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1.は じめ に

熱ルミネッセンス (ThemЮ lumincscence:以

下 TL)年 代測定法は,熱 によってタイムゼロイ

ングされた試料について有効な手段であり,本

来,土器など閉鎖系の試料を対象として開発さ

れた手法である。1980年 代以降は,テ フラなど

開放系の試料にも適り11す る試みがなされ 1｀ 2),

日本の旧石器遺跡から検出されるテフラ層の

TL年代が古地磁気年代やフイッシヨントラッ

ク年代などとともに旧石器,特 に前期・中期 1日

石器の編年に利用されるようになった3)。 しか

し,旧石器遺跡において石器が包含されている

層 (文化層)の ほとんどは風成または水成堆積

物層であることかい,文化層の年代を直接測定

可能な手法の確立が求められてきた。地質試料

においては,堆積物のTL測定が試みられてお

り,太陽光による TL信号のタイムゼロイング

が不十分であることを考慮 して,測定試料を大

陽光で人工的にタイムゼロイングした際のTL

強度を測定 し,堆積物のTL強度からこれを残存

TLと して差 し引 くことによって年代を推定 し
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ようとした試みもある4).5).

1980年 に池谷らによつて年代測定への応用

の可能性が示唆されたOSL(Optically Stimulatcd

Llllnincscencc)現 象6)は ,1985年 にHuntlyら に

よって年代測定法 としての有効性が確認 され

た7)。 この方法は,レ スなど太陽光によつて タ

イムゼロ イングされた試料にも適用すること

が可能であ |〕 ,遺跡文化層の年代測定にも有効

な手法であるっまた,熱 によってタイムゼロイ

ングされた試料について,OSL測定後に TL測

定することで両方の測定結果からデータを得

ることができることが示唆された8)。

鉱物のosL現象は光エネルギーと熱エネル

ギーによつて電 子̂捕 獲中心の電子が励起 され

て発光すると考えられているが,こ の過程は試

料温度,励起光波長,励起光強度などに依存す

ることが矢ド,れ てお |)9),そ のため,年 代測定

への応用では種々の手法が試みられている.

著者らは,1994年 よりosL年代測定法を風成

または水成堆積物試料に適用することを試み
,

TL年代測定 と比較 しながら旧石器遺跡の風成

または水成堆積物層などに応用できることを
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によつて光ルミネツセンスを,11定 した後の熱ルミネツセンス測定を行ったじこれらの結果から,OSL

法による年代測定条件を検討した。
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明らかにした10。 本論文では,石英 。長石のosL

特性に関する基礎実験から得られたデータを

紹介し,OSL年代測定法確立への課題を提示 し

たい。

OSL年代測定法では,青色光,緑色光または

赤外光を励起光とするが,本論文でこれらを区

Ellす る場合には,そ れぞれBLSL,GLRLま たは

IRSLと 税1す る。

2.実  験

従来,著者らは石英を試料とする TL測定に

おいて,受光波長 350 570nmを 採用 してきた3)。

一方,火山性起源の石英の TLは ,ス ペクトル

の実測に基づいて赤色であるということを確

認 して赤色 TL測 定を行っている橋本らの報告

もある11)。 OSL測定では捕獲電子の励起を光エ

ネルギーで行うので,TL測 定の場合とは異なり

受光波長は励起光波長を考慮に入れて決定 し

なければならない。この点について,1985年 以

来報告 されているさまざまなデータをTable l

に示した。著者らが使用したDAYBREAK製 お

よびRIS② 製のTL/OSL測 定装置の測定の場合 ,

励起光波長と受光波長は,Table 2の とお りであ

る。
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励起光波長 と受光波長の関係の他に鉱物の

OSL現象を年代測定に応用するためには最適

の測定条件を決定することが必要である。著者

らは,そ のために,OSL強度の温度依存性,OSL

強度と励起光波長の関係,プ レヒー ト処理の効

果, タイムゼロイングの確認,人為的にゼロイ

ングした試料の OSL強度の放射線量依存性 と

感度変化,OSLI貫 1定後のTL年 代測定の可能性 ,

の 6項 日に関して基礎実験を行った。

測定に用いた試料は,粒度75 150μ mに細粒

化 した標本試料 と天然試料から抽出 した微粒

子試料 (粒 度約 1 8μ m)で ある。標本試料は以

下のとお りである。

試料 1:石英,福 島県石川郡石川町地方産

試料 2:石英,京都府亀岡市稗田野町大谷鉱

山産

試料 3:石英,ブ ラジル産

試料 4:煙水品,ブラジル産

試料 5:曹長石,ブ ラジル産(Gavanador Vdadares,

Minas GcrJs)

試料6:曹灰長石,マ ダガスカル産

試料 7:亜灰長石, メキシコ産

試料 8:正長石,ア メリカ産 (Arizona Yavapai

Country Hillsidc)

RADIOISOTOPES

Table 1 Excitation and detection wavelensths used in OSL dating

Sample Light Source Excrtatron Wavelenqth (nm) Detectron Wavelength (nm)

Quartz Ar laser

Kr laser

Lamp+Frlter

Dye laser

5145
413,468,531.568,6471753,799

420-560

615-684

320
320,365

Blue― ∨io et

Feldspar lR drode

Xe lamp

He-Kr laser
Kr laser

At tdScl

880

800-1000
633

4131468,531,568、 647,753,799
5145

330,400,570
400

330,400,570
330,400,570
330,400,570

Calcrte IR dlode 300-450

Tabie 2 Excitation and detection wavelengths in the present expcriments

Sample Excitatron Wavelength (nm) Detectron Wavelength (nm)

Quartz 300-480 1)

250-400 2)

310-680 1)

250-400 2)
lDAYBREAK l150 2'RIS●  TL― DA-15

514

470

880

830

Feldspar
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各試料の前処理は,以下のように行ったc天

然の堆積物試料から微粒子試料を得るための

標準的な手順は長友 12)を 参照されたい.

(1)標準試料を細粒化した石英試料および

長石試料

万力を用いて 250/∠ m以下に粉砕 した後,石

英は20°O HFl時 間処理,長石は5%HF 20分 処

理後,標準飾で 75-150μ mに粒度を整えた。

(2)微粒子試料

水簸後,懸濁液を1096H202で 16時 間処理

し,ア セ トン中で粒子の沈降速度の違いを利用

して約1-8μmに粒度を揃えた後,20 96 HCll時

間処理により炭酸塩鉱物を溶解 した。これを直

径10mmの アルミ板上に沈着させた。

なお, 人工照射は60c。 線源を用い,0.3 0.4

Gy/hの 線量率で行ったc

2・ 1 0SL強度の温度依存性

10 Gyの γ線を吸1又 させた湖底堆積物の微粒

子試料を用いて,測定時の試料台温度を30℃ と

40100℃ まで20℃ 刻みに設定 してIRSL強 度の

温度依存性を調べた。Fig.1は ,40-100℃ にお

けるIRSLシ ヤインダウンを30℃ の IRSL強 度を

基準 として示 した ものであ る (測 定 には,

DAYBREAK製 装置を使用した)。

IRSL強度は,試料台温度に依存 して増加す

る。温度が4080℃ までのlRSL強度は安定 して

いるのに対 して,100℃ ではIRSL強 度が測定開

始直後から60秒 までは30℃ のIRSLに 対 して比

夕1性がなく再現性 も悪 く,不安定であった。こ

の結果は,TLに おけるHO℃ 付近の発光に対応

する電子捕獲中心がIRSLに 関与̂し ていること

を示唆 していると解釈することができる。

2・ 2 0SL強度と励起光波長の関係

OSL年 代減1定では,電子捕獲中心に捕獲され

ている電了́を光によつて励起 させて発光 させ

る。通常,励起光源として使用されるのは緑色

光,青色光と赤外光であるが,緑色光 。青色光

0        20       40       60       80

TIME(s)

Fig I Tcinperaturc dcpcndcnce of OSL intcnsity

(lakC Sedilncnt)

Rclativc OSL intcnsity is thc ratio of OSL to

that rncasurcd at 30°C
Tcmpcraturc of the hcating platci 0 100° C,

▽80° C,(Э 60° C,□ 40° C
Inscrtis the IRSL shincdown curve at 30° C.

と赤色光はエ ネルギー差が大 きい (約 l cV)の

で,異 なる電子捕獲中心の電子がOSLに 寄与 し

ていると考えられる.こ のことを考慮 して,産

地が異 なる石英 (試料 1-4)と 長石 (試 料 7,

8,9)を 耳∫いて,GLSLお よび IRSLの 発光 を測

定するとともに,GLSL測定後にIRSL測 定 (り、

下,GL-lR測 定 )ま たは lRSL測 定後にGLSL測

定 (以 卜
‐
,lR― GL沢 1定 )を した場 合,OSL強度

が どのような変化を示すかを調べたc500で ,5

分でアニール した標本試料 に40 Gyの γ線 を吸

収 させ,50℃ で 1日 放置 した ものを試料 とし

て,DAYBREAK製 装置で測定 した.

石英は BLSLま たは GLSL,長石はlRSLで 強

く発光する。石英のIRSLは 微弱であ りGL-lRの

発光はきわめて弱いのに対 して,GLSLと IR¨GL

の発光は強い。一方,正長石 と微斜長石のIRSL

は強 く発光 し,GLSLや IR―GLで も発光するこ

とがわかつたc亜灰長石は、正長石や微斜長石

と同様であるが,GLSLと IR―GLの 発光が より
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強い。この結果から,Table lに 示 したllk報 の

データのように石英はIRで励起される浅い電

子捕獲中心がほとんど存在 しないのに対 して,

長石類ではIR励起に対応する浅い電子捕獲中

心 と緑色光で励起 される深い電子捕獲中心が

あることがわかる。また,こ の実験によ|),亜

灰長石はIRで励起される電子捕獲中札、よ句緑

色光で励起される電子捕獲中心に捕獲される

電子の方が多いことがわかった。この現象がど

のような種類の不純物 または格子欠陥による

電子捕獲中心に関係があるのかはこの実験で

は不llEで ある。

2・ 3 プレヒー ト処理の効果

プレヒー トは,osL測定前に試料を一定時間

加熱することにより、熱的に不安定な浅い電子

捕獲中心の電子を除去するために行われる。こ

こでは,プ レヒー トの温度と保持時間を変化さ

せて,石英と長石の最適なプレヒー ト条件を決

定することを試みた (測定にはDAYBREAK製

装置を使用した).

350℃ で60分アニールし,50 Gyの γ線を吸収

させた石英 (試料 3)と 長石 (試料 6)を 用い
,

試料台温度を石英では40℃ ,長石では60℃ に設

定 して OSL測定 を した。石英の典型的な TL

ピークは1lo℃ ,230℃ および325℃ 付近に現れ

るので,こ れらのTLピ ークに関与する電子捕獲

中′亡、の電子を除去する日的で,石英は90-140

℃,180240℃ および280340℃ でプレヒー ト

をした (いずれもlo℃ 間隔 )。 長石は必ず しも

明瞭なTLビ ークがあらわれないことが多いが ,

2・ 1で 示 したように微粒子試料のIRSL(主 とし

て長石の発光)が 100℃で不安定になる現象を

考慮 して,こ こでは120190℃ (lo℃ 間隔)で

プレヒー トを行った。各温度における保持時間

は10秒 ,6()秒 ,300秒 の 3と おりで行った。石英

および長石の結果についてそれぞれFig.2お よ

びFig.3に横軸にプレヒー ト温度,縦軸にプレ

ヒー トしないosL強度に対するOSL強度比をプ

レヒー ト・プラ トー温度領域 とともに示 した。

50 100    150    200    250    300    350

TEMPERATURE(℃ )

Fig. 2 Preheat plateau test (Quartz,Sample 3).

Relative BLSL intensity is the ratio of BLSL
to that ofnon-preheated quartz.
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Preheat ttime

機10秒

農60秒
熙300秒

Preheat ttime

機10秒

轟60秒
国300秒
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Fig.3 Prchcat plateau tcst(Fcldspar,Sample 6)

Rclative IRSL intcnsity is thc r江 10 0fIRSL to

that of non¨ preheatcd fcldspar.

2・4 タイムゼロイングの確認

Godicy¨Smithら によれば,自 然界での太陽光

被曝で石英は約20秒,長石は約 7分で 1%以 下

にまでosL強 度が減少するとされているが 7),

自然状態でのゼロイングでは複雑な露光条件

(6)



■BLSL(QuartZ)

●IRSL(Feldspar)
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Fig.4 BIcaching of OSL by sunlight of>2 000 Lx

(QuartZ and FcldspariSamplc 3 and Samplc 5)

OSL intensity is norrllalizcd to that of non―

blcached samplc

が予想されるので,ま ず,照度が強い季節の露

光によつてタイムゼロイングが完全になされ

るかどうかを確かめた。350℃ で60分アニール

し,50 Gyの γ線を吸収させた石英 (試料 3)と

長石 (試料 5)を 用い,7月 の太陽光 (20 000 Lx

以上)に 4時間,8時 間,12時間,16時 間露光 し,

プレヒー トを石英の場合は120℃ で10秒,長石

は 160℃ で60秒 としてRIS② 製装置で測定 した

(試料台温度は,石英40℃ ,長石60℃ )。 Fig.4

は横軸に露光時間を,縦軸にOSL強度を露光さ

せていない試料のOSL強度との比で示 した。長

石のOSL強度が 4時間以 Lの 露光で 1%以下に

減少するのに対 して,石英は3-5%程度までし

か減少しなかった。

また,Fig.5に示すように,38.5Gyを 吸収さ

せた湖底堆積物の微粒子試料を用いてH月 の

薄曇 り (約 6 000 Lx程 度)の下で 0-180秒間露

光 し,測定時の試料台温度を80℃ に設定 して

DAYBREAK製 装置で IRSL測 定をした。180秒

間露光 した試料の IRSL強 度は,露光 していな

い試料と比較 して約25%ま で減少した。

今回の結果からは,OSL年代測定において試

0         50        100        150

EXPOUSURE TIME(s)

Fig.5 Blcaching ofIRSL by sunlight Of-6 000 Lx

(lake SCdilncnt).

IRSL intcnsity is nonnalizcd to that of non―

bleachcd salllplc.

料が完全にゼロイングされているかどうかに

ついて,よ り慎重な検討が必要であることが示

唆された。

2・ 5 人為的にゼロイングした試料のOSL

強度の放射線量依存性 と感度変化

加熱 (ア ニール)ま たは露光 (光ブリーチ )に

よる人為的タイムゼロイングの条件を変えて,

500℃ で60分間アニールした標本試料をオリジ

ナル試料としてFig.6の ような手順で石英 と長

石のOSL強 度の放射線量依存性をテス トした。

測定はRISO製 の装置で行ったが,石英 (試料3)

についてはプレヒー ト120℃ (10秒 )で試料台温

度 40℃ ,長石 (試料 5)に ついてはプレヒー ト

160℃ (60秒 )で試料台温度60℃ を採用した。測

定結果をFig.7と Fig.8に 示す。石英をアニール

によつてゼロイングをした場合は直線性 を示

さないが,長石の IRSLは どのアニール条件で

もほぼ直線的な線量依存性を示す。人為的ゼロ

イング操作をしなかった試料を基準 として比

べた場合,石英では空気中または窒素雰囲気で

(7)



(500℃ 、60mm)
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0SL Measurmenl

TL Measurment

Fig. 6 Experimental procedure for the test on dose

dependence of OSL and OSL-TL with different
artificial zeroings.

0        50       100       150       200

Dose(Gy)

Fig,7 Dosc dcpendencc of BLSL(QualtZ,Sample 3).

(A)Original   (B)BICaCh:8h
(C)Anneali 500° C,10 min in air

(D)Anncal:350° C,60 nlin in air

(E) Anncal:500° C,1 0 1nin in nitrogcn atlllo―

spherc

(F) Anneal:350° C,60 1nin in nitrogcn atlllo―

sphcrc.

500℃ ,lo分,長石は窒素雰囲気で500℃ ,lo分

または350℃ ,60分のアニールが比較的再現性

がよいが,20-30%の 感度変化を生 じる。石英

″ヽol.50,No.9

0         50        100       150       200

0ose(Gy)

「
ig.8 Dosc dcpcndcnce ofIRSL(Fcldspar,

Samplc 5).

(A)Original   (B)Bleach i 8 h

(C)Anncal:500° C,10 min in air

(D)Anncal:350° C,6011■ in in air

(E)Anncali 500° C.10 nlin in nitrogcn atI■ o―

sphcrc

(F)Anncali 350° C,60 min in nitrogcn atmo¨

sphcrc.

の場合,空気中で350℃ ,60分のアニールは感

度変化が少ないが,線量依存性がオリジナル試

料のそれとは微妙に異なる。また,ア ニール後

のOSLは低線量域においてスプラリエア現象を

起こすのに対 して,光ブリーチ後のOSLは わず

かにサブリエア現象を生 じる傾向がみられた。

2・ 6 0SL測 定後のTL年代測定の可能性

一〇SL測定後のTL強 度の放射線量

依存性一

〇SL測定 した試料をTL測定 (以 下OSL―TL測

定 )し て,OSL― TL強度の放射線量依存性を,2・ 5

と同 じ条件でアニールした試料 と光ブリーチ

した試料についてRIS② 製装置で測定 した。この

実験は,OSLと TLで は異なる電子捕獲中心の電

子が励起されることから,同一試料でOSL年代

測定 とTL年代測定が可能であるかどうかを確

かめる目的で行った。結果をFig。 9と Fig.10に 示

す。
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Fig 9 Dose dependcnce of BLSL― TL(QuartZ.Samplc3)

(A)Original(B)BICaCh:8h
(C)Anncali 500° C,10 min in air

(D)Anncal:350° C,60 min in air

(E) Anncal:500° C,10 nlin in nitrogen atlno―

sphcre

(F)Anncal:350° C,60 min in nitrogell atmo―

sphere.

石英 (試料3)で は,空気中で500℃ ,10分ア

ニールした試料はオリジナルの試料 と同様の

線量依存性を示 した。石英をその他の条件でア

ニールした試料はアニールしない試料 より強

度が小さくなる傾向を示すが,OSL¨TL測定に

よって付力Π線量法 または再現法による年代測

定が可能であると考えられる。一方,長石 (試

料5)を アニールした試料は強度が大きくなり,

全体としてサブリニアの傾向を示すので,再現

法による年代測定がi直 当であろう。

一方,光ブリーチした試料のOSL―TL測 定で

は,石英と長石のいずれもγ線照射量がO Gyに

おいて残存TLが確認されたことから (Fig.9お

よびFig.10),年 代測定への応用には風成または

水成堆積物試料のTL年代測定 と同様の追加実

験を必要とすると考えられる。

2・ 7 0SL測定条件の設定と年代1員1定への

応用

以 Lの実験結果から,測定時の試料台温度 ,

0         50        100       150       200

Dose(Gy)

Fig 10 Dosc dcpcndencc ofIRSL― TL(Fcldspar,Samplc

5).

(A)Original  (B)BICaCh:8h
(C)Anncal:500° C,10 min in air

(D)Anncal:350° C,60 min in air

(E)Anncal:500° C,10n■ in in nitrOgcn atmo―

sphcrc

(F) Anncali 350° C,60 1nin in nitrogcn atino―

sphcrc.

プレヒー ト条件について標準的な osL測 定条

件をTable 3の ように設定することが適当であ

ると判断した。年代測定において,付加線量法

で測定 して直線 フ イッテ イングによる解析を

する場合にはアニールが必要であるが,ア ニー

ルによる感度変化を最小におさえるためには,

石英では500℃ ,lo分 (空 気中または窒素雰囲

気)と 長石では500℃ ,10分 または350℃ ,60分

(い ずれも窒素雰囲気)が望ましいc

年代測定のために使用する遺跡の風成また

は水成堆積物層の鉱物試料はその成因や含有

する不純物によつてOSL感度が異なり,年代に

よって吸収線量にも幅があるので,実際の測定

では Tablc 3に 示 した条件を手直 しすることは

当然あり得る。たとえば,前期旧石器遺跡の試

料のように吸収線量が数 100 Gyと 予想される試

料の測定ではOSL強度が大きいので,試料台温

度は室温で測定することができるであろう。タ

イムゼロイングが完全になされているか どう

(9)
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Tablc 3 0ptimum condition for OSL dating

Vo1 50,No.9

Sample Measuring Temperature ('C ) Preheat(℃ (S))

Quartz
Feldspar

０

０

４

６

120(10)
160(60)

かということ,お よびosL感度の変化に関して

は個々の試料についてチェックすることが必

要である。また,テ フラなどの被熱試料はOSL

法 とTL法 を併用することができるが,風成ま

たは水成堆積物試料のOSL―TL測 定では従来と

同様に残存 TLの 定量が必要となる。

3.結  論

考古遺跡において風成または水成堆積物試

料の文化層の年代測定を石英または長石のOSL

現象を利用 して決定することを前提 にして,

OSL強度の温度依存性,OSL強 度と励起光波長

の関係,プ レヒー ト処理の効果, タイムゼロイ

ングの確認,人為的にゼロイングした試料の

OSL強度の放射線量依存性 と感度変化および

OSL測 定後のTL年代測定の可能性に関する基

礎的な実験を行った。その結果に基づいて標準

的な測定条件を決定 した。

OSL年代測定法は,今まで理化学的な方法が

なかった風成または水成堆積物試料である考

古遺跡の文化層や第四系堆積物の年代を直接

決定する方法として有効であると考えられる。
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Abstract

Studies on OSL of Quartz and Feldspar for Dating of Sediments

Yorinao SHtr,A.otcA. and Tsuneto NRcRrovo

Department of Archaeological Science, Faculty of Education.

Nara University of Education,

Takabatake-cho, Nara-sh i 63 0-8,5 2 8, J apan

Opticallv stimulated luminescertce (OSL) of'quartz, leldspur untl fine gruin mineruls vtas inve.stigated v'ith the

inteutiort of'estublishing the olttimtun condition .fbr" the OSL dutirtg ol'geologic'al and urchaeological sedintents. Four

quartes, .fire.fbltlspars and nahrrol sediments v'ere usetl lbr the OSL mettsur-ements stirnulatee{ v'ith green ntd inlrtt-

retl lights. The tests were I'ontsetl on the temperature dependeuc'e of'OSL intensitie.s, thc preheut-plutettu te.st.s, the

ellec,ts of- tumealing and hleat'hing on zeroing and sensitit'i4' changes aue{ tlrc thernolunirrcs(elrce itrtensit.t' o./ OSL-

meustu-etl suntples.
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