 等 価 線 量 評 価 の た め の 生 長 曲線 。BLSL測 定 は 、

プ レ ヒ ー ト条 件310℃ で300秒 間 行 い 、測 定 温 度40℃ で100秒

間 行 った 。BLSL強 度 は 、40～80秒 間 を積 算 した 値 で あ る。
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Table1-1テ フ ラお よ び堆 積 物 の年 間線 量 。

βray

(Gy/ka)

y+cosmicray

(Gy/ka)

Annualdose

(Gy/ka)

Ks-1 0.36±0.06 0.50±0.02 0.86±0.06

Sedimentl 0.26±0.03 0.51±0.02 0.77±0.04

Sediment2 0.35±0.04 0.56±0.02 0.91±0.04

Sediment3 0.48±0.03 0.54±0.02 1.02±0.04

Tablel-2宮 城 県築 館 丘 陵 の テ フラ お よび堆 積 物 の ル ミネ ッセ ンス 年 代 測 定 結 果 。 蓄 積 線

量(PD)、 年 間 線 量(AD)、 ル ミネ ッセ ンス 年 代 の 順 に示 す 。kaは 、千 年 前 を

示 す 。Sediment2は 、 ス プ ラ リニ ア リテ ィー 補 正(+α)を 行 って い ない 。

PD(Gy) AD(Gy/ka) Age(ka)

Ks-1 459±29 0.86±0.06 530±50

Sedimentl 462±115 0.77±0.04 600±150

Sediment2 451+a 0.91±0.04 500+a

Sediment3 568±160 1.02±0.04 560±160

Ks-1は 、古地磁気法 によってBiglostsubchronに 対比され、560kaの 結果が報告 されている

(長友,2003)。 今回のTL年 代は、古地磁気法の結果と整合性がみられた。堆積物試料では、測定

値 としてはSediment3がSediment1よ り若干若い年代値 を示 した。 また、これらのデータはばら

つ きが大 きく、年代の誤差 も蓄積線量の誤差に引っ張られて約30%程 度にまで大 きくなった。し

か し、Ks-1のTL年 代 と比較すると堆積物試料は古い年代値を示 し、堆積物のBLSL年 代は層序的

に矛盾のない合理的な結果 となった。また、プレヒー ト処理では、310℃ で300秒 の条件が古い試

料において最適であることがわかった。

脊梁山脈の太平洋側、特に築館丘陵を含む宮城県北部地域では、周辺地域から供給 される火山

噴出物に含まれるカリウム濃度は低い。そのため、堆積物について、 γ線スペク トル測定を別途

行った。その結果、堆積物中に占めるK-40濃 度は0.25～0.42%で あ り、他地域 と比較 して低かっ

た。 これに起因 して、堆積物の年間線量 は小さい値 を示 した(Table1-1)。 よって、堆積物中の

石英の電子 トラップの飽和が起 きず、BLSLは ほぼ直線的な線量依存性 を得ることができたと考

えられる。

今回の結果より、堆積物のBLSL年 代測定は、蓄積線量はさることながら年間線量についても

一定の条件が整った場合、500kaを 越える試料で も適応可能であることを示 した。ただし、蓄積

線量評価では、プレヒー ト処理や人為的アニール処理に伴 うBLSLの 感度変化の補正などの問題

が残 っている。 また、火 山性起 源 の石英 で観察 され るBLSLMedium成 分 の回復現象

(Recuperation)に ついての検討 を行う必要がある。この手法の実用化に向けて、解決 していか

なければならない課題は山積 している。
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Summary

Theluminescencedatingtechniqueisconsideredtobeapplicabletothesamplesasoldas～1Ma
.

Howeveritmightbedifficulttomeasuretheveryoldsediments
,becauseofthesaturationofthe

growthcurveduetothehighannualdose(thedose-rayrate)ofthesample.Whentheannualdoseis

lowerthanNIGy/ka,wecouldestimatethesedimentsolderthan500ka .Inthepresentwork,theopti-

mumpreheatconditionhadbeentestedusingtheBrazilquartzbeforeBlue-lightStimulated

Luminescence(BLSL)datingwasappliedtothesedimentsfromTsukidateHill
,Miyagiprefecture,

Japan・Theages・fthreesedimentsweresuccessfullyevaluatedas・ldas-600ka .Themeasuredages・f

theirsareconsistentwiththeirgeologicalstratigraphy.
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