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熱ルミネッセンス，光ルミネッセン
ス，電子スピン共鳴年代測定法を利
用した文化財科学研究

下岡 順直
�）＊）

●

●キーワード：熱ルミネッセンス（thermoluminescence），光ルミネッセンス（optically stimulated

luminescence），電子スピン共鳴（electron spin resonance），年代測定（dating），真贋

判定（authenticity testing），被熱温度推定（assessment of firing temperatures），測定

装置（equipment）

�．はじめに

日本文化財科学会発足 30 周年にあたって，日本の文

化 財 科 学 研 究 に お け る 熱 ル ミ ネ ッ セ ン ス

（thermoluminescence，TL）年代測定，光ルミネッセン

ス（optically stimulated luminescence，OSL）年代測定，

電子スピン共鳴（electron spin resonance，ESR）年代測

定の利用についてまとめる。

ルミネッセンス法と ESR 法は，試料が浴びた自然放

射線量の定量に基づく年代測定法である。石英や長石な

どの鉱物において，自然放射線の電離作用によって生じ

た電子は，鉱物結晶中の不純物中心などに捕獲される。

捕獲された電子の量は，自然放射線による被ばく線量に

比例し，TLでは加熱によって，OSL では光励起によっ

て，ESRではマイクロ波の照射によって計測する。捕獲

された電子の量は，電子の蓄積がゼロリセット（年代の

初期化）されるイベントの発生時から現在までに蓄積し

た量（蓄積線量）である。このイベントは，TLでは土器

の焼成や火山噴火など，OSL では太陽光による露光，

ESR では TL や OSL と同様もしくは結晶の生成であ

る。TL や OSL 法では捕獲された電子を励起すること

により解放する過程で得られる発光（ルミネッセンス）

強度から蓄積線量を見積もる。ESR法では，試料が吸収

するマイクロ波の大きさから蓄積線量を見積もる。そし

て，鉱物が一年間に吸収する自然放射線量（年間線量）

を見積もり，蓄積線量を年間線量で割ることで年代に換

算する。

本稿では，�章は文化財科学研究におけるルミネッセ

ンス年代測定研究史，および ESR 年代測定略史をまと

める。�章は，TL法，OSL 法，ESR法の測定法と測定

装置について概略を説明する。ルミネッセンス年代測定

で主に使われる手法については，表�に示す。�章は，

2000 年以降の日本での研究動向についてまとめる。�

章は，課題と今後の展望について記述する。なお，ルミ

ネッセンス年代測定に関する概説書は，Aitken（1985），
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表 1 ルミネッセンス年代測定で使われる主な手法

Table 1 Summary of the main different methods used in

luminescence dating
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Aitken（1998），長友（1999），橋本（1999），奥村・下岡

（2011），下岡（2016b）など，ESR年代測定法では，池谷

（1987），塚本（1999），今井・下川（1999）などが挙げら

れる。

�．背景と歴史

2.1 日本におけるルミネッセンス年代測定研究の始ま

り

Kennedy と Knopff は，1960 年に TL 現象を用いた年

代測定法を考古学へ適応した研究を発表した。それは，

ギリシャ土器片 16 試料の内，13 試料のデータについて，

既知年代から 200 年とは違わないという報告であった

（Kennedy and Knopff：1960）。上述の発表は，渡辺

（1961）によって紹介された。そして，上述した発表のこ

とを知った東村は，先を越されたことにショックを受け

たと回顧している（東村・長友：1991）。その後，東村が

渡辺とやりとりした手紙において，まだこの方法が完成

されていないものだとわかった。そこで，当時，内地留

学していた市川を誘って TL 年代測定法の開発を始め

た。これが，日本において広島の原爆線量の測定に成功

し（Higashimura et al.：1963，東村：1990），世界に先駆

けて非磁性（白色）鉱物のみを抽出したTL測定の成功

（Ichikawa et al.：1965）から，Fleming による石英粗粒

子法の開発（Fleming：1970）へとつながったTL年代測

定研究の始まりとされる。

2.2 ルミネッセンス年代測定研究史

2.2.1 TL 法の開発

日本におけるTL測定研究では，原爆線量測定と併行

して，土器の年代測定が進められた。土器の試料処理で

は，曝光した土器の表面は optical bleach による影響を

受けているため，表面を除去することが考案された

（Tite：1966）。さらに，TL測定では，測定時の試料を窒

素雰囲気にすることで，酸素吸着による発光および不意

に混入した有機物の燃焼による発光を防いだ（Aitken et

al.：1963）。市川（1968）は，これら手法を基に B.C.

7,300 の縄文土器から弥生土器およびA.D. 600 の古代飛

鳥寺の瓦まで約 13点について TL 測定した。年間線量

は，α線を低バックグラウンドのシンチレーションカウ

ンターで測定した。そして，等価線量をα線のカウント

で割ることによって求めた年代（Specific TL）と放射性

炭素（
14
C）法などから算出された考古年代の相関図を示

した。これらの内，�試料までが考古年代とよく一致し

た。しかし，�試料は若すぎる年代を示した。この理由

として，13 試料について行われた化学分析により，�試

料に関しては土器に含まれる放射能が強く，TL に寄与

する放射線の主要成分をα線に求めるという手法自体に

問題があると結論づけた。

その後，Fleming（1970）に よる Quartz inclusion

method（石英粗粒子法），および Zimmerman（1971）に

よる Fine grain method（微粒子法）を用いて，土器の

TL 年代測定が始まった。長崎県吉井町橋川内洞穴の土

器が測定され，縄文前期の土器が粗粒子法で 5,901 年前，

微粒子法で 5,449 年前，粗粒子法でそれぞれ中期の土器

が 4,237 年前，晩期の土器が 4,142 年前，弥生土器が

1,992 年前と求められた（市川・仲川：1973）。奈良県天

理市布留遺跡では縄文晩期土器片�点と土師器片�点，

鳥取県倉吉市服部遺跡では土師器片�点がTL測定され

た。布留遺跡の試料は 2,563 年前と 2,286 年前，土師器

は 1,598〜1,700 年前，服部遺跡土師器片は 1,485〜1,616

年前と求められた（市川ほか：1974）。千葉県千葉市荒屋

敷遺跡では，加曽利E式で 4,030 年前，阿玉台式で 4,410

年前のTL年代が報告されている（市川・萩原：1976）。

広島県帝釈峡寄倉岩陰遺跡においては，縄文から平安ま

での各層準の土器が TL 法と
14
C 法で測定された

（Ichikawa et al.：1978）。その結果，各層とも妥当な年代

が求められており，下の層になるにつれて古くなってい

る。また，暦年較正されていない
14
C年代よりも TL 年

代の方が若干古い値を示している（表�）のは大変興味

深い。

TL 法では土器片を粉砕して測定に用いたが，破壊分

析であることから土器片の試料提供はなかなか難しかっ

た。そこで，土器片と共伴する焼石などを用いたTL年

代が試みられた。泉福寺洞穴では隆線文土器とともに出

土した炉跡と考えられる遺構の砂岩が測定された

（Ichikawa andNagatomo：1978，市川・萩原：1978）。年

間線量測定は，砂岩をダイヤモンドカッターで�分割し，

その間にポリエチレン袋に入れた硫酸カルシウム
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（CaSO�：Tm）の熱ルミネッセンス線量計（TLD）素子

をはさんで石膏で砂岩を結合し，遺跡の周囲の土で囲ん

で 0.6 m地中に�ヶ月埋め込んで年間β線量と年間γ線

量および年間宇宙線量を同時に測定する方法を用いた。

その結果，泉福寺洞穴の焼けた砂岩のTL年代は 12,170

± 1,170 年前，11,980± 280 年前，11,370± 760 年前と

なり，フィッショントラック（FT）法で 10,800± 400 年

前（豆粒文土器，焼けた黒曜石），
14
C法で 10,300± 200

yBP（条痕文土器，腐植土中の炭素）と整合する結果が

求められた。

その後，多数の縄文土器がTL測定に供されてきたこ

とから，TL 年代測定への期待度が受け取れる。大分県

二日市洞穴では，縄文早期に相当する条痕文土器・押形

文土器が測定された（市川：1982）。花見山遺跡の隆線文

土器および東方第	遺跡（後に石原遺跡と改称）では，

夏島式とされる撚糸文土器が TL 測定された（市川：

1982）。

アメリカの Chodistaas遺跡では，TL年代と年輪年代

を比較している（市川：1987）。Chodistaas遺跡は，16

以上の部屋からなるアパート状のプエブロとよばれる住

居址であり，この天井の丸太 100 本以上が年輪年代用試

料に供された。住居址は廃棄されるときに焼かれてお

り，TL 年代測定には床面の土器が用いられた。土器類

は住居址焼失の際，完全にゼロリセットされたと考えら

れる。TL 測定の結果，�点の土器の平均年代値は 664

年前となった。年輪年代は，辺材が失われていたがおお

よそ A.D. 1,260〜1,290 年の間であった。これら TL 年

代と年輪年代は，非常に良く整合している。

旧石器時代の試料では，静岡県広野北遺跡（市川：

1985b），東京都鈴木遺跡（市川：1981），宮崎県堂地西遺

跡（市川：1985c）などにおいて焼石や礫がTL測定され

た。宮崎県下屋敷遺跡では，集積遺構の赤色化した石を

TL測定し，25,000 年前と 30,000 年前が報告された（長

友：2002）。岩手県早坂平遺跡では，焼礫について約

23,000 年前であった（長友ほか：2004a）。

その他では，噴火時にゼロリセットされた溶岩や火砕

流堆積物，テフラ試料に対してもTL法は有効な方法で

あることが確認された（Guerin and Valladas：1980，

Ichikawa et al.：1982）。しかし，火砕流中には一般的に

石英が少なく，しかも火山ガラスが大量に含まれている

ために，当初は石英粒子のみを抽出することが困難で

あった。そこで，HF 処理後に流水下で再度篩い分けを

して 200メッシュ以下になった長石やガラス成分を除去

することで再現性の良いデータになった（Ichikawa et

al.：1982）。長友（東村・長友：1991）は，イングランド

で発表を行い，「通常の試料処理によるばらついたグロー

カーブを示した後，試料処理を改善したグローカーブを

示したとき，見事さに会場がざわめいた」と記している。

群馬県黒井峯遺跡では，榛名山二ツ岳降下火山灰（渋川

テフラ）のTL年代測定がなされた（平賀ほか：1992）。

黒井峯遺跡は，�世紀初めの榛名山噴火による火山灰（渋

川テフラ）堆積後にムラが形成され，�世紀中頃の榛名

39

表 2 帝釈峡寄倉岩陰遺跡出土土器のTL年代と
14
C年代（Ichikawa

et al.：1978 より作成）

Table 2 TL age and
14
C age of pottery from the Yosekura

rockshelter, Taishakukyo, Hiroshima. (The table is

modified after Ichikawa et al.：1978).
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山爆発による軽石（伊香保テフラ）によって埋没したと

考えられている。渋川テフラは，群馬県域の土師器およ

び須恵器編年から推定すると，MT15 型式もしくは

TK10型式に相当する（坂口：1990）。TL年代は 1.48±

0.12 ka となり，考古年代と良く合う結果であった。

上述した結果の測定は，石英粗粒子法もしくは微粒子

法による付加線量法を用いて行われた。その一方で京都

府芝山遺跡では，プレ・ドース法を土器に応用した年代

測定が行われた（長友ほか：1987）。プレ・ドース法は，

石英における低温側のTLピークの感度変化を利用して

線量評価を行う方法であり，予想される年代が若い試料

に対して有効であるとされ，原爆線量評価の DS86報告

などに寄与した。芝山遺跡においては，
世紀と考えら

れる須恵器と土師器が石英粗粒子法を用いて従来の方法

とプレ・ドース法によって比較が行われた。その結果，

測定誤差の範囲内で一致した。

年間線量評価方法では，長友・山本（1986）によって松

下電気産業製の CaSO�：Tm を用いた TLD 素子（UD-

110S）による年間γ線量測定の簡便化が図られた。これ

までは，年間γ線量測定に用いられてきた銅パイプに封

入する TLD 素子の形態は粉末であったために異物の混

入など様々な問題があったが，石英ガラスに封入した

UD-110S ではそれが防げ，繰り返し利用が可能になっ

た。1991 年には，年間線量測定における誤差について検

討が行われた（長友：1991b）。

土器の真贋判定では，メキシコの硬質壺一点とタイ・

バンチェン（Ban-Chiang）の陶磁器数点が試みられた（市

川・長友：1981）。陶磁器の真贋判定法については，後述

する。

炭窯や製鉄遺構の年代測定例も，1988 年以降増加し

た。奈良県長谷遺跡では，古墳時代中期の竪穴住居とと

もに炭窯が検出された。炭窯上部に 1,080± 150 年前，

竈に 1,560 ± 140 年前の年代値が与えられた（市川：

1988）。広島県大矢たたら炉跡では，土器を試料とした

ときの石英の抽出方法を用いた場合，焼土中の焼けてい

る石英と焼けていない石英は区別できず混ざっているた

めにTLグローカーブの再現性が悪い。そこで，鉄とと

もに焼かれた石英粒子は，弱い磁性を帯びていると考え

られるので，通常の磁気分離後にさらに強い磁気をかけ

て分離し，焼けた石英のみの抽出に成功した（市川ほか：

1978）。広島県石神製鉄遺跡では，炉の床面と側面から

試料を採取している。これらは，大矢たたら炉跡と比べ

て焼けていない土の混入が見られず，試料処理が容易で

あったと言及している。古地磁気法では A.D.1,350 ±

20 年（伊藤・時枝：1985），
14
C法では，木炭に対して 460

± 20 yBP（KSU-795）および 490± 20 yBP（KSU-796）

が求められた（山田・小橋川：1985）のに対して，TL年

代では炉の底面 624年前，側面 630 年前と求められ（市

川：1985a），手法間で誤差の範囲を超えて年代がばらつ

いている。

島根県米屋山遺跡炭窯跡（長友：1991a），今佐屋山遺

跡（長友：1992a），重富遺跡瓦窯跡（長友：1992b），中

ノ原遺跡製鉄遺構（長友：1993）では，TL法と古地磁気

法を，茨城県沢田遺跡竈跡（長友：1992c）および大安寺

旧境内杉山瓦窯（長友：1997）では TL年代測定が行わ

れた。中ノ原遺跡製鉄遺構においては，TL 法，古地磁

気法と
14
C法が行われた。

14
C法では，炉床地下構造内木

炭および北側排滓部出土木炭による年代測定と，鉄塊か

ら抽出した炭素による加速器質量分析器（AMS）
14
C年

代測定が行われた。これら�つの
14
C年代測定結果はほ

ぼ整合したが，TL法および古地磁気法による年代は，
14
C

年代よりも古い年代が求められた（山田ほか：2001）。

窯跡や土器，焼石，焼土など被熱した遺構および遺物

など文化財科学研究における温度推定については，古地

磁気法やメスバウワー法，X線回折（XRD）分析などを

用いて様々な試みがなされてきた。TL 法および ESR

法を用いた被熱温度推定法では，市川ほか（1979）が，川

砂と砂岩風化土を用いた基礎実験を行い，焼成温度と

TL における低線量域の線量依存性が関連する可能性を

示唆した。1994年には，富山県石太郎遺跡および福島県

太平遺跡で検出された窯跡の温度推定（橋本ほか：1994）

が行われた。奥山・長友（1998，1999）は，焼土と焼石の

被熱温度推定を報告している。2000 年には，福島県上ノ

台遺跡で検出された竪穴住居の地床炉および土坑の被熱

温度推定と，ゼロリセットが検証された（大和地質研究

所：2000）。2000 年以降の被熱温度推定法の進展につい

ては，後述する。
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2.2.2 OSL 法の開発

池谷・鵜久森（1979）が開発したレーザー励起発光年

代測定は，OSL 法の先駆けとされる。Huntley ほか

（1985）は，堆積物から抽出した石英の緑色光励起による

OSL 年代測定を行い，その有効性を示した。Godfray-

smithほか（1988）は，太陽光による石英と長石のTLお

よび OSL 信号の減衰について観察した。その結果，

OSL信号は数分間太陽光を照射するとゼロリセットす

るが，TL 信号は長く残ることがわかった。Hütt ほか

（1988）は，長石の赤外光励起ルミネッセンス（infra-red

stimulated luminescence；IRSL）年代測定を開発した。

OSLを検出する場合には，石英では青色光もしくは緑色

光で励起するために，励起光を除外するように検出波長

領域を設定しなければならない。しかし，励起光が赤外

光の場合は励起光と検出光の波長が重なることがなく，

検出波長を全可視光領域に設定することができた。ま

た，Hüttほか（1988）は，カリ長石を用いて IRSL 発光

メカニズムについても考察した。

Lang andWagher（1996）は，ドイツ新石器時代の考

古遺跡堆積物の IRSL 年代測定を行った。年代の過小評

価を改良するために，青色の狭い検出波長領域と測定前

の加熱処理（プレヒート）条件 220℃で�分間を提案し，

信頼できるデータを得た。この試料で興味深いことは，

遺跡堆積物の年代とピットの年代を求めることで，セト

ルメントを復元したことである（図�）。

Porat and Ronen（2002）は，イスラエルEvron quarry

遺跡の遺物を含む堆積物においてカリ長石を用いた

IRSL 測定によって，330〜630 ka の年代を求め，ESR年

代との比較を試みている。

南アフリカの南ケープ海岸に位置するブロンボス洞窟

では，装飾用に穴のあけられた貝殻やオーカーが出土し

た。同じ出土層から見つかった焼けた石器�点のTL年

代（平均）は 77±� ka，装飾用貝殻出土層のOSL年代

は 75.6± 3.4 ka の年代が得られた（Henshilwood et al.：

2004，Jacobs et al.：2006）。

日本では，1995 年に長友ほかによって OSL 年代測定

法の基礎研究が開始された（長友：1996，長友ほか：1997，

1998，2000，下岡・長友：2001）。2000 年以降の動向につ

いては，後述する。

2.3 ESR年代測定略史

アパタイトと石灰岩の ESR信号を用いて放射線量を

見積もることで年代測定が可能であることを，Zeller

（1968）によって示唆された。『考古学と自然科学』第�

号には，東村（1970）が，ESR法の産地分析と年代測定

への可能性を記述している。

ESR法の年代測定としては，Ikeya（1975）による秋芳

洞鍾乳石の測定によって確立された。ESR 法の年代測

定としての原理は，ルミネッセンス法と同様であり，貝

や珊瑚，骨や歯牙，テフラなどの年代測定にも適応可能

であることが示された（塚本：1995，1999）。

ESR 年代測定は当初，化石人骨や獣骨に適用された

が，歯牙のエナメル質を用いた年代測定が ESR 年代測

定の中でもっとも適した試料であり，化石人骨の歯牙を

用いた年代測定が多く行われている（塚本：1999）。しか

し，歯牙の場合，埋没期間にウランの吸着が起こること

から年間線量が変化する。そのため，埋没の初期にウラ

ンが吸着したモデルと，現在まで連続的にウランが吸着

していったという二つのモデルから年代を算出するのが

一般である（池谷：1987，塚本：1999）。

日本の文化財科学研究では，ESR法は年代測定よりも

石材の産地推定に応用されてきた（例えば，Warashina：

1992 など）。また，藁科（1981）は縄文土器や土師器の胎

土に含まれる粘土鉱物に着目し，ESR信号の波形と強度

の変化を用いた被熱温度推定を行った。Toyoda and

Ikeya（1993）は，焼石から抽出した石英中のE�ʼ中心に
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図 1 遺跡堆積物の模式セクション（Lang andWagner：1996 より

引用）．各層準から IRSL 年代が得られている．

Fig.1 Schematic cross-section of the archeo-sedimentary

sequence (modified from Long and Wagner, 1996) . IRSL

ages were obtained for various sediment layers and the pit.
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着目し，E�ʼ中心と被熱温度の相関から求める被熱温度

推定法を考案した。2000 年以降の ESR 法による被熱温

度推定については，後述する。

�．原理と装置

3.1 対象試料と試料採取方法

TL法では，土器や焼土，焼石，火山灰などから抽出し

た石英や長石を主に対象とする。OSL法は，レス（黄土）

などに適しているが，一般的に遺跡堆積物などにも応用

可能であり，堆積物から抽出した石英や長石を用いる。

ESR法では，TL法やOSL 法で用いる試料のほかに，歯

牙のエナメル質や貝殻，鍾乳石などにも有効である。な

お，歯牙のエナメル質による OSL を用いた線量評価法

の研究も始められている（下岡・長友：2006）。

土壌堆積物や火山灰などの試料採取は，直射日光が当

たらないように十分注意して行う必要がある。これは

OSL現象と同じ原理で，試料が光にさらされると，それ

までに蓄積された電子が失われてしまうからである。そ

こで，試料に直射日光を当てないために，試料採取には

通常�種類の方法が用いられる（図�）。一つは，塩化ビ

ニール製もしくはステンレス製のパイプを採取する場所

に打ち込んで行う方法である（図� a）。もう一つは，暗

幕で採取場所を遮光してから光が当たっている試料表面

部分をさけ，遮光のできる容器に試料を採取する方法で

ある（図� b）。

暗室に搬入できるサイズの試料であれば，暗室内で曝

光した表面部分を除去することもできる。土器や焼土の

場合は，暗室でグラインダーを用いて試料の表面を�

mm程度削り落とし，光の影響を受けている部分を取り

除く。焼石では，ダイヤモンドカッターで岩石表面を切

り落とすか，フッ化水素酸溶液を用いて表面を溶解して，

光の影響を受けている部分を取り除く。陶磁器片などの

場合は，超硬カッターを用い，過剰な摩擦と圧力を加え

ないようにしながら 500 mg 程度の粉末試料を削り出す

（青木ほか：2010a）。

3.2 測定装置

ルミネッセンス測定では，デンマーク国立 Risø研究

所で開発された測定装置が世界の多くのラボに普及して

いる。日本では，産業技術総合研究所や奈良女子大学，

東濃地科学センターなどで Risø製の測定装置を用いる

ラボもあるが，測定装置を自作しているラボも多い。自

作している要因として，Risø製の装置は測定データの解

析ソフトが充実している一方で自作のほうが安価でいろ

いろと改良しやすいことや，Risø製の装置は
90
Srβ線源

を装着しているが，日本では放射線源の管理に法律上厳

しい制約があるため導入が容易ではないことが挙げられ

る。そこで，自作の装置ではβ線源の代わりに Varian

製VF-50 など X線管球を装着するなどの工夫（Hong et

al.：2005）がとられている。ちなみに市販の測定装置に
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図 2 ルミネッセンス年代測定の試料採取方法．⒜塩化ビニール

製，もしくはステンレス製パイプを採取場所に打ち込む方法

⒝暗幕で遮光した状態で，光が当たっている表面部分を避け

て採取する方法

Fig.2 Methods of obtaining samples for dating: ⒜ drive the pipe

into the cross-section; ⒝ covering with an opaque cloth,

where the sample was collected after the top of the surface

layer had been removed.
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は，Daybreak製（例えば Bortolot：2000）や lexsyg製

（Dornich et al.：2012, Richter et al.：2013），nanoGray製

（小畑ほか：2015）などがあるが，これら装置の測定部の

メカニズムとしては大差なく，複数試料を自動測定する

ために試料をセットする部分が異なる。筆者が現在使用

している装置を図�に示す。この装置（NRL-99-OSTL

�-KU）は，長友ほか（2001a，2007a）によって設計製作

された装置（NRL-99-OSTL）を基にして新たに製作した

装置である（下岡ほか：2015）。測定装置の製作に関して

は，後述する。

ESR 測定には，Bruker製のものもあるが日本では主

に JEOL Resonance 製の測定装置が市販されている。

ESR 測定装置は向かい合う�つの磁極の間にある空洞

共振器に試料を入れて，磁場を変化させながらマイクロ

発振器で発生させたマイクロ波を試料に照射して ESR

信号を得る（塚本：1995，1999，今井・下川：1999）。

3.3 測定方法

3.3.1 蓄積線量の評価

蓄積線量の評価法には，付加線量法と再現法が用いら

れる（Aitken：1985）。付加線量法は化学分析で行われ

る標準添加法と同様の方法で，試料に一定量の放射線を

段階的に加えてルミネッセンス信号もしくは ESR信号

を測定して作成した生長曲線を外挿する。再現法は，人

為的ゼロリセット後，放射線を照射した試料を測定して

作成した検量線に，測定した試料のデータを内挿する。

従来は，試料を複数の aliquot（試料皿）に分画して行

う multiple aliquot 法が主流であったが，single aliquot

regenerative-dose（SAR）法（Murray andWintle：2000）

が開発されてからは，�つの aliquot（試料皿）で放射線

照射とルミネッセンス測定を繰り返す方法が主に用いら

れている。SAR 法による OSL 測定手順について，表�

に示す。繰り返し測定の場合，測定前の加熱処理（プレ

ヒート）や測定時の加熱などによる感度変化（照射量に

対する発光量の変化）が生じるため，感度変化の補正が

必要である。そこで，毎回測定後に一定量の放射線量（テ

ストドーズ）を照射して測定する。そして，ルミネッセ

ンス強度（Li）をテストドーズのルミネッセンス強度

（Ti）で規格化（Li/Ti）して生長曲線にプロットする（図

�）。なお，プレヒートやカットヒートの温度条件はテ
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表 3 SAR法によるOSL測定手順

Table 3 SAR protocol for estimating the paleodose using OSL

measurement.

図 3 OSL/TL自動測定装置の模式図

Fig.3 Schematic diagram of equipment used for OSL and TL

measurements.

図 4 SAR法で求めた生長曲線

Fig.4 Growth curve of an aliquot using SAR protocol.
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ストを行い事前に設定する。また，繰り返し測定による

感度変化やルミネッセンス信号の回復現象の有無を調べ

るテストを行い，精度良く測定されているか試料皿ごと

に確認する。

OSL測定では，測定対象とする鉱物によって励起光源

の波長を選択する。一般に，石英では青色光を用い，長

石では赤外光を利用する。単に OSL 年代測定と記述さ

れている場合は石英を用いた測定の場合が多く，長石の

場合は，IRSL 年代測定と記述される。

近年では，post-IR IRSL 測定（Buylaert et al.：2009）

が考案された。これは，通常常温で行われる IRSL 測定

後に，測定温度を上げて再度 IRSL 測定することで得ら

れた IRSL信号を用いて線量応答曲線を作成して蓄積線

量を求める方法である。post-IR IRSL 法を用いると，長

石のルミネッセンス測定の多くで蓄積線量の過小評価の

原因になると考えられている，熱的には十分に安定であ

るはずのルミネッセンス信号が短時間に消滅する異常減

衰（anomalous fading）現象（Wintle：1973）を抑えるこ

とができるので，より多くの長石試料にも適応可能にな

ると現在脚光を浴びている。しかし，必ずしも異常減衰

現象を完全に抑えることもできないという結果も得られ

ており，すぐには実用化できないだろう。

3.3.2 年間線量評価

年間線量評価には，TLD 素子や NaIシンチレーショ

ンカウンターを用いて遺跡現場で直接的に放射線量率を

測定する方法（直接測定法）と，研究室で半導体検出器

や放射化分析，ICP-MS などを用いた化学分析によって

放射性元素濃度を求め，換算式を用いて年間線量を算出

する方法（間接測定法）の�種類が挙げられる。本稿で

は，直接測定法の TLD 素子を用いた方法と，間接測定

法の半導体検出器を用いた方法について記述する。

① 直接測定法

TLD 素子を用いた直接測定法では，年間β線量と年

間γ線量および年間宇宙線量を別々に測定して評価す

る。

年間β線量では，まず採取した試料を乾燥させ，タン

グステンカーバイド製乳鉢で 50〜75μm 程度に粉砕す

る。次に，粉砕した試料を直径 50 mm，厚さ�mmのア

ルミニウムリングにプレス機を用いてプレス成型する。

これを�枚作成し，α線の影響を避けるために厚さ 3.5

mg/cm
�
のポリエチレンシートを介して，350℃で 15分

間のアニール（加熱）処理をした TLD 素子を薄く一層

に広げて挟み込む。これを�辺 150 mmの鉛箱の中に数

週間程度おいた後，取り出して TLD 素子の TL 強度を

測定し，較正したTL強度と比較して年間β線量を求め

る。

年間γ線量および年間宇宙線量は，前述の長友・山本

（1986）の方法である。長さ 500 mm，直径 10 mm，厚さ

� mmの銅パイプ内の先端に 350℃で 15分間のアニー

ル処理をした TLD 素子カプセルをセットし，測定を行

う地層にそのパイプを直接打ち込む。この方法では，年

間γ線量とともに年間宇宙線量を同時に測定することが

できる。埋設してから約�ヶ月後に取り出して TLD 素

子カプセルのTL強度を測定し，年間γ線量および年間

宇宙線量を求める。

② 間接測定法

土壌試料の場合，乾燥しないようにポリチャック袋に

採取して持ち帰る。なお，このときの試料は，光に当たっ

ていても大丈夫である。試料は乾燥前後の重量を測定し

て，試料の含水比を求める。乾燥した試料は定量して密

閉できる容器に封入し，低バックグラウンド鉛と無酸素

銅で遮蔽した高純度ゲルマニウム（Ge）半導体検出器を

用いて試料から放出されるγ線を計測する。計測したγ

線スペクトルから求めた U，Th，
40
K の濃度から換算式

（Adamiec and Aitken：1998）を用いてα線，β線，γ線

の 各 年 間 線 量 に 換 算 す る。ま た，含 水 比 補 正

（Zimmerman：1971）を行う。

�．研究の進展状況

2000 年以降に日本文化財科学会で発表された話題や

会誌『考古学と自然科学』掲載論文を中心に，測定装置，

年代測定，真贋（新旧）判定，被熱温度推定，その他の

項目に分けて，日本における研究動向をまとめる。なお，

下岡・山田・奥野（2013）によって，2000 年以降 10 年間

におけるルミネッセンスおよび ESR 研究法の進展がま

とめられている。
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4.1 測定装置

2000 年以降の日本におけるルミネッセンス年代測定

研究では，前述した理由で測定装置の開発が行われてき

た。橋本ほか（2001）や中川ほか（2002）は，赤色熱ルミ

ネッセンスを効率良く検出できる装置の開発を行った。

そして，赤色領域に高感度なマルチアルカリ光電面の光

電子増倍管（PMT）を採用した。ノイズ減少のため，

PMT を-20℃の冷却槽の中に設置し，より検出効率を

高めるためにガラス製ライトガイドを光電面前に設置し

た。さらに，放射線照射を放射性元素による線源に替え

て小型の X線発生装置を採用した。 なお，『考古学と

自然科学』第 55号に上梓された「熱および光励起ルミ

ネッセンス観測による焼成考古遺物の蓄積放射線線量評

価と石英からの赤色熱ルミネッセンス年代測定の重要

性」（橋本：2007）は橋本の研究成果がまとめられている。

長友ほか（2001a）は，OSL 測定において捕獲された電

子の光エネルギーによる励起の際，熱エネルギーによる

アシスト効果を抑えることを目的に，-150℃まで冷却可

能な試料台を兼ね備えた測定装置を製作した。ま

た，
90
Sr-

90
Yβ線源を装置に装着したことで，繰り返し測

定を可能にし，少量の試料でも線量評価を可能にした（長

友ほか：2007a）。

以上に挙げた日本における測定装置の大きな利点は，

① 小型 X線発生装置を線源として利用することで，装

置の扱いが簡便になった。② SAR 法など繰り返し測定

は，試料皿ごとのばらつきを少なくすることに着目して

いるが，出土遺物など貴重な文化財を対象とすることか

ら，測定試料の量を少なくすることができた。笹田ほか

（2007，2008）は，縄文時代草創期の土器片を用いたTL

測定を行い，土器の小片から年代情報の抽出に成功した。

長友ほか（2007b）は，蓄積線量評価に適した放射線量

依存性を観察するために，�本の PMTで同時に�つの

検出波長領域のデータを得る装置を開発した。そして，

石英と長石の鉱物標本を用いてTLの線量依存性を確認

した後，旧石器遺跡に関連した火山灰（テフラ）の蓄積

線量を波長別に評価を行い，TL 発光色と放射線量依存

性について議論している。

4.2 年代測定

4.2.1 TL 年代測定

TL年代測定では，様々な試料に適用されている。

長友ほか（2001b）は，カンボジアのプレアンコール期

およびアンコール期の塔の建造年代推定のために，構成

するレンガの年代測定を行い，
世紀後半の結果を求め

た。長友・西村（2004）は，年間線量が変化していること

を考慮して唐招提寺金堂基壇の塼の年代を推定した。塼

は敷石直下より検出されたことから，修理の時に敷石が

置かれた時を境として塼周囲の幾何学的な配置が変化し

ており，それに伴う年間線量の変化を計算した。そして，

文献に挙がる修理の年代と塼が敷かれた年代の関係が説

明できる結果を導いた。同様の手法を用いて，青木ほか

（2011）は新薬師寺旧境内出土瓦片について，年代推定を

行った。その際，屋根に拭かれていた時と土中に埋蔵後

では年間線量が変化することを考慮する必要があると述

べている。

青木ほか（2005）は，法蔵寺鳴滝乾山窯址出土窯道具

と窯壁の年代測定を行った。その結果，美術史で考えら

れている操業時期と整合する結果を得た。また，青木ほ

か（2010a）は，唐三彩陶片のTL年代測定も試み，考古

学的操業年代観と良く整合する結果を得た。

伊庭・橋本（2006）は，新潟現明嶽遺跡の縄文土器片，

焼石，炉跡焼土の赤色 TL 年代測定を行った。結果は，

土器形式が想定する年代に合う年代も得られているが，

それよりも若い年代になった土器片もあった。伊庭・橋

本（2006）は，測定回数を増やすことにより真の年代値

に近づくのではないかと考察しているが，縄文土器など

蓄積線量が比較的小さい試料の赤色 TL 測定ではバック

グラウンドとなる黒体放射の影響が大きく，赤色 TL 測

定の難しさを表しているのではないかと考える。

寺院の瓦片の赤色 TL 年代測定は，新薬師寺や西隆寺

からとされる瓦片を用いて行われた（橋本ほか：2003，

中田・橋本：2005，橋本・玉城：2006）。しかし，新薬師

寺旧境内では，2008 年に創建当時の基壇跡とされる遺構

が見つかっている（金原ほか：2012）ことから，上記対象

試料の出自履歴は不明確であり，今後の検証が必要であ

る。西村ほか（2006）は，大安寺西塔基壇跡の発掘調査

において出土した瓦片についてTL測定を行い，火災に
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よる罹災年代の検討を行った。

4.2.2 OSL 年代測定

OSL 法および IRSL 法では，考古遺跡に関連したテフ

ラや遺跡堆積物を対象とした年代測定が行われている

（下岡ほか：2003）。テフラでは，遺跡の鍵層となる試料

に対して，IRSL 法と TL 法を併用して堆積状況による

年代推定の違いについての言及（下岡・長友：2011，長友

ほか：2005a）や，
14
C年代との比較がなされた（下岡ほ

か：2007，2009）。遺跡堆積物では，熊本県大野 E遺跡，

宮崎県後牟田遺跡について，検出されたテフラ層や遺物

包含層を測定した（長友ほか：2002a）。長友ほか（2004b）

は，中国の河北省泥河湾地域において，後期旧石器時代

から新石器時代までの遺跡堆積物について年代測定し

た。韓国では，臨津江・漢灘江流域溶岩台地上に立地す

る旧石器遺跡について年代測定を行い，遺跡形成過程を

検証した（長友ほか：2005b）。その他，インダス文明に

関連したインド北西部に位置するガッガル川流域砂丘砂

の SAR法によるOSL年代結果が報告され，文明衰退の

要因と考えられてきた砂丘の拡大が，インダス文明成立

以前に現在と同じ規模ですでに存在していたことが証明

された（下岡ほか，2011，Shitaoka et al.：2012）。

蓄積線量の評価法では，OSL データと比較できる

Total bleach（残存 TL差し引き）法について，長友ほか

（2008a）と下岡ほか（2008）はその有効性を改めて確認

した。multiple aliquot 法と single aliquot 法による蓄積

線量評価の比較では，遺跡堆積物を用いて試みられ，レ

ス（黄土）試料のようによく露光されている試料では，

符合する結果が得られた。また，関東ロームを試料とし

た場合は，その比較により生物擾乱などの影響が確認で

きたことから，堆積物の続成作用などを評価するために

も有効な手段であるとしている（長友ほか：2008b）。

4.3 真贋（新旧）判定

TL 法による陶磁器の真贋判定法は，近現代に作られ

た贋作もしくは模倣品か，古物かの新旧を評価する方法

である。市川・長友（1981）以来，陶磁器など美術品の年

代測定や真贋判定は，鋳型の范への適応例（長友ほか：

1999）などあるが，手法として大きな進展は見られなかっ

た。特に，真贋の判定基準は，TL 発光強度の大きさと

蓄積線量の評価によるところが大きく，年間線量は推定

値を用いることが一般的であった。これは，年間線量を

評価できるだけの試料量の採取が難しいことが大きな要

因である。そこで，長友・青木（2002b）と青木・長友

（2003）は，軟シリコン樹脂を使って小型の陶磁器と同じ

型を作成し，Ge検出器を用いたγ線測定の際に試料と

標準試料を同じ幾何学的測定条件にすることで，陶磁器

を破損することなく年間線量評価することを可能にし

た。美術品が置かれてきた環境由来の被ばく履歴の評価

は難しいものの，この方法により小型の陶磁器など美術

品からの年間線量をある程度評価できるようになったこ

とで，判定の信頼性が向上し，模倣品など後世に作られ

た作品などの判定も可能になった。

真贋判定用の蓄積線量評価には，光に当たっている陶

磁器表面を除去後，削り出す試料量は 200〜600 mg 程度

必要とされる（青木・長友：2010b）。この際，鑑賞や研

究で重要な部位からの採取を極力避けた状態で行われ

る。今後，SAR 法による TL 測定や OSL 測定が可能に

なると，より採取する試料量を減らすことが期待される。

4.4 被熱温度推定

長友ほか（2003）は TLと ESRを用いて，遺跡内で焼

失したと推定される竪穴住居跡から出土した弥生土器の

被熱温度推定を行った。この弥生土器は，住居跡が焼失

した際に再度被熱したことにより変形したと考えられた

ものであった。TL による結果では，高温側と低温側に

おけるTLピーク強度の加熱温度によって変化すること

に着目し，ESRではチタン（Ti）センターの波形変化に

着目した分析を行った。さらに，TL法と ESR法を用い

た被熱温度推定法の手順を整理したことは，煩雑な手法

を理解する手助けとなっている。

これまで考案されてきた TL 法と ESR 法を用いた被

熱温度推定では，光に当たっている試料の表面は除去し

なければならなかった。しかし，西村ほか（2007）は，被

熱による IRSL信号の感度変化に着目し，光に当たって

いる試料であっても温度推定が可能であることを示し

た。弥生土器の表面部分から採取した試料を用いて段階

加熱を行い，焼成された温度までは IRSL 強度がほとん

46



37-56_考古学と自然科学_下岡_3K.smd  Page 11 18/03/14 11:00  v3.40

ど変化しなかったことから，IRSL 強度変化が起こる温

度が被熱温度であると突き止めた。この方法では，発掘

終了後の遺物整理段階において実施が可能になることか

ら，今後の適応例の増加が期待される（例えば，小畑・

下岡（2015）や下岡（2016a）など）。

4.5 その他の試み

橋本ほか（2000）は，放射線を照射直後の燐光（アフ

ターグロー）の発光色を利用して，須恵器胎土などの産

地情報の抽出を行っている。しかし，産地推定法として

実際に応用できるまでは膨大なデータの蓄積が必要なこ

とから，実用化には至っていない。

遺跡と自然災害の関係では，前述したテフラの年代測

定のほか，遺跡分布に影響を及ぼしたとされる津波堆積

物のOSL年代測定例（下岡ほか：2012）などが報告され

ている。

�．最近の課題と議論，将来の展望

5.1 測定方法の進歩と課題

日本文化財科学会 20 年誌までは，ほぼ確立した石英

粗粒子による TL 法と，長石を用いた IRSL 法が主に用

いられてきた（長友ほか：2004c）。その後，遺跡堆積物

から抽出した微細石英（10 μm程度）の OSL 法が利用

可能になった。

長石を用いた TL や IRSL では，多くの場合，異常減

衰現象が起こるため，蓄積線量の過小評価の原因と考え

られている。しかし，関口ほか（2011）と下岡ほか（2013）

では，複数のテフラ試料で層序や較正
14
C年代と符合す

るルミネッセンス年代結果も得られている。異常減衰の

有無を調べるフェーデイングテストを継続するなど，年

代測定の可否がどのようなメカニズム（物性）に起因し，

どのようなときに測定可能であるか，今後の検討も必要

である。これと併行して，異常減衰を抑えることができ

るとされる post-IR IRSL 測定を検討しながら試みるこ

とも必要だろう。

また，single aliquot 法が利用できる装置の開発も進

み，最小で数mgの微量でも年代測定可能になってきた。

今後は，単一粒子（シングルグレイン）による測定にも

期待したい。しかし，複雑化する測定手順を追求するよ

りも，文化財研究における年代測定として，信頼性のあ

る年代データの蓄積が最優先と考える。

5.2 将来への展望

文化財研究における年代測定としては，ほかの年代測

定法とのクロスチェックも重要である。筆者は，TL 法

と OSL 法の相互比較を試みているが，将来的には
14
C法

や古地磁気法，FT法，ESR 法などとプロジェクトのよ

うな，より密接した比較研究の実施が必要と考えている。

これは，理化学的年代測定自体の信頼性をより高めるた

めにも，必須であろう。その上で，考古学に始まる人文

系学問との協働研究を今後も継続していくことが，文化

財科学における年代測定の責務である。陶磁器の真贋判

定や被熱温度推定も精度が高くなり，信頼度も向上して

いる。今後は，データを系統的に蓄積していくことが，

文化財科学研究に寄与する上で重要であろう。

ルミネッセンス法における最重要課題としては，当該

手法を用いた文化財科学研究を担う研究者の養成と就職

口の確保が急務である。市川や東村に続く世代の研究者

として牽引した長友と橋本が大学退職後，文化財科学に

関するルミネッセンス年代測定を主で行っている研究室

は減り，地質試料を主で扱う研究施設が増えつつある。

そのため，日本文化財科学会における最近の発表数は，

口頭発表とポスター発表を合わせて年に�ないし�件程

度である。

ESR法においては，被熱温度推定などで潜在能力は有

するものの，文化財関係を専門にした年代測定を実施し

ている日本のラボは皆無に近いのが現状である。

これら議題は，日本文化財科学会 20 年誌で，就職口の

確保と学問の継続性について提言が挙がっている（長友

ほか：2004c）ものの，解決の糸口が見つかっていない。

次世代研究者の活躍できる場の確保は，今後この研究分

野の盛衰を決めるといっても過言ではないだろう。
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Thermoluminescence (TL), optically stimulated luminescence (OSL), and electron spin resonance (ESR)

dating methods have played important roles in providing a chronology in archaeological science studies.

These methods have been used for dating, authenticity testing of art ceramics, and assessment of firing

temperatures. This article gives an overview of recent developments in TL, OSL, and ESR dating methods

that have contributed to archaeological science studies and discusses the prospects for these dating studies.
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