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十万年におよぶ広範囲な年代幅を有するため，考古遺物

を対象とした年代測定法としても注目されている。

表ｌに２０００年までの代表的な熱ルミネセンス年代測

定の適用例をまとめておいた。この表からも読みとれる

ように，焼成考古遺物から抽出した石英粒子には，青色

熱ルミネセンス(bluethermoluminescence,BTL)年

代測定法が当初は適用されていた。

我が国でのTL測定法は，京都大学の東村が１９６３年

に広島の被爆瓦の被曝線量測定に適用したのが最初であ

り，ほぼ|則じ年代に奈良教育大学の市川は土器のBTL

１．はじめに

鉱物に蓄積した放射線線量を，加熱や光照射に伴う発

光（ルミネセンス）の強度から評価することができる。

これら発光現象は熱ルミネセンス(Thermolumine-

scence,TL)および光励起ルミネセンス(Opt ica l ly

stimulatedluminescence,OSL)と呼ばれており，年

代測定に応用されてきている(Aitkenl985,１９９８;

Bptter-Jensenet(z/.2003)｡

これらルミネセンスによる年代測定は，数百年から数

表１石英粒子を主とする熱ルミネセンス年代測定の典型的適用例
TablelSometypicaldatingresultsusingquarzgrainsandpolymineralsamples
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(ka)
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KennedyandKnOpffl960
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ｲ１２代測定を行っている（長友1999)｡

２１１廿紀に入りこのルミネセンス年代測定法が新たな

雌|刑を見せている。一つとして，ルミネセンス測定装尚

の進歩により，人|照射とルミネセンス測定とルミネセ

ンス感度変化#llill畠を繰り返しｲｊうことで信軸度のI断い年

代価が期待できる単分画再現(Singleal iquotregen-

erat ivedose ,SAR)法の適用が実現したことである

(MurrayandWintle2000)｡史に，ルミネセンス発光

波長の正確な測定を基礎においたルミネセンス測定が背

及し焼成考占遺物抽出の石英や圧石では，赤色や連赤色

ルミネセンス源が長期間安定であり，古い考｢li遺物の年

代測定に適していることが確認されてきたことである。

これらルミネセンス年代測定法の急速な進腱には我々

の研究も幾らか奇ljしてきた。すなわち，法規ilil1に束縛

されずかつ遮倣の容易さの観点からSAR法が適川111能

な測定システム惟築に，人［放射線源として小ﾉ側ｘ線

発生器を搭戦するとともに，石英粒子からの赤色のTL

や長石粒子からの遠赤色のＴＬやＯＳＬ画像を|仕界に先

駆けて報告してきたからである。

近年の地質・地理学分野へのルミネセンス年代測定の

進展は塚本(2005)により，ルミネセンスの考,li学研究
への導入と応川について橋本(2005)が小冊子に純めて

いる。ここでは，焼成考古遺物へのルミネセンス年代測

定の進展状況について報告する。
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図１バンドモデルに基づくルミネセンス機椛
Fig. lLuminescencemechanismbased()naband-modelo ld i

electricmatrial

部位に捕捉され，一方正孔も同様に禁制帯中に留まりい

ずれも準安定な状態として存在する。この準安定な捕捉
'1ur･は，鉱物を加熱又は光で励起させることにより仏導

帯を経て正孔とIIj結合し脱励起しﾉI嶋底状態へ戻る(a->

ｂ過桿)｡この際lli孔が発光'|ｿlｉ（ルミネセンス）セン

ターであるとき，それぞれTLやOSLとして観察でき

る。これら以外の準安定に存在できない電子や正孔はす

ぐゞに再結合し，放射線照射中に観察されるラジオルミネ

センス(RadioluminescenCe,RL)や照射終ｒ後に継

続して発光する燐光(Phosphorescence又はAfter-

g l owとも呼ばれる）現象を引き起こす(Chenand
McKeeverl997)｡

IXI２(a)-(d)にルミネセンス年代測定に多用される石英

粒r･や薄片からのTLカラーIIIIi像(TLCIと名付けた）

を,ｆした。TLCIの多彩性はｲ《純物ﾉ心紫を含む多様なル

ミネセンスセンターの特性を反映している。

ルミネセンス年代測定法では，光透過性を有する鉱物

粒ｆ分画として行英と長石が多朋されている

２．ルミネセンス現象の蕊礎

鉱物など絶縁‘|ｿ|§|古ｌ体からの放射線誘起ルミネセンスの

叩純な発生機構は，固体を構成する原子団の岐外殻電子

軌道が固有のエネルギー準位を構成することにlil米する
バンドモデルで説明するのが簡便であろう。図ｌに示す

ように，電子が存在しうるエネルギーバンドは，価電子

帯と伝導帯として数eV以上のエネルギー'幅を持つ禁制

帯を挟んでｲfｲ|ﾐする。天然鉱物は例外なく不純物を含ん

でおり不完全紬,Y!である。その結果として，禁制帯中に
/f純物や結晶欠陥に由来する腹数のエネルギー准位が潜

ｲl§的に存在する。

この鉱物に放射線が作Ⅱjして'1E雛が生じ，数cV以上

の'1週子が生成されれば，価屯r･,lll;の電子は仏導,IM:にまで

励起される。ごく一部の竜ｆは禁制帯中の不純物や欠陥

3．ルミネセンス年代測定法の原理

自然界には，主たる天然放射性核穂として長寿命なカ

リウム-40以外にウランやトリウムを親核種としj孫に

放射‘性核種を従屈させる壊変系ﾀl1核種が存在している。

これら放射性核繩の壊変に伴って放出される放射線と字
'lli線III来の放射線が|'I然放射線を樅成しているｏ

ｌＸｌ３にルミネセンス年代測定法の概念図を示す（橋本

1999,2005)｡l'I然放射線の電離作川による捕捉'1世子と

,好Lの生成・蓄積は鉱物の生成以来続いており，その後
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図２ルミネセンスカラー1曲i像
(a)火11｣起源両英粒f(HI沢湖産),(b)新潟海岸砂からの石英粒子,(c)水晶（マダガスカル産）薄片,(d)熱処理水｢怡薄片（薄片(c)を10００
℃で100h), (e)花崗岩（福島県塙咲）薄片からの赤外光励起ルミネセンス(IRSL)
(a)､d)何れも数kGyγ線照射後80-400℃昇温中に得たTLCI

Fig．２Luminescencecolorimagesofminerals
(a)Quartzgrains(TazawaLakesand),(b)Quartzgrainsfromsea-shore(Niigata),(c)Madagascarquartzcrystalsl ice,(d)
Annealedcrystalsliceofsample(c)forlOOhratlOOO｡C,(e)IRSL-imagefromgraniteslice(Hanawa,Fukushima)
(a)-(d)TLCIswerephotographedat80-400｡CafterseveralkGyirradiation.

成や太'場光曝作用以降の年代が求まる。

ADは，試料発掘箇所の土壌に含まれる放射核種の化

学分析またはγ線エネルギー分光法を基に含水量を補正

して得たり，試料採取現場に埋めた放射線線量計でその

場測定により求める。
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3 . 1多分画付加線量(MAAD )法

未来におけるルミネセンス強度の傾向を，試料に対し

て人工放射線線量を付加することにより線量応答関係と

して求め，ルミネセンス強度ゼロに相当する線量から過

去のPDを求める方法である。このため，おなじ鉱物試

料から数個の試料分画を調製しこれら分凹各々に異なっ

た既知の人工放射線を照射し，これら付加放射線線量に

関するルミネセンス応答関係を作成する。この線量応答

関係を過去側に延長し横軸との交点（ルミネセンス強度

ゼロに相当）と現時点までの線量がPD値を与える。こ

の方法は多分画付加線量(Mult ipleal iquotaddit ive

dose,MAAD)法と呼ばれ，化学分析の標準添加法に

相当している。

MAAD法では全体の試料が均一なルミネセンス特‘性

を有していることを前提としているが，分画間や同じ鉱

物粒子間のみならず一つの粒子中でさえもルミネセンス

特性は不均一である（図２(a)-(d)参照)｡実験誤差を少

なくするには，多くの焼成考古遺物の破壊を伴う，多量

のルミネセンス測定用試料（最低でも100mg)と多数

(P｡に｡do誌'msAR)ぐ ←
PDfTomMAAD

P a s t P r e s e n t a g e F u m r e

IX I3多分画付加線蹴法(MAAD)とi i i分I I I I I再現(SAR)法に雌
づくルミネセンス蓄積放射線線殿(PD)の測定

Fig.３Determinationofpaleo-dose(PD)usingMAADand
SAR-methods

に加熱や太陽光曝を受ければ一旦消去され（ゼロセット

と呼ぶ)，その後また継続することになる。このような

鉱物に加熱や光照射による刺激を与え，捕捉電子を正孔

と再結合させることによりTL､OSLを観測する。こ

れらのルミネセンス強度は，ゼロセット後の経過（過去）

年代と鉱物が存在した場所の自然放射線線量率（一般に

年間線量(Annua ldose ,AD)と呼ぶ）の積である蓄

積放射線線量（考占線量(Paleodose,PD)または当量

線型(Equivalentdose,ED)と呼ばれる）に比例する。

したがって，ゼロセット以降のPDを，以下に述べるい

ずれかの方法を用いて蓄積ルミネセンス強度から求め，

PDをADで除することにより，ゼロセットとしての焼
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の分画を必要とし，分画間の重量の補正も要する。これ

ら試料調製時間と同様に長時間に亘る測定時間を要する

ものの，最終結果としての年代値には常に大きな実験誤

差が含まれていた。しかしながら，２０世紀のルミネセ

ンス年代測定ではこのMAAD法のみしか適用できなかつ

は,RTL測定を高感度・低バックグランドで行えるこ

とやOSL｣PRLの測定もでき，これらを組み合わせた

基礎研究が可能なことが挙げられる。

SAR法において各照射・測定毎に一定のテスト線量

照射・測定操作により，ルミネセンス感度を補正し，よ

り精度の高い年代測定法の確立を目指している。SAR

の操作手順を図５に示す。自然放射線由来の蓄積ルミネ

センスＬ式を測定する。次いで同一分画へＸ線で一定量

R１放射線照射した後，捕捉電子分布を整えるためのプ

レヒート操作を挟み，ルミネセンス測定L!へと続く手順

を繰り返す。これらの人工放射線線量（再生線量とも呼

ばれる）の関数としてL!をプロットすれば，図３に示し

たSAR応答関係が得られる。この応答関係にＬＫを内

挿することによりPDが求まる。このSAR法は標準溶

液を使って校正曲線を作成して未知試料の濃度を求める

通常の化学分析法に対応している｡SAR法では最低量

５mgの調製試料を使用できればPDの見積もりができ，

再現性のチェックを考えても３分画程度の試料（約

15mg)を用意できれば信頼|堆高い年代値を評価でき，

子子
ノー○

3 . 2単分画再現(SAR)法の実現

この状況を改善するために，同一分画を用いて人工放

射線照射とルミネセンス測定を繰返す，単分画再現

(Singleal iquotregenerativedose,SAR)法が開発

された｡SAR法の実現には，ルミネセンス測定装置内

で単分画を最小の移動で，ルミネセンス測定と人工放射

線照射を固定条件の基で行う必要がある。

SAR法肘にデンマークとアメリカで開発されたルミ

ネセンス測定システムには，人工放射線照射用にβ線源

(リソ研究所製の装置では約４0mCiのSr-90を使用）が

搭載されており，我が国ではこのβ線源を導入の許可申

請手続きや，導入後の立ち入り検査や管理が今日でも煩

雑である。我々はこの状況を打破するために，図４に示

す独自のTL/OSLルミネセンス自動測定システムを開

発した(Hashimoto"al .2002)｡当システムではβ線

源の替わりに小型Ｘ線発生器を搭載している。均一な

線量分布で，様々に照射線量率を変化させることができ，

かつ１０肘にも及ぶダイナミック領域で放射線照射が可能

となった。照射設備以外の当測定システムの特徴として
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表２石英試料からの３繩の熱ルミネセンスの発光特性
I、able2Emissionpropertiesofthreekindsofthermoluminescencefromquartzsample
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MAAD法に比べ少量の考占遺物の破壊ですむ利点を有

している。

今日のルミネセンス(TLおよびOSL)年代測定研究

ではSAR法以外の論文報告は国際的には認められない

傾向にある。
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' ㈹4 . 1石英からのRTL (赤色TL )の発見

1980年代初頭に，新潟砂丘砂より抽出した石英粒子

からのTLをカラー写真撮影したところ，これまでに全

く報告されていなかったRTL粒子の存在を，従来から

知られていたBTL(青色TL)粒子とともに確認できた

(m２(b)参照)(Hashimoto"".1986)｡砂丘ﾀl1により

RTLとBTL粒子の割合が異なっており，火山灰由来

の透明な石英粒子を多く含む砂丘列にRTL粒子が顕著

であった(Hashimotoaal .1987)｡その後，火山噴出

起源の石英粒子（生成時に高温型石英）ではRTLを示

し，一方水晶や石英鉱脈・深成岩起源石英など生成時に

低温型石英であった石英ではBTLを示す傾向を確認で

きた（最近日本産の花崗岩からの石英成分からもRTL

特性や紫色を呈するVTL(紫色TL)が見出されている)｡
これら特徴的な幾つかのRTLとBTLは図２(a)(d)の

TLカラー画像(TLCI)に示しておいた。

表２に放射線照射した石英粒子由来のRTL,BTLと

VTLの特!|生を純めて示す。一般的には，高温側のTL

ピークが長期間安定なので，低温側を図５に示したよう

「
４ ０ ０ ４ ５ ０ ５ ０ ０ ５ ５ ０ ６ ㈹ ６ ５ ０ ７ ０ ０

Wavelength/nm
ー

F1６熱ルミネセンススペクトルの等高線表示
試料：縄文土器片（奥二IIIi遺跡・アチヤ平,A-5)よりの抽
出石英粒子,2.7kGy照射

Fig.６３-Dcontourmapofthermoluminescencespectra
Quartzgrainswereextractcdfromlope-shapecaved
po t t e r yp i e ce (Ach i y ada i r a ,A -5 ) e xcava t ed i n
Okumiomote(Niigata)ruin.

にプレヒート処理をして高温側のみを年代測定に使用す

る。

図６に縄文土器片より抽出した石英粒子からの三次元

TLスペクトルを等高線表示した｡300-400℃の高温域で

620nm付近にピークを有する強いRTLを示している。

これまで我々が取り扱ってきた旧石器・縄文・弥生・奈

良時代の瓦片を含む焼成考古遺物からの抽出石英粒子で

は例外なく図６と|I1様に高温領域にRTLを示していた

(伊庭・橋本2006 ,Naka tae ra l . 2006 ,橋本・王城

2007)｡焼成考古遺物では高温での加熱作用を火気使用

時や土器類生成時には受けており，これらの被熱のあと
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常温までの冷却速度は地下での鉱物生成よりも迅速であ

ると言える。火l11灰より抽出したイi英粒r･の発光も先述

のように'階にRTL特性を有しており，火lll爆発llfに生

成するイi英粒ｆが高温加熱冷却をへて精製された過縄と

焼成考11瞠物''１の石英粒子が人]者的なIIW１IM1I熱処理と数

Ｈ以内の急速な冷却過程との間の熱履朧は顛似している

と言える。

我が国は火111が多いため，焼成考古遺物の原料として

の粘土へのRTL石英粒子の混入は不!I1避である。加え

て900｡C以上での焼成作用によりBTL石英（熱水起源）

も不純物の多い箇所が部分的にRTL化することが実験

から|ﾘlらかになったことから(Hashimoto""､1994),

焼成考l11.遺物からの抽出石英粒r､は例外なくRTL特性

をｲj.している!Ｉ能'|ﾂkがある。320℃以'２のI1.州ⅢⅧＩのRTL

線堂応答‘|ｿｌｉはBTL(ほぼ数十Gy)に比べて尚線堂（ほ

E200Gy)まで良好な直線性をｲj-している。従って，

焼成考II｢遺物のルミネセンス年代測定法には，スーフラ

直線|ｿ|§が雌視できる数Gy以上ではRTLの適川が不可

欠であるといえる。
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sample4 .2焼成考古遺物のRTL年代測定の有効性

縄文ｔ器の焼成温度は数白度℃以上であると言われて

おり，焼成11寺に450℃以下の全てのルミネセンス源は完

全にゼロセットされている。そこで，縄文ｔ器片を用い，

抽川精製したイi英と長石分両を川いてゼロセット以降の

PDを４秘の方法で兇積もり，結果を比岐検討した。

焼成考III遺物として，新潟県奥三面縄文遺跡酢から発

掘された縄文土器片を使用した(Hash imotoaα/ .

2005,奥三面ダム関連遺跡発掘調査報告耆1995-2002)｡

焼成考古遺物としての土器片などからのルミネセンス測

定試料としての，石英と長石粒子試料の分析手順を図７

に示す。石英粒子の抽出精製においては,t器片をおだ

やかに粉砕処理し，泥・有色鉱物などを除去した成分か

ら亜液分離とHF(フシ化水素酸）エッチング処理によ

り表面屑約１０マイクロメータを除去した。この処理に

より外部からのα線の影響を除去するとともに，石英粒

fxliliの透Iﾘl性を増加させることができる。ここでは粒

径75-150"mの粒子をルミネセンス測定試料とする石

英粗粒f法を用いている。

Ix I7熱ルミネセンス年代測定のための焼成ぞ1I I辿物からの石英
と瞳ｲi分IIIIiの分離手順

Fig .７Separat ionprocedureofquar tzandfe ldspargra in -
samplefractionsfromburntarchaeologicalmaterials
fol-TL-dating

全ての測定はSAR法を適用することとし,|叉1４で示

したルミネセンス自動測定システムを肘いた(Hashi-

moto"" .2002)｡RTLとBTLのそれぞれの測定には，

光学フィルターの組合わせとともに,RTL測定はマル

チアルカリの検出面を有する光電子増倍管を-20℃の冷

却槽に納め熱雄音を減少させた状態で測定した｡BTL

測定はバイアルカリ光電面を有する光電f墹倍管を冷却

無しで行った。その際,RTL測定のバックグラウンド

として問越になる高温部での黒体放射の寄与を減少させ

るため，小ﾉ削化ヒータを用いるとともに，試料部位以外

を照芸I: j :板で役った。その結果,FattahiandStokes

(2003)のRTL測定装置よりも最大で約２桁のバック

グランドの減少が達成され，ルミネセンス強度の弱い，
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つまり蓄積線量の少ない１３００年前の奈良新薬師寺瓦試

料のRTL年代測定が可能となった(Nakataeml.2006)。

更に，加熱体からの黒体放射由来のバックグランドを黒

雲母板でほぼ完全に抑えることにより，径１０0"m程度

の単一石英粒子のRTLも測定可能となった(Yawata
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。図８(a)(b)に縄文土器片（アチヤ平，土器片A-5)か

ら抽出した石英粒子のRTLおよびBTLグロー（発光）

曲線を示す｡RTLのグロー曲線では350℃付近に高温

側のピークが存在しており，照射線量にともなう増加が

見られる。一方,BTLグロー曲線では330℃付近以外

に280℃付近にも強いピークが現れており，長石粒子の

混入が示唆される。グロー曲線から線量依存性の良好な

温度域であるプラトー域を積算したルミネセンス強度と，

照射線量との関係を示す線量応答曲線を作成することで

PDを評価できた（図３参照)。

土器片及び周辺土壌を粉砕・乾燥後，約３０９をU-８

容器に詰めた。この試料からのγ線スペクトルをGe検

出器を用いて測定する。自然界では長寿命の親核種が子

孫核種と放射平衡状態にあると仮定することが出来るの

で,Th系列については子孫核種である2'2Pb(238keV)

と,U系列については同じ系列に属する，'4Pb(352keV)

由来のγ線光電ピーク強度から，系列を作らない長寿命

自然放射性核種である'IoK(1461keV)の光電ピークの

強度を測定する。これらの値を元にγ線光電ピークの検

出効率や分岐比等を補正して絶対壊変数が得られる。U,

Th系列に関しては，親核種のＵとThの濃度をppm

単位で求め,KはK２０濃度(%)に換算する。石英粒

子には粗粒子法（外部被曝のみ）を適用することで年間

線量を評価する。外部被曝は土器片が埋まっていた土壌

中の放射性核種濃度から評価し，含水率の補正は文献に

従って行い，更に宇宙線の寄与を考盧してADを算出

し，これらの値に基づきPD/ADより焼成以来の年代

値が求まることになる。

９種類の縄文土器片について，抽出石英のRTL･

BTL･OSL測定および長石粒子のIRSL ( I n f r a red .

stimulatedluminescence)測定から得たPD値を表３

に纒めて示す。後者のIRSLは赤外光で励起し可視光

領域のルミネセンスを測定するOSLの一種である。
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照射に伴うTLグローカーブの変化
石英粒子試料は奥三面遺跡からの縄文土器片（アチヤ平，
A-5)より抽出した石英粒子分画を使用し,RTL(a)とＢＴＬ
(b)を１℃毎秒の昇温速度下で測定
ChangesofTL-glowcurvesfromaquartzextractwith
artificialdosesRTL(a)andBTL(b)weremeasuredfrom
samequartzextractsfromlope-shapedpotterypiece
(Achiyadaira,A-5)excavatedinOkumiomote(Niiga-
ta)ruinatconstantheatingrateof１℃/sec.

図８

Fig．８

RTLからのPD値が全ての土器片で評価できている。

しかしながら，同一土器片からの石英分画を使用してい

るにもかかわらず,BTLJPOSL測定からはいずれも

RTLよりも低いPD値が見積もられるか，あるいはPD

を測定できてない。長石粒子の場合カリウム-40等を含

め内部被曝も関与するので石英粒子よりも２割程度PD

が高くなるべきであるにもかかわらず，長石分画の

IRSL測定からはBTLJPOSLよりも更に低いPD値が

見積もられるにすぎない。ここでの結果から長石に固有

なPDの異常フェーディング（後述）が起こっているこ

とが推定できる。結果的には，石英粒子からのRTLル

ミネセンス源が最も安定であることを認識できる。同様

なRTL源の安定性は，広島や長崎からの被爆瓦より抽
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表３縄文土器片（奥三面遺跡出土）から抽出した石英・長石分画を用いたルミネセンス測定による蓄積放射線線里およびRTLとBTLに
よる評価年代値

Table3Comparisonofnaturallyaccumulateddoses(PD)usingRTL,BTL,andOSLfromquartzaliquotsandlRSLfromfeldspal
onesextractedfromburntpotterypieces(lopeshapecal･edpotterypiecesfromOkumiomoteruin,Niigata,Japan)
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出した石英粒子からも確認されている(Hashimoto"

gl.2006a)。

これらの結果を踏まえてPD(RTLとBTL)を使っ

たRTLとBTL年代値を表３に記しておいた。この

RTLからの年代値が地層の盾序関係と土器片の文様様

式から予想される年代値（奥三面ダム関連遺跡発掘調査

報告書1995-2002,および新潟県埋蔵文化センターの高

橋保雄氏からの御教示による）と一致していることがわ

かる。このことは，石英粒子からのRTL年代測定が現

在一番信頼性の高いルミネセンス年代測定法である確た

る証拠になっている。

RTL現象発見と年代測定への適用が進んだ２０００年代

以前のPD値は全て石英粒子のBTL測定から見積もら

れていた。表３からも予想できるように，従来のBTL

年代値は実際の年代値よりも若く見積もられている可能

性が高い｡RTL年代測定値が高い信頼性を有するのは，

RTL検出波長領域に長石からの波長領域（青色TL,

遠赤色TL)との重なりがほとんどなく，純粋に石英粒

子からのRTLに基づくためであろう。一方,BTL測

定では，図８(b)でも見られたように長石の混入の可能性

が避けられず，長石からのBTLは石英よりも著しく明

るいため，ごく僅かの混入でもBTL年代値に大きな影

響を与えており信頼性を低下させていると考えられる。

その時代の先端の自然科学的手法で得られた文献値と

してのBTL年代値が，ここで開発されたRTLによる

年代値と合わなくなる可能性が高いと考えられる。今後，

これ迄に報告された草創期縄文土器を初めとするBTL

年代値は発光特性をスペクトル確認の後，再度年代測定

する必要もあるであろう。先行していた研究結果が，科

学の進歩に伴って新たな成果と入れ代わって行くことは

文化財科学研究者にとっては非情にも見えるが，常に真

実を追い求める科学研究の立場からは致し方のないこと

かも知れない。先人の多くの研究なしに，今日の成果も

存在しないことも事実なのだから。

４．３０SL年代測定

石英粒子へ青色発光ダイオード(B-LED,470nmに

発光ピークを有する）からの青色光を照射することによ

り,OSLが400nm以下の短波長域に検出される。この

ルミネセンス(OSL又はB-OSLと略記）が近年盛んに

研究されている。図２のルミネセンス自動測定システム

に組み込んだOSL検出部位を図９に示す。測定試料を
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図１０照射に伴う石英抽出分画からのOSLの減衰曲線の変化
石英粒子試料は図７と同じもので,LED(470nmにピーク
を有する）からの発光を励起に使用した。線量応答性は最
初の1秒間のOSLを積算して使用。

Fig.１OChangesofOSL-shinedowncurvesofaquartzextract
withapplieddoses
Quartzwasextractedfromfromlope-shapedpottery
pieceexcavatedinOkumiomote(Niigata)ruin.

der

ｋ

|叉1９０SL検出部分の拡大図
IRS L測定には青色TFDを赤外LEDに取り替えるととも
に，光電子増倍管やガラスフィルタも検出波長領域に適し
たものとする。

Fig．９AnOSL-detectionpartintheautomaticluminescence
measurmgsystem
For lRSL-measurement ,B-LEDwasrep lacedwi th in -
frared-LEDtogetherwithsuitablePMTandglassfilter
combinations.

センス測定システムの構築なしにはOSL年代測定は不

可能であった。

特記すべき事として，日本・インドネシアやヴェトナ
ムなど火山灰起源からの石英試料では，励起光を一旦止

めてから再度LED光照射を行う時に，不連続なOSL

の再発光（レキュパレーション）現象が顕著に認められ

る。このような石英試料ではOSL線量応答性と再現性

が不良である場合が多く未解決の問題が多いことが分かっ

てきている。後述のように含有水を含めた不純物が

OSL現象にも大きな影響を与えている可能性がある。

しかしながら，レス（黄土）など第四紀堆積物のルミネ

センス年代測定として，堆積時における太陽光曝のゼロ

セットを用いたOSL年代測定以外の現在のところ有望

な方法がないため，新たな展開が期待されている（塚本

2005)｡!)

125℃に保った状態で(IRSL測定でも同様)LED光が

照射され,LEDの先端部と光電子増倍管の直前におい

た光学フィルターとの組み合わせから，青色光励起中の

紫色ルミネセンスのみを選択的に検出測定できる。

縄文土器由来の石英粒子試料からのOSLの減衰曲線

を図１０に示す。B-LED光の照射開始直後に最大の

OSL強度を与え照射時間に伴う急速なOSL強度の壊変

が続いている。一旦減衰したOSLは放射線照射により

再現可能であることから,OSLによるPD評価の可能

性が見出された。励起光照射時間に依存したこのOSL

壊変曲線は励起光照射直後の発光である速い成分・中程

度の成分．遅い成分などの複数の成分に分離でき

(Bdtter-JensenaaJ.2003),速い壊変成分（一般的に

は１秒以内）のみがPD評価やそれに基づくOSL年代

測定に用いられている。

しかしながらOSL測定は，測定前加熱・測定や照射・

測定操作の繰り返しによるOSL感度の変化がTLに比
べて大きく，一定量のテスト放射線線量を照射すること

で,OSL感度の変化を補正する必要がある。従って，

実験手順が複雑となり，図２に示したような自動ルミネ

５．長石からの赤色域ルミネセンス測定

長石粒子からのルミネセンスは石英粒子に比較して１

桁以上の高感度（明るいルミネセンス現象）を示すもの

の，捕捉電子がトンネリングにより正孔と再結合してし

まい，短期間にPDが異常に減少する(Bdotter-Jensen

aaj.2003)。これは異常フェーディング(Anomalous

fading)現象と呼ばれ，長石は線量測定に適してない

と考えられてきた。ところが，680～780nmの遠赤色
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Ｉ(far-red,FR)領域のルミネセンスには異常フェーティ

ングが影響しないとの報告があり,FR-TLや亦外光励

起連赤色ルミネセンス(FR- IRSL)測定がｲjわれてき

ている(VisocekasandZinkl999;Hashimotoaα/.

2003a)｡隆行粒子のFR-IRSLと石英粒fのルミネセン

ス測定からの蓄積線量（先述のように腺即的には長石は

内部放射線被曝なので石英粒子よりPDは大きな値とな

る｡)との比較が興味を持たれている。

FR- IRSL測定では図９でのB-LEDの替わりにIR-

LED(880nm或いは940nmに発光ピーク）を取り付け，

光電子増倍管の前にIRカットフィルターをおいて測定

する｡lX1２(e)はIR-LEDで照射した花崗岩薄片の長石

部位からの放射線照射山米のFR-IRSLカラー写真であ

る。祝覚的に及石部位からの強い速亦外発光(FR -

IRSL)が雌!忍できる(Hashimoto"".2003a)。

しかしながら，何れのIR-LEDの刺激光においても，

LED光照射に伴う高いバックグランドを避けることは

できない。この状況を改善するため，岐近IR-LEDを
パルス状に多数回照射し，パルス間に現れるルミネセン

ス（この場合は燐光）を測定するパルスルミネセンス測

定法が開発されてきている(BOtter-Jensen2003)。

⑲
昌
蜀
召
Ｃ
塁
至

Ｌ

̅ ～ ～ ～ 一 一 一

ｂ

(b)

l ( )mm

|xi１l伽微亦外分光による水晶薄片からのAl-OHの吸収のマ､ソプ
炎,爪(a)と放射線誘起カラーセンター（清色）のパターン(b)
(a)は(b)IxIのII皇方形(a,b,c)部位の走査からｲ!｝た。

Fig. l lAmappingexpressionoIAIOH(a)fromlR-scanningab-
sorpt ionspcctraandco lorcenterd is t r ibut ionona

quartzrockslice
M ic roscop icFT - IRscann ingwasper fo rmed in the
fixedareaindicatedin(b)

６．ルミネセンス特性と不純物の関係

石英や展石からの放射線誘起ルミネセンス特性は，含

まれるイく純物元業や格子欠陥111米の発光源（ルミネセン

スセンター）の性質を反映している。

犬然石英（水晶）薄片試料では,Al濃度分布とTLCI

でのBTL強度分布は逆相関を示していた(Hashimoto

ａａ/.1997)。更に，石英の産地と状態によりA1/f純物

濃度とルミネセンス強度の相関は全くない場合も多くみ

られた。そこで第三の不純物の関与を探ったところ，顕

微赤外分光から得たAl-OH濃度のパターン（図llla))

は含有水分子･とともにカラーセンターの濃淡（図l１(b))
JpBTLパターンと逆相関を示していた(Hashimoto"

".2003b)。これらの結果からOH基からの放射線分解

ラジカル(HO)がルミネセンス現象に負に働くことを

確認できた(Hashimotoαα/.2003b,2006b)。すなわ

ち，犬然鉱物の放射線誘起現象(TLやOSL等）では

包含水分子やOH濃度がルミネセンスに人きく影響を

及ぼしていると解釈できた。

ルミネセンス現象に関与する竜r･は，′1世r親和'lyl;を有

する元素であるGe･Ti不純物や結品欠陥部位に捕捉さ

れていると考えられている。ルミネセンスセンターとし

ては , B T L には A l センター [ A I O １ / h ] 0 " , 一 方

RTLには加熱急冷で生成した非架橋酸素正孔センター

(non-bridgingoxygenholecenter,NBOHC)の関与

が示唆されている(FattahiandStokes2003)。

７．おわりに

RTLfi英粒子の発見以来２０年余りが経過し，焼成遺

物からの抽川イi災粒子や火山性石英では例外なくRTL

特‘|ｿ|畠をｲj-していることが明らかとなってきた。線量応答

性も高線敏まで良好であり，光曝の影響も少ないことか

ら,RTL年代測定法が焼成考古遺物や焼石・窯跡など
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に大変有効であることが分かってきた。
一方,RTL以外のルミネセンス測定や長石粒子の

IRSL測定に基づくルミネセンス蓄積線量評価の結果は，

RTLからのそれよりも低い値を与えることが多く見ら

れた。従って，焼成考古遺物の年代測定にはSAR法を

用いた石英粒子からのRTL年代測定法が一番適してい

ると結論づけることができた。

我が国で最初に開発されたRTL年代測定法が今後と

も国内で十分に活用されるように，考古学者のご協力を

お願いしたい。

果は得られなかったでありましょう。各位に深く感謝致

します。

新たな自動ルミネセンス測定システムの開発に当たっ

ては学生・大学院生以外に，㈱ゼットコスモス社の伊藤

茂樹社長に一方ならぬお世話になりました。記して感謝

申し上げます。奥三面ダム関連遺跡からの縄文土器片の

提供並びに資料の提供頂いた新潟県埋蔵文化センターの

高橋保雄様に深く感謝いたします。

更に，本論文作成に関しては大学院研究生の竹内昭洋

博士と博士課程院生の八幡崇さんに特別な協力を得ま

した。また，研究費用の大部分は文部科学省科学研究費

補助金(No.14340231およびNo.17500691)に依りま

した。これら関係者の方々に深く感謝いたします。
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ComparisonofNaturallyAccumulatedDoses(Paleo-dose)forBurnt
ArchaeologicalMaterialsUsingThermoluminescence(TL)and
0pticallyStimulatedLuminescence(OSL)fromMineralExtracts
andEffectivenessofRed-thermoluminescence(RTL)Datingfrom
QuartzExtracts

TetsuoHASHIMOTO

FacultyofScience,NiigataUniversity,Ikarashi-ninomachi,NiigataCity,Niigata,950-2181,Japan

Thepaleo-doseestimationmethodshavebeenimprovedgreatlyoverthelastseveralyearsas

follows:Oneisajustificationofdetectionwindowinwavelengthbasedonaccuratespectroscopy

ofluminescencephenomenausingsensit i l･eon-l inespectrometry.Anotherisdevelopmento[

measur inginstrumentalsystemprelerableforasinglea l iquotrcgenerat ivedose(SAR)tech-

n ique ,wh ich ismostre l i ab leprotoco l forOSL(opt ica l l ys t imu lated luminescence) -dat ing .

Recently,anewautomatedluminescencemeasuringsystem,whichisinstal ledwithasmallX-ray

generatorinsteadofradioisotopeirradiator,hasbeenconstructedforthered-thermolumine-

scence(RTL)measurementformquartzextractsofburntarchaeologicalmateria lsbytheSAR

methodinourlaboratory.Fourkindsofluminescencemeasurements, involv ingRTL,BTL,OSL

forquartzextractsandlRSLforfeldsparaliquot,wereappliedtodeterminepaleo-dosesofburnt

archaeological(Joumon)potterypiecGs.Consequentl)･,thehighestPD-valuesfromRTLofquartz

fract ionsresultedintheindiv idualRTL-agesinconcordantwiththepredictedagesfromlope

shapecavedpatterns,althoughallotherPD-valuesshowedsmallvaluesduetounstablesources

ofluminescence.Subsequently ,theim･ersecorrelat ionbetweenBTLandAIOH-contentswas

fOundwithinquartzgrains,probablyowingtoerasingeffectshydrogcnradicals,whichwerepro-

ducedfromradio lys isoIOH-groupinquartz .Sucheffectsfromvar iouscontentsofimpurit ies

wasconsideredtocausedifferentsensitivitiesofluminescenceinarchaeologicalminerals
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