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1.まえがき

ESR年代測定法の適用年代は試料によっては数目か

ら数億年の広い範囲にわたっており一般的には数千年

から数百万年の年代測定に適している.従って14C年

代測定の適用限界である4～5万年を越えてK-Arやフ

ィッショントラック法では誤差の大きい数十万年のオｰ

ダｰの年代測定に威力を発揮する･また測定試料も石

灰岩貝化石から人間の骨歯石英石膏と広い範囲

にわたっておりまた断層破砕帯中の石英を測定するこ

とにより断層の活動年代を求めることができる.この

ようにESR年代測定は今後地質学および考古学にお

いて重要な役割を果してゆくと思われる.

ESR年代測定は1968年Ze11erカミ原理的には同じ熱ノレ

ミネッセンス年代測定法の類推から提唱したものである.

彼は30種類の鉱物のESRを測定しジルコシリン灰

石炭酸塩鉱物の三つが年代測定に有望であることを示

唆した(Z･11･･1968)一

続いてMcMorrisか石英について基礎的な研究を行衣

い地質試料中の石英のいくつかの格子欠陥のESRを

測定しその性質を報告した(McMorris1969.1970).そ

の後このことは忘れ去られていたが1975年池谷が秋吉台

の鐘乳石で初めて実際に年代測定を行たいESR年代測

定を開始した(Ik･ya1975)一

以下にこの方法の現状と今後の可能性について述べる.

あわせてわれわれが現在地質調査所で予備的に行なって

いるESR年代測定の仕事の一部を紹介する･

向きそれぞれのエネルギｰはE･とE･である･電磁波

(マイクロ波)をこの系に加えた時E1とE･のエネルギ

ｰ差△E=E｡一E｡とマイクロ波のエネノレギｰhリが一致

した時に共鳴か起こりマイクロ波カミ吸収されE｡の状

態にあった電子カミ励起されてE･の状態に遷移する.

△E=E｡一E1=hリ=gβH

βは電子の磁気モｰメント(ボｰア磯子)9は比例定数

で自由電子ではg｡=2.0023である.gは系に固有の定

数でありこの値によってその系の電子の性質が表わさ

れる.

2-2鵬R年代測定の原理

ESR年代測定の原理を考えるのに池谷がポテトチッ

プの年代(製造年月目)を求めた例(図2-2･)について考

えるとわかりやすい(池谷19801KEYAandMIK11980b).

生産されたポテトチップは放置しておくと油か劣化して

ラジカルカミ生じESRが観測される･このESRの信号

強度は時とともに増加する･図2-2(･)においてポテト

チップのESRの信号強度を時間に対してプロットする

と直線とたりこの直線を零に外挿するとラジカルカミ

､

μ

岬如

2.原理

2-1週SRとは

ESRとはE1ectronSpinRes㎝anceの略で常磁性

のラジカノレ(不対電子)を検出する分光法である.ESR

の原理を図2-1に示した(栗目ヨ1975).試料にはN個の

ラジカルが存在する･磁場がたいとき(･)では矢印で表

わされるラジカルの磁気モｰメントは乱雑な配向をとり

それぞれの電子の持っエネルギｰはすべて同じである.

下向きの磁場Hカミかかると(b)ラジカルはこの磁場に平

行または反平行に配置しN･個が下を向きN･個が上を

■

N=N1+N2/■

冷一一中､

串

{伴←E･

＼

＼

＼

W+E･

丱

(a)磁場なし(b)磁場H

図2-1ESRの原理(･)は磁場カミかかっていない時(b)は磁場

Hがかかっている時(粟因1975による)
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なかった時すなわちポテトチップの年代カミ求まる.

この実験では年代は50目と求められた.袋の製造年月

目からは35目となるべきであったカミこの差はポテトチ

ップ製造前の油の初期劣化によると考えられている.

地質試料についても原理は同じ｡であり図2-2(b)か北

京原人関連の用口店骨化石の例である.地質試料の場

合は天然に存在する放射性元素からの放射線によって生

じた損傷(格子欠陥)がBSR信号を与える.ポテトチ

ップの場合と同様にこのESR信号強度を時間の経過

とともに測定していって零に外挿すればよい.ただし

地質試料では信号強度の増加は非常に遅いので数万年も

待た校くてはならない.したがって実際には試料にγ

線を照射して人工的に損傷を作って時計を進めてや

る.図2-2(b)に示すようにこの場合外挿して求まる

のは現在までに蓄積した損傷の総量である総被曝線量

(TD)である.ポテトチップの場合はそのまま日数カミ

求まったカミγ線照射した場合年代を求めるには一年

間に生ずる損傷の量である年間線量(D)でTDを割って

やる.

総被曝線量TD

年代=1高線1最D

年間線量は天然に存在するウラン

ムの濃度から計算によって求めるか

中に一定期間埋めて値を求める.

トリウムカリウ

実際に線量計を地

ESR年代測定はい

かにしてこのTDとDを正確に求めるかにかかっている.

3.ESR年代測定例

3-1鐘乳右

図3-1は池谷が1975年に初めて年代測定を行った秋吉

台の鐘乳石のESRスペクトルの例である･中央の信

号が鐘乳石CaC03中のラジカルCOs3'の信号である

(この信号の瓦SRスペクトル上の位置はg値で表わされこの場

1984年2月号

図2-2

ESR年代測定の原理

(･)ポテトチップのESR信号強度の経

時変化

(b)γ線を照射した時の北京原人関連の

01020周目店骨化石のESR信号強度

(池谷1980による)

γ線照射量(103R.d)

合はg=2･003である･この値によってラジカルの性質電子

状態が表わされる).この鐘乳石を輪切りにして表面か

ら順番に試料をと'るとラジカルの信号強度は内部にゆ

くほど強くなり放射線損傷の蓄積カミ進んでいることが

わかる･図3-2は表面からの距離(D)カミ1mm22mm

40mmの試料についてγ線を照射してESR信号の強

度変化を調べたものである.直線部分を零に外挿して

総被曝線量を求めると図に示したように内部ほどTD

が大きいすなわち年代カミ古くたっていることがわかる.

3-2サンゴ化;百

大村らは南西諸島の段丘年代を決定するためにサンゴ

のESR年代を求め･･C法により求められた年代と比較

した(大村他1981b池谷1982b).図3-3はサンゴのESR

スペクトノレである.ABCの3カ所のESR信号

が観測されるがこのうち信号Cの強度を測定して14C

法により求められた年代値に対してプロットしたのが図

3-4である｡図から明らかなように200mg当りのESR

信号強度は14C一年代値にほぼ比例している.サンゴ中

のウラン等の放射性元素の量はそれほど大幅に変化カミた

いので年間線量率はほぼ一定と考えられる一従って

あらかじめいくっかの試料で図3-4のような検量線を作

っておけば以後ESR信号強度を測定するだけで簡便

に年代を求めることができる･

3-3有孔虫

大阪大学の佐藤はメラネシア海盆の深海底ボｰリング

コア中の有孔虫の年代を求めた(S蛆01982)･年代標

準として使われている有孔虫は含まれている層の堆積

速度と残留磁気から年代カミ推定されているカミこれか有

孔虫そのものの年代がどうかは不明である･佐藤の研

究は有孔虫そのものの絶対年代測定を行った点で重要匁

意義を持っ一コアから採取された有孔虫はラジカル

CO.3一のESR信号が観測される.これに一定量のγ線�
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図3-1

秋吉台鐘乳石のESRスペクトノレ

中央のg=2,003の信号が鐘乳石のラジ

カルCO呂8■のピｰク(IKEYA,1975に

よる)
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γ線照射量(103Rad)

図3-2γ線照射によるESR信号の増大と総被曝線量(TD)

Dは鐘乳石表面からの距離(池谷1981による)

㌳�㌳�㌳�

磁鳩(G･u舶)

図3-3サンゴ化石のESRスペクトル

総被曝線量TDを求める場合Cの

信号3372Guussを用いた.

(大村他1981bによる)

を照射していった時そのESR信号の強度の変化を示

したのが図3-5(･)である.(･)はコアのうち海底下10cm

から149cmまでの(b)は219cmから711cmまでの試料

を採取したものにっいて図示したもの((･)と(b)の縦軸のス

ケｰルの違いに注意)で図左上の記号と数字はそれぞれ

の深度(単位｡m)を示す.直線を外挿して求めた総被

曝線量TDの値はコアの浅い部分(･)では10cmから149

Cm'と深くなるに従って大きくなってゆくのがわかる.

コアの深い部分(b)でも深度が深くなるにつれてTDの値

は大きくなってゆくカミ(･)よりもその増加量は少ない.

TDとコアの深度の関係を示したのが図3-6せある.

深度きm(ハラミョイベント)まではTDは深度に対して

直線関係が成り立っていることがわかる.表1は古地

磁気の各イベントとESR年代とを比較したものであ

る.パESR年代を求めるには年間線量が必要であるが

どあ耕究では実際の値は得られていない従ってここ

で潜勢比奈最も確実なブリュｰヌ･一松山境界の試料の総

被曝線量を一そ二の年代値で割って年間線量･o.097rad/

隼を衆あた.更にこの値を各試料で一走と仮定し*

填

女

異

挫

額

巾

哩

串

ω

目

㈰

�

0一

㐧�

�〰�〰〳〰〴〰　
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図3-4サンゴ200mg当りのESR信号強度と14C一年代との相関

.関係(池谷1982bによる)

それぞれの総被曝線量をこの年間線量で割ったのが表に

示したESR年代である･表に示したようにESR年代

はK-Ar年代とほぼ一致している.

*)それぞれの総被曝線量を堆積速度から推定されている年

代で割ると表に示した年間線量となるがこれが各時代でほ

ぼ一定となっているので年間線量が一定であるという仮定

は妥当であると考えられる.
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図3-5γ線照射による有孔虫のESR信号の強度変化

コアの浅い部分(･)と深い部分(b)を分けて表示した.

図左上の記号と数字はそれぞれのサンプルの深

度(cm)を示す.(SAT01982による)
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図3-6
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深さ('m)

コアの海底下の深度と総被曝線量TDの関係

(SAT01982による)

3-4化万骨

骨(ハイドロォキシアパタイト)の放射線損傷のモデル

は明らかではないが不純物として含まれるCO･31か

リン酸PO.3■位置に捕えられた電子(ラジカル)によると

言われている一この試料にγ線を照射してESR信号の

増加を測定して総被曝線量を求めESR年代を計算す

ることができる.表2はこうして求められた人類学

上有名な発掘地の種々の動物の骨についてESR年代を

まとめたものである･これらの骨はK-Ar法やフィッ

ショントラックなどの方法で年代が推定されているか

ESR年代とほぼ合っていることがわかる.

人骨そのものは非常に貴重であるため実際の実験に

使用することは難しく表2の例もすべて獣骨であるが

図3-7はギリシャのペトラロナ洞で発掘された人間の頭

骨についての例である(H亘NNINGeta1.,1981).ここで

は人間の頭骨そのもの(･)と(a)頭骨を覆う外皮の方解石

(b)洞窟の最上層の方解石(d)地表下3～4mmの方解石

(･)地表下30～40mmの方解石についてそれぞれの年代を

第1蒙古地磁気の各イベントとERS年代

一����

�K-A･年代,深度!(My･)一(･m)�平均��

��堆積速度(里My･■1)■�年間線量1ESR年代(radyr■1)!(My･)�

一■■■■L■■1■■1一■■'■��』��■'■■一■■■

オルドワイイベントの上限�1.87�884.�1�

オルドワィイベントの下限��4.0��

�1･671805�一�≡�

��5.7�■�

ノ'ラミヨイベントの上限､�0.97;407■�一��0.1021.02

ハラミヨイベントの下限�0･90:358≡�7.O��0.!000.92

ブリュｰヌ･松山境界�O･73i261.�一��

��������

P.Lacunosa(石灰質ナンノ�0,474j125���

プラクトン)が最後に出現する時期��二�O.096�0.46

�■���

…年代一乃一撃噺麗界の

年間線量)

年間線量=織装曝線量.

旺一Ar年代

(SAT0.1982による)

1984年2月号�
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第2表人類学と関連Lた獣骨の総被曝線量TDと年間線量率;DおよびESR年代

(池谷1981b)

発掘地名

ジャワ

(インドネシナ)

カプｰ層

(8.3×105年K-Ar)

(5.8×105年f.t)

プチャンガン層

(1.9×106年K-Ar)

(6-9x105年f.t)

ノ･イデルベルク

(西ドイツ)

>4×105年(K-Ar)

(7～5)×105年

シュタインノ､イム

(西ドイツ)

～2,5×105年

アムッド

(シリア)

1,3x104年(14C)

2.8×104年(U-Th)

～4x104年(推定)

山下町

(沖縄日本)

㌮��笨��

ドゥアラ

(シリア)

砂岩洞

～4.7x10

ボリビア

タリ(105年)

糊U量1線量率Dav

(･･m)1(R/･･)
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人骨発見プレ

ネアンデルタ

ｰノレ

(鈴木)

洞内遺跡表1

再掲

(松浦)

(赤沢､

���

～200

～100

(高井)

黄色人種祖先

(呉汝康)

測定した･年代値は(･)から(･)の試料についてγ線を

照射した時のESR信号の強度変化を調べて求めた.

表3にこうして求めた総被曝線量とESR年代を示した.

この表で(･)の値は65万年と求まり(･)一(d)の約20万年と

いう値とは異なった値を示した･すなわち通常人骨

の年代を求めるのに同一地層内にある他の獣骨やその地

層から測定試料を採取してその年代を求める事カミ行われ

ているがこの実験で示されたように採取する位置に注

意しなければならない.この場合人骨そのものの年

代を測定することができれば問題はないのであるが

ESRはその点非破壊で測定できるので特に貴重な試料

の場合他の方法に比べて有利である.

3-5断層の活動年代

断層破砕物質から分離した石英粒

子を用いて断層の活動年代を求める

試みがなされている(IKEYAetal.,

1982;1983;因中弛1981)･ここで

は六甲断層の活動年代を求めた例を

示す(大村他1981a).主断層部か

ら外に向かって6カ所の試料を採取

した(表4)･この断層破砕物質か

ら分離した石英粒子のESRスペク

トルを図3-8に示す･自然放射線

により生じた石英粒子中の損傷によ

る信号はスペクトル上の位置g=

2.0011に認められる.これは石英

の結晶固有の格子欠陥の一つである

Ef中心によるものと考えられる(E1

中心は結晶格子中でSi-0-Siの酸素が

抜けてそこに電子が捕獲されたものであ

る)･γ線の線量を変えて照射し石

英粒子中のE'中心のESR信号の強

度変化を示したのが図3-9である.

図右上の数字と記号は試料番号を表

わす一No.1No,2No.3につ

いては線量が増加するとESR信号

強度の増加の割合は小さくたり直線

が曲がってくるかこれはESR信

号が飽和という現象すなわちある

レベル以上では強度か直線的に増加

しなくなるためと考えられる.

N0.5N0.6の試料では信号は完全

に飽和していて信号は増加したい.

総被曝線量(TD)を求めるには直線

吽�か

㌳�㌹㌴〳�㌴�

磁場(X1OG)

図3-7ペトラロナ洞の人間の頭骨のESRスペクトル.

中央のシグナルカミ骨の中のラジカルの信号温度

は150K(HENNINGeta1.,1981による)

地質ニュｰス354号�
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㌳�

�����

爀

㌳��

石英の損傷(E1中心)

↓

↑

䙥

第3表

ペトラロナの頭骨片(人問)とそれと関連した方

解石の総被曝線量TDと年間線量とESR年代

㈳�

磁場(X103G)

断層破砕物質から分離した石英のESRスペクトノレ

中心の信号が石英の損傷の信号で測定で用いたの

は上部の拡大図中のg=2.0011のE'中心の信号

(大村他1981aによる)

試料�TD(ESR)��

�(×10吾rad)�年間線量�

��(mradyr'1)�ESR年代

��歹�

(･)�41.7土4.2�211土21�198土40

(b)�41.8土4.2�214土21�195土40

(･)�27.1土2.7�213土36�127土35

(d)�38.6土3.9�195土30�198土50

(･)�81.7土12.3�126土β5�650土280

(･)頭骨を覆う外皮の方解石(b)洞宙の最上層の方解石

(･)頭骨片(d)地表下3～4mmの方解石(･)地表下30～40

mmの方解石年間線量はUThKの濃度を測定し計算

により求めた･(HENNINGeta1･,1981による)

�

図3-8

�儀

�

�

�

�

〃

TD80〃イ120

Tll㌢1〉

部分を外挿して交点を求めるが

この図からNo.1No.2No.3

No･4と順にTDが大きくなって

ゆくのカミわかる.No.5No.6

試料についてはTDは求めること

ができたい.天然のウラント

リウムカリウムの存在度から年

間線量を計算してESR年代を求

めた(表4).これによると主断

層に近づくほど年代が若く狂って

いる.これは断層が活動した

時に生じた高温･高圧により石

英中の格子欠陥が解消されて年代

がリセットされそれ以後新たに

損傷を蓄積して現在に至ったと考

えると(MIK11982三木1981)主

断層内のNo,1No.2の試料の年

代値15～18万年がこの断層の活動

年代と考えられる.No.3No.4

はこのリセットが不完全であった

ためそれより古い断層活動年代

1984年2月号

国1

�

古/二葦

/寺4

�

�

砵

�

･一･一↑一一支6

第4表

晦�〰㈰〳〰�　

TD160TD70照射量Krad

図3-9γ線照射線量とESR信号強度との関係図中の記号と番号

は採取した試料番号(大村他1981aによる)

断層中のESR測定試料と1ESR年代

(大村他1981による)

鷲

土断層

主断層

内

内

流紋岩

(有属層灘)

花筒岩

(六甲花開岩)

花開岩

(〃)

花岡岩

(〃)

花闇岩

(〃)

花開岩

(〃)

砂状～粘土状小角礫混り

元の組織は残っていない

破砕は中～高程度

砂状～小角礫状

元の組織が少し残っている

破砕は中程度

砂状～小角礫状

元の組織が少し残っている

破砕は中程度

小角礫状～砂状

元の組織が比較的残っている

破砕は中程度

小角礫状二砂状

元の組織が比較的残っている

..竺坪叩讐......､..........､.........

小角礫状～砂状

元の組織カミ比較的残っている

破砕は中程度

��〴

��ほ

㌶�〴

43×10壬�
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第5表各種フリントのESR年代

tは天然のフリントの過酸化中心のESR信号と同

じ強度になるのに要した中性子照射時間(秒)

(GARR-s0Netal･,1981による)

�推定年代(Mys)�｢��

試料��t(S)�ESR年代�

��■�(Myr)�

A(Oklahoma)�370�1,507�一�310

��慨�㈵〉����㌶�

C(Africa)�3,200(?)�304�■�57

����物�㌲〉�〉㌳㌉

E(I11inois)�≡≡�320��

｣��L347�280�

��≡��

��

磁場

トｰ100G

図3-10

愬

�

�

ヘクトル

フリントのESRスペクトノレ

天然のフリントのESRスペクトルT=300K

T=773Kでアニｰルしたスペクトル

bの試料に高速中性子を照射した後のESRス

図4-1

Ge中心.

↓9=1.99γ

磁場

��

王川溶凝灰岩申から分離した石英粒子のESRスペクト

ル.中心のg=1,997の信号は石英のGe一中心の信号

(GARRIS0Neta1.,1981による)

値を示しNo.5No.6はESR年代測定の適用限界を

越えた古い年代値を示すということがわかる.

3-6フリント

Garrisonは石英中の非常に安定な格子欠陥である過

酸化中心(peroxycenter)に注目して3億年前のフリ

ントの年代を測定した(GARRIs0N･ta1､,1981).過酸化

中心はSi-O･一の構造をもつ格子欠陥で非常に安定であり

γ線を照射してもほとんど変化しない･図3-10aが天

然gフリントのESRスペクトルである.中央の信号

カミ過酸化中心の信号である･熱を加えるとこの格子欠

陥は解消されて図のbに示すようにESR信号も消えて

しまうが原子炉で中性子を照射すると図のCに示す

ように再び過酸化中心のESR信号が生ずる.GarrisOn

等が年代を求めるのに用いた方法は前節までに述べた方

法とは違って天然で生じている過酸化中心のESR信

号の強度がこれまでに地質時代を通じて蓄積された放射

線損傷のエネルギｰの総量と考えられるのでこの天然

の信号の強度と同じ強度の過酸化中心のESR信号か生

ずるような中性子の照射時間を測定しそれからエネル

ギｰ総量を計算した･そして放射性元素の濃度から計

算した1年間に生ずる損傷のエネルギｰでこれを割って

年代を求めた.結果を表5に示した..測定値は500

万年から3億年の年代を示している.

4.地質調査所での実験例

われわれがESR年代測定を始めた目的は活断層の年

地質ニュｰス354号�
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�

SiG･

伀

�

チX

図4-2石英のGe中心のモデル

代を求めることとこれまでESR年代測定の適用例の

ほとんどない火成岩について年代測定の手法を開発する

ことにあった･手始めとして火山灰起源の凝灰岩中の

石英を分離してESR年代測定を行った.試料は玉川

溶結凝灰岩である.得られたESRスペクトルを図4-1

に示す･注目したのは矢印のg=1,997のGe一中心の

信号である(この試料ではGe中心の信号の他に低磁場側の同

定されていない格子欠陥の信号と中央の過酸化中心の信号が観

測されるがEL中心の信号は観測されなかった).石英中で

GeはSiを置換し格子欠陥を作るカミこのGe一中心のモデ

ルを図4-2に示した(FEIGLeta1"1970)･この試料にγ

線を照射してGe中心の信号強度の変化を調べたのが図

4-3である.最小自乗法により直線を回帰して総被曝

線量を求めると460Kradと妊り試料中のUThK

濃度より計算した年間線量0.2560rad/年(TAKAs亘IMA

1979)から年代を求めると180万年となる.これは同

じ試料でフィッショントラックにより測定されている年

代値200万年とほぼ一致した･図4-3のO印は分離し

た石英をすりつぶしたもので年代値としては32万年と若

く出る､前章で断層中の石英カミ断層の活動時に高温と

高圧を受けて欠陥が解消し時計がリセットされることを

紹介したが本研究でも圧力をかけると若い年代値が得

られた.このことは熱をかけても同じで図4-4で

分離した石英粒子の温度を上げるとGe一中心の信号強度

は弱く底ゆ消えてしまう･すなわち300℃以上では格

子欠陥が解消してやはり時計がリセットされることカミ

わかった.

以上われわれが地質調査所で予備的に始めた研究の

一部を紹介した.

ESR年代測定はZe11erMcMorrisの研究があるとは

いえ池谷のまったくの独創といってよい.日本でこの

よう底独創的な研究が生まれることはめったになくそ

の意味でも今後の発展が大いに望まれる.現在同氏は

サンアンドレアス断層の年代とグリｰンランドの氷河堆

積物の年代測定を手がけているとのことである(池谷

1982)･ESR年代測定が多くの人々の関心と期待を集

めながらいまだ広く使われているとはいい難い現在

一番必要校のは更に実験をっみかさね適用できる範囲を

大幅に拡大することでありわれわれカミ目ざしている火

成岩のESR年代測定もその方向と一つと考えている.

図4-3

(･)ア線を照射した時のGe中心の信号強度の変化

(鱒).試料は200mg.○印は石英粒子をす'

りつぶした時のGe中心の信号強度の変化

(b)直線を外挿して総被曝線量を求めると迅60Krad,

82kradと求まる

��

剣

魯

卒

頃

｡○

国

(･)

一

��

��

5075100k｡三d

γ線照射量

��

↑400

�　

200子0100

���
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図4-4

石英のGe一中心のESR信号の強度変化

温度
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