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1．はじめに

　株式会社蒜山地質年代学研究所では，現在新たな年代
測定業務としてルミネッセンス年代測定の本格運用の準
備を進めている．ルミネッセンス年代測定法は，地表に
普遍的に存在する石英や長石を測定対象とし，数十年か
ら数十万年前までの年代決定を得意とする年代測定法で
ある．ルミネッセンス年代測定法には，熱ルミネッセン
ス（Thermoluminescence；TL） と 光 ル ミ ネ ッ セ ン ス

（Optically stimulated luminescence；OSL）があり，今日
では OSL 法（Huntley et al.，1985）が，堆積物の埋没し
た年代を得る手法として広く知られている．ルミネッセン
ス法の運用により，弊社創立以来の主力業務である K-Ar
法と併せて，幅広い年代範囲のデータを提供できると期待
される．
　ルミネッセンス年代測定を行うにあたって，確度ある年
代を得るには対象とする試料が年代のリセット要件を満た
していることが重要である．ルミネッセンス年代測定法
では年代のリセットをタイムゼロイングと呼び，その要件
として，OSL 法では堆積時に十分露光すること，TL 法で
は試料が 400〜500℃以上に加熱されることが必要である．
タイムゼロイングが不十分な場合は年代の過大評価につな
がるため，リセット現象そのものをルミネッセンス法に

よって研究することも行われてきた．特に TL 信号は試料
が受けた加熱，すなわち「被熱」の特徴を検討する分析や，
地質温度計も含めた温度情報に関する分析にも応用されて
いる．本稿ではルミネッセンス現象を用いて，主に考古試
料を対象とした被熱履歴推定法について，その手順と測定
した事例を紹介する．

2．ルミネッセンス年代測定法の概要

　被熱履歴推定法について紹介する前に，ルミネッセンス
年代測定法について概説する．具体的な手順に関しては，
Aitken（1985；1998），長友（1999），塚本・岩田（2005）
などに詳しい．
　ルミネッセンス年代測定法は，鉱物が吸収・蓄積した自
然放射線量を加熱や露光によって生じるルミネッセンス発
光量から求める，放射線計測に基づいた年代測定法であ
る．年代測定に用いる鉱物に蓄積した放射線量は，加熱や
露光によって一旦タイムゼロイングされた後に，再び自然
放射線を浴びることで吸収された放射線量である．吸収し
た放射線量に比例する形でルミネッセンスの発光量は増加
するが，蓄積する放射線量には限度がある．ルミネッセン
ス信号が一定強度以上にならないほど放射線量を蓄積して
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いる状態は飽和状態であり，古い年代サンプルの測定限界
の一要因である．鉱物が吸収した放射線量の総量が蓄積線
量であり，それは試料処理して得られた鉱物を加熱または
光の照射によって発光させた時のルミネッセンスの強度か
ら求める．蓄積線量の測定には，およそ 100μm の石英粒
子を用いる粗粒子法と，4〜11μm の鉱物粒子を用いる微
粒子法によって処理した試料を使用する．試料処理方法は
奥村・下岡（2011）に詳しい．また，鉱物が 1 年間あたりに
吸収する放射線量が年間線量であり，周辺の放射性同位元
素，U，Th，K の含有量から換算する方法と，TL 線量計
素子などを用いて測定する方法がある．年代への換算は，
蓄積線量を年間線量で除することによって行う．
　今日では TL 法よりも OSL 法の方がよく知られている
ように感じられることもあるが，これは OSL 法が堆積物
に広く適用できることに加え，単試料再現（Single aliquot 
regenerative-dose；SAR）法による蓄積線量評価（Murray 
and Wintle，2000）によって測定精度が向上し，5〜10％程
度の誤差で年代が議論できるようになったことも要因であ
ろう．さらに，OSL 法は加熱された試料についても適用
可能であることも挙げられる（例えば Bailiff and Holland，
2000 など）．OSL 法は励起光の種類によって区別され，主
に石英を青色光で励起するものを単に OSL とし，長石を
赤外光で励起するものを赤外光ルミネッセンス（Infra-red 
stimulated luminescence；IRSL）と呼んでいる．ゼロイン
グが完全であれば，得られる年代は石英や長石の埋没年代
である．
　一方，TL 法ではより詳細な被熱年代を得ることができ
る．TL 年代測定研究は 1960 年代に始まっており，OSL
法よりも歴史がある．国内では東村・市川らのグループに
よってTL研究が開始され（Higashimura et al.，1963），広
島の原爆線量測定とともに考古学分野に寄与する形で研究
が進んできた（市川，1968 など）．奈良教育大学古文化財
科学研究室は，1962 年以来，日本国内におけるルミネッ
センス研究の草創期から研究を継続してきた研究室であっ
た．これまでに古文化財科学研究分野において，土器や焼
土，焼石などの考古遺物や考古遺跡を形成している堆積物
やその鍵層となるテフラなどを対象とした研究が行われて
おり，筆者らも在学当時より年代学的調査研究を行ってき
た（例えば長友ほか，2010；Shitaoka et al.，2012；下岡，
2013；下岡ほか，2013）．なお，本稿で紹介する被熱履歴推
定法も，奈良教育大学古文化財科学研究室で開発された手
法の流れを汲んでいる．

3．被熱履歴推定の方法

　ここでは被熱履歴推定法のうち，TL を用いた被熱の有
無の判定法と，TL または OSL を用いた被熱温度推定法を
紹介する．TL グローカーブの形状を観察し，主に被熱の
有無について判定する方法を「TL グローカーブ形状法」，
TL 信号の感度変化を観察し，主に被熱温度を推定する方
法を「TL 感度変化法」，IRSL 信号の感度変化を観察し，主
に被熱温度を推定する方法を「IRSL 感度変化法」と呼称す

る．いずれの方法においても比較対照試料として，同じ地
点から採取し，かつ被熱していない試料があると良い．こ
れは被熱していない試料を被熱試料と同様に測定して比較
するためであり，その目的から，被熱履歴以外の特性が可
能な限り同じ試料同士を比較することが望ましい．特に，
比較対照試料を一度被熱させてからその温度が推定温度と
して再現できるかを確認することは，被熱試料の測定結果
の検証になり有効な手段である．測定には，年代測定と同
様に石英粗粒子法または，微粒子法によって処理した試料
を供する．

3. 1．TL グローカーブ形状法
　TL 強度を測定温度の関数としてプロットした図を TL
グローカーブと呼ぶ．TL グローカーブ形状法とは，過去
に TL 信号のタイムゼロイングがなされていたか否かを評
価することで，被熱の有無を判断する方法である．TL 年
代測定における，付加線量法によって蓄積線量を評価する
場合と同様の測定であり，手順は以下の通りである．

（1）�年代測定と同様に暗室にて試料処理を行う．石英粗粒
子を抽出するのが最適であるが，サンプル量が少ない
場合や十分な量の石英が含まれていない場合は微粒子
試料でもよい．

（2）�処理済み試料（ナチュラル；N）を複数個，最低でも
3 つに取り分ける．

（3）�付加線量法と同様に，処理済み試料のうち 1 つは N の
TL 強度を見るために残し，その他の N 試料に放射線
を付加照射する．一般に，放射線の付加は試料ごとに
線量が等差的に増えていくように行う．

（4）�手順（3）の試料を TL 測定する．照射直後に測定する
と，100℃付近に見られる TL まで検出してしまうた
め，50℃の恒温槽に数日置くか，測定前に 200℃程度
までの加熱処理（プレヒート）を行っておく．

　被熱の有無の判定は，まず付加線量の異なる TL グロー
カーブの重なりを確認する（図 1）．ここで，通常 400〜
500℃付近までの測定温度範囲において TL グローカーブ
が重なれば，TL 信号が飽和している状態と考えられ，タ
イムゼロイングを生じさせるほどの被熱は無かったと判断
する（市川・萩原，1978；長友ほか，2007）．低温側では
グローカーブが重ならないものの高温側で重なった場合
は，重なった温度では被熱していないと考えられる（橋本
ほか，1994）．ただし，TL 信号の熱的な寿命の観点から，
200〜300℃付近は TL 信号が減衰している可能性もあるた
め，300℃以下は評価の対象にしない．放射線の付加照射
量に比例して TL 強度が大きくなっていれば被熱している
と判断できるが，年代測定と同様に蓄積線量を求めると，
被熱の程度も判断しやすい（奥山・長友，1998）．予想さ
れる蓄積線量と比較し，妥当な値であれば 400〜500℃以
上の被熱が想定され，明らかに過大評価された値であって
も，程度によって被熱の状態を推定できる．
　また，温度ごとに等価線量（ED）を評価しプラトーと
なった領域で解析する，ED プラトー解析が有効な場合も
ある（長友ほか，2003；2007）．通常は N の TL 強度に対し
て付加照射線量の TL 強度が安定して増加する温度領域を
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使って解析するプラトーテストを行う．これに対して，温
度ごとに求めた ED を温度に対してプロットし，プラトー
になる ED を採用する解析方法が ED プラトー解析である

（Zimmerman and Huxtable，1971）．被熱の有無について
は，ED プラトーが確認できた温度領域では被熱があった
と判断可能である．ED プラトーの温度範囲は，対照試料
との比較がより有効である（図 2）．
　なお十分な被熱が確認された試料の場合は，低線量領域
の補正（スプラリニアリティ補正；SPR）と年間線量の測
定を行うことで年代測定も可能である．

3. 2．TL 感度変化法
　TL 感度変化法とは，被熱温度によって，同じ放射線量
による TL 測定でも発光強度が変化する，すなわち感度変
化を起こすことを利用した方法である．この変化を見るた
め，試料を段階的に加熱した複数の試料を準備し，それぞ
れの試料の TL 強度の感度変化の様子を確認する．段階的
な加熱に伴う感度変化で被熱温度を推定する方法では，市
川ほか（1979）のように SPR 値を被熱温度の指標とする
試み，橋本ほか（1994）のように被熱の無い対照試料の段
階加熱で得た TL 強度と被熱試料の TL 強度を比較するも
の，奥山・長友（1999）や長友ほか（2003）のように，N
の TL 強度が段階加熱試料のどの温度の TL 強度に相当す

るのか調べるもの，西村（2007）のように段階加熱した試
料の TL 感度が変化する温度を捉えるものなどがある．こ
こでは最も簡便である西村（2007）による方法を紹介する．
　手順は以下の通りである．

（1）�暗室にて石英粗粒子法の試料処理を行う．
（2）�処理済み試料を 10 個に取り分ける．
（3）�手順（2）のうち 8 個について，それぞれ電気炉を使用

して 300〜1000℃の範囲を 100℃刻みで加熱処理する．
加熱時間は 60 分などに統一すると良い．この加熱処
理によって，現在の蓄積線量がゼロイングされると同
時に加熱温度に対応した感度変化が生じる．なお，手
順（2）の分取点数を増やしてさらに細かく加熱温度を
刻んでもよい．

（4）�手順（3）で加熱処理した試料に手順（2）の試料から
1 個加え，一定量の付加照射を行う．

（5）�手順（4）で照射した試料と手順（2）の試料の残り 1
個を加え，TL 測定する．

　被熱温度は，TL グローカーブのピーク強度を加熱温度
に対してプロットした図で判定する（図 3）．ピーク強度
は試料および検出する波長領域などにもよるが，石英では
200℃付近と 325℃付近に大きなグローカーブのピークが
見られる場合が多いので，それぞれの強度を取ればよい．
この時，ピーク強度は付加照射線量分の TL 強度で比較し
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図 1　TL グローカーブ形状法による被熱履歴測定例（長友ほか，2007 を改変）
（a）は焼けていない石の TL グローカーブ．N と付加照射した試料の間に TL 強度の差が無い．（b）は被熱している石の TL グローカーブ．
高温まで TL 強度が線量に応じて増加している．タイムゼロイングに十分な加熱を受けている．
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図 2　ED プラトー解析による被熱温度推定（長友ほか，2007 を改変）
（a）は被熱している岩石の TL グローカーブ．（b）は（a）と同試料の内側から抽出した石英のグローカーブ．350℃以降の TL 強度に差が無
いため，被熱しているものの 500℃には達していない．（c）は同試料の表面側（outside）と内側（inside）からそれぞれ抽出した石英粗粒
子の ED プラトー解析結果．両試料とも 240℃付近にプラトーが確認できる．また，表面側では 320℃付近にプラトーが現れるが，内側で
は見られないため，「試料表面は 350℃を超える温度で加熱を受けたが，内側は 250℃程度までしか温度が上がらなかった」と推定できる．
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なければならない．比較の基準とする温度推定試料の現在
の放射線感度を持つ試料（ベース試料）の TL 強度には，N
に付加照射した試料（手順（4）に相当）の TL 強度から N
の TL 強度を差し引いたものを設定し，手順（3）の段階加
熱試料のTL強度を規格化する．図3の例では，600℃まで
は規格化した TL 強度が一定であるが，700℃で TL 強度が
増加するようになり，大きく変化している．この TL 強度
の変化点で感度変化が起こっていると考えることで，この
変化点の温度程度の被熱があったと判定する．

3. 3．IRSL 感度変化法
　IRSL 感度変化法とは，3. 2 と類似した方法であり，被
熱温度によって IRSL の発光感度が変化することを利用し
た方法である（西村，2007；西村ほか，2007）．測定には
微粒子試料を用いる．IRSL 感度変化法では，石英粗粒子
に比べて少量で測定できる微粒子試料を用いることや，露
光した試料も使用できるため，測定対象となる試料が多岐
にわたることが特徴である．西村（2007）は石英粗粒子の
OSL 測定による感度変化法も行っているが，感度変化が
大きく適応できない場合も見られたため，補助的に扱って
いる．
　IRSL 感度変化法の手順は以下の通りである．

（1）�微粒子法の試料処理を行う．
（2）�IRSL 信号のリセット（光ブリーチ）を行う．これ

は，基準となる N 試料の状態での放射線感度測定試
料（ベース試料）も光ブリーチを行い，加熱処理をし
た試料と同一線量での OSL 強度の変化を観察するた
めである．条件は様々であるが，人工太陽光を用いて
60 klx で 8 時間程度行うとゼロイングが完全である場
合が多い．この後，ゼロイングが完全かどうかチェッ
クのための IRSL 測定をすると良い．

（3）�光ブリーチ後の試料を 9 つに取り分ける．
（4）�ベース試料用の 1 つを残して TL 感度変化法の場合と

同じように，電気炉を使用してそれぞれ異なる温度で
加熱処理をする．加熱する時間は 60 分などに統一し，
加熱温度は 100℃刻みで 300〜1000℃などとする．

（5）�光ブリーチと段階加熱した試料すべてに放射線を照射

する．線量は任意であるが，おおよそ推定される蓄積
線量を目安に行っている．

（6）�IRSL 測定を行う．近年，一度低温で IRSL 測定した
後，再度高温で IRSL 測定して安定した信号を検出す
る post-IR IRSL 測定（Thomsen et al.，2008）が盛
んであるが，この測定では 60℃程度での測定で良い．
プレヒートは 160℃（下岡・長友，2001）で行う．

　被熱温度は，加熱温度ごとの IRSL 強度の比較によって
判定する．IRSL 強度の比較には 40〜80 秒の IRSL 強度を
積算した後，同様に積算したベース試料の IRSL 強度で規
格化し，加熱温度に対してプロットした図を作成する（図
4）．ここから TL 感度変化法と同じように変化点を捉えて
被熱温度を推定する．
　西村（2007）ではこの方法の考案にあたり，陶芸用粘土か
ら抽出した微粒子試料を用いて，①段階的な加熱温度に伴
う IRSL 強度推移（図 4a，b），②あらかじめ加熱した試料
を再度段階的に加熱した時の推移（図 4c）を確認している．
①からは 600℃付近まで徐々に IRSL 強度が下がった後上
昇に転じ，850℃で最高強度に達した後は再び下降する様
子が，②からは，あらかじめ加熱した温度までは IRSL 強
度がほぼ安定状態であった後，①と同じ変化をすることが
確認された．また，弥生土器の表面と内面それぞれからも
被熱温度を求めており，表面の方がより高温の被熱との結
果を得た．OSL 感度変化法は，試料選択上の特性から TL
感度変化法では得られないような，より局所的な被熱温度
推定が可能な方法といえる．

3. 4．方法のまとめ
　上記の通り，被熱履歴の推定方法には，少なくとも 3 種
類の有力な方法がある．試料に対して，どの方法を採用す
るのかは，サンプル中の石英や長石の量，露光の有無，ど
のような情報を引き出したいかを考慮して決定すべきであ
ろう．例えば，試料が過去に熱を受けているかどうかだけ
を知りたい場合は，試料準備の制約が少なく，手法的にも
簡便な TL グローカーブ形状法を試みればよい．
　なおこれらの測定は，年代測定を行う場合に近年一般的
となっている single aliquot による測定ではなく，multiple 
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図 3　TL 感度変化法による被熱温度推定例（西村，2007 を改変）
（a）は縄文土器から抽出した石英粗粒子を 500〜1000℃で 1 時間加熱し，照射した後の各 TL グローカーブ．（b）は低温側（200℃付近，
low temp peak）と高温側（300℃付近，hi temp peak）のピークにおける TL 強度の推移．横軸は加熱処理時の温度を示している．加熱処
理温度が600℃まではTL強度は一定であるが，700℃を超えるとTL強度が増加するようになり，その変化から600〜700℃で被熱してい
たと考えられる．
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aliquot による測定であるという点に留意する必要がある．
multiple aliquot では，複数の試料皿に取り分けて測定を
行うため，重量および試料の広げ方によるルミネッセンス
強度のバラつきを防ぐ目的で，各 aliquot について試料量
を統一させる必要が生じる．これは SAR 法の開発までは
一般的に行われていたことであるが，電子天秤での正確な
定量が必要であるほか，aliquot は十分慎重に測定装置に
設置することが求められる．

4．考古遺跡から検出された「焼土」の被熱履歴推定例

　上述した手法を用いて，実際に被熱履歴を推定した事例
を紹介する．試料は考古遺跡から検出された「焼土」とみ
られる，周囲と比較してよく締まった赤褐色を呈した土で
ある．採取されたブロック試料に，最大 2cm 角程度の「焼
土」がまばらに入っていた（小畑ほか，2013）．この「焼
土」が被熱したものなのか，また被熱が確認された場合は
被熱温度が何℃くらいなのかを検討した．本件における被
熱の有無は遺構の性質を決める重要な手がかりとなり，被
熱温度は当時の技術を復元するための情報を与える．分析
は，赤褐色の土のみを採取した後，微粒子法の試料処理な
らびに先述した被熱履歴推定手順に従って測定を行った．
同時に，赤褐色土が見られない部分から比較対照試料を設
定した．さらに，比較対照試料をあらかじめ 500℃で 60 分

間加熱した後，被熱温度が再現できるかも確認した．
　図 5 に結果を示す．（a）は比較対照試料の IRSL 感度変化
法による測定結果である．IRSL 強度は 500℃まで下がっ
た後上昇しており，強度が一定な温度領域は見られない．

（b）は比較対照試料を 500℃で加熱した後，IRSL 感度変
化法による被熱温度推定で再現できるか確認した結果であ
る．被熱温度までは IRSL 強度が大きく変化しないことが
確認できた．変化が見られるかどうかの判定には，SAR
法を用いた蓄積線量評価で行われる Recycling ratio test

（Murray and Wintle，2000）を参考にした．（c）は「焼土」
試料の TL グローカーブである．300℃以上の温度領域で
付加照射量に応じて TL 強度が大きくなっている．（d）は
IRSL 感度変化法による測定結果である．先に設定した基
準からは若干外れるものの 500℃までは大きな変化が見ら
れなかった．比較対照試料（b）の結果と同様であり，以
上を総合的に判定した結果，よく締まった赤褐色部分は，
500℃程度の熱を受けた焼土であると推定された．

5．まとめ

　今回はルミネッセンス現象を用いた被熱履歴推定法の概
要について紹介した．ルミネッセンスの他にも，放射線損
傷によって生じた捕獲電子を利用する方法として，電子ス
ピン共鳴（ESR）による被熱履歴推定方法（藁科，1981；
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図 4　テストピースによる IRSL 感度変化法による被熱温度推定例（西村，2007 を改変）
（a）は 400〜1100℃（50℃間隔）で加熱した後の各シャインダウンカーブ（IRSL 強度を測定時間の関数としてプロットした図）．（b）は
40〜80 秒の IRSL 強度を積算して作成した強度比較図．（c）は 700℃で加熱した後，再度 300〜1100℃で加熱した時の IRSL 強度比較図．
始めの加熱温度である 700℃付近から強度が大きく変化し，それ以降は加熱の無かった場合と同じ感度変化を示す．
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Toyoda et al.，1993；長友ほか，2003 など）も考案されて
いる．上記の通り，被熱履歴推定法はこれまで主に考古試
料に対して適用されてきた．今後は TL・OSL・ESR を併
用して地質試料への適用も含め，様々な現象の解明の一助
となれるようデータの蓄積に努めていきたい．
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図 5　遺跡出土「焼土」による実際の測定例（小畑ほか，2013 を改変）
（a）は同一地点の赤褐色土が見られない部分から設定した比較対照試料の IRSL 測定結果．IRSL 強度が 500℃まで下がった後，増加する．
（b）IRSL 感度変化法の再現実験結果．500℃で加熱した比較対照試料では被熱温度まで IRSL 強度が変化しないことが確認できた．（c）は
TL グローカーブ形状法による測定結果．300℃以上の温度領域で付加照射量に応じて TL 強度が大きくなっており，400〜500℃以上の被
熱が想定される．（d）は IRSL 感度変化法による測定結果．500℃までは大きな変化が見られなかったことから，500℃程度の熱を受けた
焼土であると推定された．
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