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ノレミネセンス顕微鏡鑑分光分析を利用した

岩石鰹鉱物の研究

塚本斉1)

1.ルミネセンス顕微鏡･分光分析とは何か

物質が各種の刺激(光,X線,粒子線,熱など)

を受けたときに発光する現象はルミネセンスと呼ば

れ,身近なところでは蛍光塗料や発光ダイオｰドな

どに広く利用されている.ノレミネセンスを分析すれ

ば物質中の電子状態について重要な情報を得ること

ができるが,これを地質学的研究に応用すると,徴

量物質の分析(蛍光X線分析),放射線の検出(シソ.

チレｰション計数管),被放射線量や不純物質の推

定(熱ルミネセンス)を行なうことができる.'

ルミネセンスは,与える刺激の種類により,光ル

ミネセンス,X線ルミネセンス,カソｰドルミネ

センス,エレクトロルミネセンス,熱ルミネセン

ス,化学ルミネセンスなどに分類される.これから

紹介するルミネセンス顕微鏡･分光分析分野で主に

利用されているのは,光ルミネセンス,X線ルミ

ネセンス,カソｰドルミネセンスの3種類である.

中でも地質学関連分野においてはカソｰドルミネセ

ンスが最も広く使われている.

カソｰドルミネセンス(以下CLと略す)は,物質

に電子線を照射したときに発生するルミネセンスで

ある(第1図).CLは物質中に含まれる元素の組成

や結晶に内在する構造欠陥を反映し,CL像として

光学頭徴鏡や電子顕微鏡により観察することができ

る.石灰岩中の石灰質膠結物質(方解石)の光学頭徴

鏡像とCL像を第2図に示す.CL像に示されてい

る方解石中の複雑な黒帯構造は,光学頭徴鏡像では

全く認識できない.また,電子顕微鏡の反射電子像

(組成像)でも平均原子番号差が小さいため認識でき

ないことが多い.このような黒帯構造を明らかにす

るためには従来EPMAの面分析が利用されてきた

が,分析やデｰタ処理に要する時間が膨大になるな

どの問題があった.

CLを利用したルミネセンス顕微鏡は,試料に特

別の前処理を行なうことなく通常の琢磨薄片を用い

て,元素組成や構造欠陥の差が視覚的に容易に認識

できる点に特徴がある.また分光結果を利用して,

不純物組成や構造欠陥の原因を明らかにすることも

できる.CL像の観察や分光分析により解明するこ

とができる地質学的事例として,Marsha11(1988)

やWa1ker&Bur1ey(1991)は,次のような項目を

挙げている.

①鉱物種の同定,

②砕屑性鉱物と自生鉱物の区別,

③鉱物の黒帯構造の解析,

④ファブリックの解析,

⑤続成過程で生じた組織･構造の解析,

⑥圧力溶解過程における空隙率減少の評価,
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策2図Pw1げCwm魚卵状石灰岩中の方解石による膠結作用(Miuer,J.,1988).a:透過光による光学頭徴鏡

像(単ニコル).blCL像,方解石内部の複雑た黒帯構造が明瞭に観察できる｡

⑦後背地解析,

⑧流体包有物と鉱物内部組織との関係の検討,

⑨同位体分析における前処理としての新鮮な鉱物

の分離.

筆者らは,ここ数年放射性廃棄物の地層処分に関す

る岩盤中の核種移行現象のための基礎研究として,

鉱物の放射線損傷(結晶の構造欠陥の一種)を利用し

た核種移行経路の解馴こ取組んできた.CLを利用

したルミネセンス顕微鏡･分光分析では,岩石全体

の組織･構造と鉱物の放射線損傷との対応関係が容

易に認識でき,EPMAによる元素分析を援用する

ことにより核種と放射線損傷との関係や移行経路を

明らかにすることができる.小論では,CLを利用

したルミネセンス顕微鏡･分光分析に関する概説を

行い,また今後期待される応用例について紹介する1

2.CLの原理

ルミネセンスは一般的に,物質中の電子が各種の

刺激により,基底状態から励起状態に遷移し,再び

基底状態に戻るときのエネルギｰ差が光として放出

されるために生ずる.ルミネセンスの発生メカニズ

ムなどの原理的な解説については,Ma㎡unin

(1979)やMache1eta1.(1991)に詳しいのでそれに

譲ることとし,ここではCLを地質学に応用する上

で必要となるノレミネセンスの波長特性や分光スペク

トル強度に影響を与える要因を論じることとする.

ルミネセンスに影響を与える要因として重要なもの

は,①結晶内に含まれる不純物質,②結晶に内在す
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る構造欠陥,③試料温度の3点である.

2.1結晶内に含まれる不純物質

結晶内に含まれる不純物元素のうち遷移金属元素

希土類元素･アクテニット元素などは,吸収エ

ネルギｰをルミネセンスとして発光するアクテペｰ

タｰ(aCtiVatOr),吸収エネルギｰをアクテペｰタｰ

に伝達するセソシダイザｰ(SenSitiZer),吸収エネ

ルギｰを主に熱エネルギｰとして放出しCLを抑制

するクエンチャｰ(quencher)として働くことが多

し･.

アクテペｰタｰは,励起エネルギｰを吸収し,主

に紫外～可視光領域のルミネセンスとして放出する

(第3-a図).ある結晶中でアクテペｰタｰとして

働く不純物元素は,酸素原子比が高いなど化学組成

上の特徴が一致する異種結晶中においても,一般に

アクテペｰタｰとして働く.アクテペｰタｰとして

働く不純物元素の配位は,ルミネセンスに大きな影

響は及ぼさない.例えば,希土類元素が発生するル

ミネセンスは内殻電子の励起に起因するため,配位

による外殻電子の状態の違いはほとんどルミネセン

スに影響しない.遷移金属元素が発生するルミネセ

ンスは外殻電子の励起に起因するため,配位の差に

より外殻電子の励起エネルギｰ準位に差が生じると

分光波長に僅かな差が生じるが,実際に観察される

色はほぼ同じであり肉眼では色の差は認識できない

ことが多い.

セソシダイザｰは,吸収エネルギｰを非励起状態

にある(潜在的た)アクテペｰタｰに伝達する(第3-

b図).セソシダイザｰが吸収エネルギｰを伝達す�
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第3図結晶内に含まれる不純物質の働きとルミネセンスの関係(Mache1etaI,1991を一部改変).

るエネルギｰ効率は最大で80%程度にも及び,数

ppmのセソシダイザｰが(潜在的な)アクテペｰタ

ｰを励起する例が報告されている.セソツタイザｰ

には,吸収エネルギｰのほとんどをアクテペｰタｰ

に受け渡しルミネセンスを発生したい元素の他に,

吸収エネルギｰの一部をルミネセンスとして発生す

る方解石中のセリウム(Ce3+)のような元素も存在

する.

アクテペｰタｰは吸収エネルギｰをルミネセンス

として直接放射するほかに,周辺部に存在する原子/

イオンにエネルギｰを伝達する場合もある.クエン

チャｰは,アクテペｰタｰが伝達したエネルギｰを

熱的エネルギｰとして消費あるいは赤外線領域のル

ミネセンスとして放射することにより(第3-c図),

アクテペｰタｰがルミネセンスを放射することを妨

げ,ルミネセンス強度の減少や無発光状態を生じさ

せる.

ルミネセンスの分光スペクトル強度は,励起エネ

ルギｰの強さと,アクテペｰタｰ･セソシダイザｰ

クエゾチャｰの濃度に主に支配されている.CL

においては,適当な加速電圧と電流密度を選択すれ

ば励起エネルギｰは十分な強さを持っている.した

がって,アクテペｰタｰ･セソシダイザｰ･クエン

チャｰの濃度が重要であり,特にアクテペｰタｰの

濃度がルミネセンスの発生要因として最も重要であ

る.

2.2結晶に内在する構造欠陥

結晶に内在する構造欠陥は,非化学量論組成,不

完全構造,不純物元素の3つに分類される.

非化学量論組成とは,結晶を構成する元素が局所

的に過剰もしくは不足している状態である.Bha11a

&White(1971)は,珪酸亜鉛鉱(w皿emite:Zn2Si04)

を加熱し局所的な亜鉛欠損欠陥を生じさせることに

より,CLカミ発生することを報告している.一般

に,酸素原子比の高い結晶(珪酸鉱物･珪酸塩鉱物

･炭酸塩鉱物など)では,酸素過剰欠陥と酸素欠損

欠陥が数多く存在し,珪酸鉱物や珪酸塩鉱物では紫

外領域のルミネセンスを発生させる例が報告されて

いる.

不完全構造のうちCLを発生するものとしては,

急速た結晶成長に伴って結晶内に持ち込まれた高密

度の転位構造,α線やγ線などの放射線による結晶

格子の乱れ(Smith&Stenstorm,1965など),結晶

に加えられた力学的歪(Sippe1&Spencer,1970だ

と)などが報告されている.

不純物元素は,一般に原子/イオン半径や価数な

どが異なるために結晶格子に盃を生じさせ,不完全

構造と同様にルミネセンスを発生させる例が報告さ

れている.

2.3試料温度

試料温度は,試料構成粒子の熱運動のエネルギｰ

の平均を示しており,格子振動の程度を示してい

る.試料温度が高くたるほど結晶の格子振動は激し

くなり,一般に分光スペクトルのS/Nが悪く,ピ

ｰクが鈍くなる傾向が認められる.極低温では,分

光スペクトルのS/Nが改善され,ピｰクが鋭くな

り長波長側へ移動する便向が認められる.

結晶に内在する構造欠陥に基づくルミネセンスの
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減衰時間は,極低温で著しく長くなる例が報告され

ている.例えば,石英の格子欠陥による青色ルミネ

センスの減衰時間は,室温では5-100μs程度であ

るが,液体窒素温度では最大1ms程度に長くなる

(Wa1ker&Bur1ey,1991).結晶の構造欠陥の各々

から放射されるルミネセンスの減衰時間が長くたれ

ぱ,各ルミネセンスの総和として観察されるCL強

度が増大する.このため,室温では観察できない石

英の構造欠陥に基づく青色ルミネセンスも,極低温

では十分に観察可能となる.また,珪酸鉱物や珪酸

塩鉱物のCL強度は,一般に極低温で増加すること

が報告されている.

○変化しやすいルミネセンス:石英のルミネセンス

は,室温で電子線を長時間(数秒～数10秒以上)照

射すると変化することが報告されている.Marsha11

(1988)は,この変化を電子線照射による結晶格子

の乱れ,照射点の温度上昇や熱ルミネセンスの影響

と推定している.Ra蛆seyereta1.(1989)は,この

変化は電子線照射による照射点の温度上昇(110℃

程度と推定)が原因ではなく,結晶格子を電子が乱

すことが原因としている.しかし,試料を液体窒素

温度に保持した場合,Ramseyereta1.(1989)と同

じ加速電圧･電流密度において電子線照射を行たっ

ても,ルミネセンスが変化しないことを筆者は地質

調査所のCL装置において確認している.少なくと

も,変化しやすいルミネセンスの観察及び分光分析

には,試料温度の上昇を避け,極低温で実験するこ

とが不可欠である.

3.カソｰドルミネセンス観察･分光装置

3.1CL装置の概要

CL装置は,電子線の照射源である電子銃によ

り,冷陰極型CL装置,熟陰極型CL装置,SEM/

EPMA型CL付属装置の3タイプに大別される.

現在,地質学的研究に使われているCL装置のほと

んどは冷陰極型であり,熱陰極型は幾つかの研究グ

ルｰプにより専用機として設計されたものが存在す

るだけである.SEM/EPMA型ではオプションと

してCL付属装置を装着している使用例が多く,

CLを主として研究している例は少ない.

1)冷陰極型CL装置は,地質学分野で最も普及

している型のCL装置であり,少なくとも2種類の

1994年2月号

第4図冷陰極型CL装置の外観図､試料マウント部に

真空チャンバｰが設けられ,右斜め上から電子

線が照射される構造となっている.

冷陰極型CL装置が市販されている.これらの製品

はいずれも,偏光鎮微鏡に電子線照射源を付属品と

して装着したCL装置である(第4図).偏光顕微鏡

の対物レンズを長焦点タイプに変更することによ

り,試料マウント部への真空チャンバｰ及び電子銃

の装着を可能にしている.真空チャンバｰ内は低真

空条件であり,試料に照射された電子線の電荷は真

空チャンバｰ内のガスにより運び去られる.冷陰極

型CL装置は,加速電圧5-15kV程度で使用され

ることが多く,炭酸塩鉱物など低加速電圧･低電流

密度で比較的明るいルミネセンスを発生する鉱物の

観察に向く.

冷陰極型CL装置の利点は,①取扱が容易である

こと,②光学頭徴鏡像とCL像の対比が容易である

こと,③試料を広く面的に観察することが容易であ

ることにある､その反面,①電流値が真空度に依存

しているため必ずしも安定しないこと,②電子線を

斜めから照射するために電子線密度にむらが生じ

CLの輝度にむらが生じること,③電子線を絞って

もビｰム径が数mm程度以上であり複雑な組織を

示す試料の分光分析が事実上不可能であることが,

欠点として挙げられる.

2)勲陰極型CL装置は,Geakeeta1(1972),

Zinkemage1(1978),飯島ほか(1983),Ramseyeret

aL(1989),Wa1ker&Bur1ey(1991)などの研究グル

ｰプにより開発された専用機器が存在するだげであ�
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る.熱陰極型CL装置は,CL像観察･写真撮影と

分光分析が独立あるいは並行して行えるように設計

されている.また,試料を液体ヘリウム温度や液体

窒素温度まで冷却できるクライオ装置が使用できる

機器も存在する.熱陰極型CL装置は,加速電圧

50kV以下と高加速電圧条件で使用が可能であり,

石英や長石などの肩加速電圧･高電流密度でないと

ルミネセンスを観察することのできない鉱物の研究

に向く.

熱陰極型CL装置の利点は,①専用装置として設

計されているため試料の面的た観察と分光分析が容

易に行えること,②電流値が安定していることが挙

げられる.その反面,①CL装置自体に開発的要素

が多く,②製作費も一般に高いことが,欠点として

挙げられる.

3)SEM/EPMA型CL付属装置は,SEMや

EPMAの電子銃を電子線源とし,光電子増倍管や

分光装置を付属品として装着することにより,CL

の観察や分光を行なうものである.SEMや

EPMAに装着できるCL用の光電子増倍管や分光

装置は,装置製作会社や関連合杜により市販されて

いる.この型の電子銃は,熱陰極型の電子銃と原理

的に同一のものであり,CLの観察可能条件も一般

的には同じである.

SEM/EPMA型CL付属装置の利点は,①微弱

なCLを増幅することによりCLの観察を可能にし

ていること,②二次電子像や反射電子像との対比が

容易であること,③試料をμm単位で点分析をする

事が可能であることである1しかし,一般に光電子

増倍管を利用するためフィルタｰなどを使わない限

りCL像として白黒画像しか得られないことが欠点

として挙げられる.

Kitamuraeta1.(1992)は,SEM/EPMA型CL

付属装置として,分光装置と画像処理装置を組み合

わ竜た新しい走査型CL顕微鏡システムを提案して

いる.このシステムはSEMの電子光学系を基本的

に使用し,電子線の走査位置と分光分析の同期を取

り,画像プロセッサｰによる画像処理を行なうこと

によって,合成疑似カラｰによるCLの面的なイメ

ｰジの再構成を行なうことが可能である.最近の画

像処理技術の導入により,フィノレタｰを使うことな

くカラｰCL像の観察を行える点で画期的なシステ

ムである.
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件

⑧

⑧

一120_100-80-60_40-200+20

温度(℃)

第5図石英のCLの相対強度と温度との関係(Hanusiak

&White,1975を一部改変).

3.2地質調査所のCL装置の概要

地質試料のうち,CL強度が強い炭酸塩鉱物など

.は冷陰極型CL装置により観察可能であるが,珪酸

鉱物や珪酸塩鉱物など(石英や長石だと)のように

CL強度が一般に微弱な試料においては勲陰極型や

SEM/EPMA型の電子銃を用いたCL装置による

観察や分析カミ不可欠となる.地質調査所で開発中の

CL装置は,SEM/EPMA型CL付属装置の一種で

あり,既存の電子顕微鏡を改造することにより,専

用のCL装置としたものである.

本装置の特徴は,①SEMの光学頭徴鏡ユニット

の改造によりCL像の直接観察を可能にしたこと,

②冷却タイプの超高感度カラｰCCDカメラによる

低照度のCL像の直接取り込みが可能なこと,③近

紫外･可視光･近赤外領域の3チャンネルの分光

装置を持つこと,④薄片試料を液体窒素温度まで冷

却することが可能な冷却ステｰジを持つことである.

電子顕微鏡付属の光学頭徴鏡ユニットを改造する

ことにより,CL像を実効倍率100倍程度の像とし

て観察することができる.また,冷却タイプの超高

感度カラｰCCDカメラを接眼レンズマウント部に

装着することにより,CL像を画像処理コンピュｰ

タｰに直接取り込み,画像デｰタの定量的評価や,

画像合成によるCL像の面的な再構成もできる.

CLの分光分析の対象領域は,紫外領域から赤外

領域の広範囲にわたり,領域や目的により必要とさ

れる波長分解能が異なる.また,ある種の鉱物,例

地質ニュｰス474号�
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えば石英では,室温で電子線を数秒～数10秒間照

射することによりルミネセンスが変化することも報

告されており,分光分析に要する時間の短縮化を計

る必要がある.本装置は,鉱物のルミネセンスを正

確に分光分析するために,分光領域を分割し多チャ

ンネルで迅速に分光できるように設計されている.

○冷却ステｰジ(クライ才装置):珪酸鉱物や珪酸塩

鉱物のCL強度は,一般に低温で増加する.例えば,

Hanusiak&White(1975)は,珪酸鉱物である石英

を対象にCL強度と温度の関係を論じ,一80℃以下

の低温では室温と比べてCL強度が1,300倍程度に

なることを示した(第5図).また,低温では分光

スペクトノレのS/Nが改善され,ピｰクが鋭くなる

ことが報告されており,低温条件におけるCLの観

察および分光分析は定性･定量分析技術として重要

である.

地質調査所で試作した電子顕微鏡用冷却ステｰジ

は,通常の薄片試料1枚を液体窒素温度まで冷却

できる.従来,SEM/EPMA用冷却ステｰジは,

高さ10mm直径10mm程度の試料を液体ヘリウム

もしくは液体窒素温度まで冷却するものであった.

今回開発した冷却ステｰジは,温度こそ液体窒素温

度までであるが,通常の薄片試料をそのまま液体窒

素温度まで冷却可能な点に特徴がある.分析可能範

囲は･電子顕微鏡(日本電子製:JSM-35C)の試料

ステｰジ可動範囲の制約から15mmx25mmであ

るが,この制約がなければ薄片試料の全面が分析可

能である.冷却ステｰジの構造は,薄片試料の下に

液体窒素の溜りを造り,そこに液体窒素を試料室外

から直接に送り込むことにより冷却を行い,液体窒

素の搬送量の制限とセラミックヒｰタｰの併用によ

り温度制御を行なう.

液体窒素温度におけるCL像を観察したところ,

室温では観察できない珪酸鉱物や珪酸塩鉱物のCL

像が炭酸塩鉱物よりやや弱い程度のルミネセンス強

度で観察することができた.分光分析においては,

分光スペクトルのS/Nが向上し,ピｰクが鋭くな

ることも確認された.また,Ramseyereta1.

(1989)が報告したような室温条件における石英の

CLの急速な変化は,液体窒素温度てば短時問では

生じないことが確認された.

4.ClLの地質学的応用

本章では,CLを利用したルミネセンス顕微鏡･

分光分析の地質学的応用例について個別の課題を例

に挙げていくが,全体を概観する場合にはMarsha11

(1988)の地質学的応用についての概説や,Mi11er

(1988)の堆積岩岩石学的応用についての解説を参

考にされたい.

4-1炭酸塩鉱物及び炭酸塩岩の研究とその応用

炭酸塩鉱物は,地質学的試料として最も研究が進

んでいる鉱物の1つである.炭酸塩鉱物がCLを発

生する事実については19世紀中頃には既に報告さ

れており,1920年代には固体物理学者による実験

的デｰタも提出されている.しかし,地質学者が炭

酸塩岩の岩石学的研究にCLを利用し始めたのは

1960年代に入ってからである(Long&Agre11.

���浩����瑯����卩灰���癥爬

1965).1970年代には,方解石の黒帯構造の研究か

ら,炭酸塩岩の堆積岩岩石学的研究方法としてセメ

ントストラティグラフィｰ(cementstrati駆aphy,

膠結物層序学と訳せるが未だ定着した訳語はない)

と呼ばれる研究手法が確立し(Freeman,1971;

Meyers,1974),冷陰極型CL装置の市販と相まっ

てCLは地質学分野でも利用されるようになった.

1980年代以降には,CLを利用するルミネセンス顕

微鏡･分光分析は,炭酸塩岩のファブリック解析や

鉱物学的情報から岩石学的特徴や続成作用を明らか

にするために一般的に使用されるようにたってきて

㌧･る.

炭酸塩鉱物のCLは,主として結晶内の不純物質

(アクテペｰタｰ,クエンチャｰ,セソシダイザｰ)

に対応して変化する.結晶内の不純物質は結晶成長

過程における周辺部の環境条件を反映しており,

CL像として認識される炭酸塩鉱物の黒帯構造は結

晶成長のパタｰンを反映したものである(第2図).

炭酸塩鉱物のCL像から結晶成長バタｰンを解明

し,その化学組成や同位体組成と併せて結晶の成長

過程や履歴を解析することは,炭酸塩岩の続成過程

の研究として最も精力的に研究が進められている分

野である.

炭酸塩鉱物(方解石や苦灰石)においては,アクテ

ペｰタｰとしてマソガソ(Mn2+)が,クエンチャｰ

として鉄(Fe2+)が最も重要な物質である.Mache1
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1◎9Fe(PPm)

方解石･苦灰石中の[Feコｰ[Mnコ濃度とCL強度の関係(Mache1eta1.,1991).

編纂図.太い実線で囲まれた領域ではルミネセンスの発生が報告されている･

スが確認されず,無発光状態であることが報告されている領域である､

ネセソス,D:鈍いルミネセンス,N:無発光状態.b:Mache1etal.(1991)による解釈とそのまとめ.

㈳�

5◎9ドe(PPrn)

a:各論文の生デｰタの

斜線部は,ルミネセソ

図中の略号は,B:明るいルミ

etaL(1991)が編集レた〔Feコｰ[Mnコ濃度とCL強

度の関係を第6図に示すが,両者の濃度とCL強度

との関係は実際にはもう少し複雑である.Mache1

(1985),Mason(1987),Hemmingeta1.(1989)は,

[Feコ/[MnコとCL強度の関係を論じている.

Barkereta1.(1991)は,[Feコ/[MnコではCL強度と

の関係を説明できないとして,([Mnコｰ[Feコ)/

([Mnコ十[Feコ)とCL強度の関係を論じている.こ

の問題を解決するためには,炭酸塩鉱物のルミネセ

ンスに関するより基礎的た研究の進展が必要である.

○セメントストラティグラフィｰ:石油探査･資源

量評価のために,炭酸塩岩の空隙を充填する膠結物

資(セメント)に関して,膠結時期･膠結作用の原因

膠結作用中の地下水の組成や環境条件･古水理

地質学的システムの研究を行なうことの重要性は現

在では一般に認められている.この研究方法はセメ

ントストラティグラフィｰと呼ばれ,最初Evamy

(1969)の石灰質膠結物質(方解石や苦灰石)の黒帯

構造の研究により導入され,Free㎜an(1971)や

Meyers(1974)により確立されたものである.炭酸

塩岩の堆積岩岩石学的研究方法としてのセメントス

トラティグラフィｰ,その応用としての炭酸塩岩の

ファブリック解析や続成作用に関する研究は,CL

装置の市販とともに一般化し,数多くの論文が報告

されている.セメントストラティグラフィｰに関し

ては,Meyers(1991)が概説を行なっているので,

興味のある方には一読をお奨めする.

4.2砂岩の堆積学的研究及びその後背地解析

砂岩のルミネセンス顕微鏡･分光分析を行なう上

で,最も重要な基本概念は次のように要約される一

r続成過程で形成される自生鉱物は,化学組成が砕

屑性鉱物粒子と同じであっても,結晶の成長速度が

遅く結晶内部の構造欠陥が少ないため,そのCL強

度は砕屑性鉱物粒子と比べて微弱であるか全く観察

できないことが多い｣.

Owen(1991)は,CLを応用Lた砂岩の堆積岩岩

石学的研究を,①砕屑性鉱物粒子と自生鉱物のCL

の違いを利用した続成過程の研究,②未成熟かつ多

地質ニュｰス474号�
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様な砕屑性鉱物粒子を含む砂岩のモｰド分析,③砕

屑性鉱物粒子をCLによって分類し後背地解析に利

用する研究の3つに大別している.以下にこの分

類に基づき具体例を挙げていく.

1)Sippe1(1968)は,石英の砕屑性粒子とその二

次成長組織のCLを比較し,二次成長組織がほとん

どCLを発生しないことを明らかにした.

House㎞echt(1984.1991)は,砕屑性粒子と膠結物

質とのCLの差を利用して,圧力溶解過程における

空隙率減少と膠結作用の評価を行なった.Ruppert

eta1.(1985)は,石炭層中に含まれる石英の微細粒

子が自生鉱物であることを,石英の砕屑性粒子と自

生鉱物粒子のCLの差から明らかにした.また,長

石についても同様な研究がなされている.

2)モｰド分析を行なう上でCL装置を使用する

利点は,通常の光学頭徴鏡観察では見過ごされやす

い微細た鉱物であっても,その鉱物が周辺部と異な

ったCLを発生していれば容易に認識できる点にあ

る.しかし,CLによる鉱物の同定は困難が伴うた

め,この分野における研究例は非常に少ない.

3)Zinkemage1(1978)は,花嵩岩,変成岩,堆

積岩などの様々た産状を示す石英のCLを分光分析

し,母岩との関係をまとめ(第7図),石英のCLが

後背地解析に利用可能であることを示した､Mat-

ter&Ramseyer(1985)は,石英のCLを利用した

後背地解析や砂岩のファブリック解析について概説

している.また,Ramseyereta1.(1988),

Ramseyer&Mu11is(1990),Pemyeta1.(1992)によ

る一連の研究は,石英の化学組成とCLの関係に注

目し,α一石英のCLの差がSi4+を置換したA13+,

Li+,Na+などの陽イオンによることを示した･し

かし,石英中の徴量成分がどのような地質学的条件

を反映しているのか,現在のところよく解っておら

ず,直接には後背地解析には利用できない.

砕屑性鉱物粒子が発生するCLからその後背地を

推定する試みは,現在のところ部分的にしか成功し

ていない.これは地質学的試料の多くが複雑な化学

組成を持ち,ノレミネセンスに影響する様戊な不純物

質(アクテペｰタｰ,クエンチャｰ,セソシダイザ

ｰ)の相互関係などに関する研究が進んでいないた

めである.砂岩の後背地解析にCLが利用できるよ

うにたるには,今後の研究の更なる進展が必要であ

る1
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第7図石英の産状とそのCLとの関係(Zinkemage1.

1978を一部改変).

4.3流体包有物の研究

流体包有物の形態･生成条件･化学組成などを研

究する上で,流体包有物を内包する鉱物のドメイン

構造を正確に把握する必要がある.しかし,複雑な

変形作用を被った岩石･鉱物中には,光学頭徴鏡で

は認識不可能な同種の鉱物により光学的にほとんど

連続して充填された癒合割れ目(hea1edfracture)が

存在することが予想される.Sprunt&Nur(1979)

は花闇岩のCL像の観察から,光学頭徴鏡では認識

不可能な石英の癒合割れ目がCL像により明示され

ることを示した.石英中の癒合割れ目が周辺部の石

英と異なったCLを発生する理由は,光学的には連

続して充填されていても,もとの石英と充填した石

英ではその生成環境や成長速度が異なるためである

とされる.現在では,流体包有物を研究する上で,

流体包有物を内包する鉱物のドメイン構造を光学頭

徴鏡像とCL像を併用して把握する研究方法は一般

化しつつある(例えば,Boirsoneta1.,1992など).

4.4放射線損傷の研究

鉱物が周辺部に存在する放射性鉱物から放射され

た放射線(鉱物粒子に与える影響としてはα線とγ

線の影響が大きい)により,その結晶構造を乱され

る現象を放射線撮陽と呼ぶ.Smith&Stenstrom

(1965)は,石英中に含まれるジルコンの周辺部に�
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第8図東濃ウラン鉱床中の石英粒子.a:透過光による光学頭徴鏡像(単ニコル).h:CL像,石英粒子の周辺

部の変色域カミ放射線による損傷を被った領域.微細た割れ目の中まで放射性核種が移動し,周辺都に

放射線撮陽を与えている.ウラン鉱床試料は動力炉･核燃料開発事業団中部事業所の提供による.

(写真:筑波大学小室光世氏の提供による)

CLの変色域が生じていることを示した.Owen

(1988)は石英粒子中に含まれるジルコンの周辺部

のCLの変色域が同心円状構造を持つことに注目

し,これらの同心円状構造が放射壊変系列で放出さ

れるα線のエネルギｰ差に一致することを示した･

Meuniereta1.(1990)は,堆積性ウラン鉱床中の石

英粒子のCL像から,続成過程における放射性鉱物

の移動や定着などの現象を明らかにした.C1oze1et

a1.(1992)は,ウラン鉱床中の鉱物の放射線損傷を

ESRとCLを用いて調査し,ウランの二次的移動

･濃集過程の解析の手段として有効であることを

示した.

地質調査所のCL装置は,花開岩や堆積性ウラン

鉱床中の石英粒子のα線被爆量とCL変色域を定量

化し,ウランなどの放射性核種の移行現象の解明を

目標としている(第8図).その研究の一環として,

小室はか(1993)では,花嵩岩中のジルコンやモナ

ズ石と接している石英粒子のα線被爆量とCL変色

域との関係を論じている.

5.ルミネセンス顕微鏡｡分光分析の将来

日本の地質学関連分野においては,CLを利用し

たルミネセンス顕微鏡･分光分析は未だ一般的なも

のとはなっていない.これはCLを利用したルミネ

センス顕微鏡･分光分析が,まず炭酸塩鉱物及び炭

酸塩岩の研究分野に取り入れられたことと密接に関

連している.炭酸塩鉱物のCLに関しては,炭酸塩

鉱物が低加速電圧･低電流密度で十分なCL強度を

発生し観察が容易であり,その堆積学的研究を通し

て石油探査･資源量評価に寄与するなど実用的価値

も高いという特徴がある.しかし,日本には石油貯

留岩であるような炭酸塩岩層は存在せず,炭酸塩岩

の堆積岩岩石学もそれほど盛んではない.その結

果,ルミネセンス顕微鏡･分光分析の導入が遅れ

た.

近年,CL装置の改良が進み,多くの鉱物に十分

なCL強度を発生させることが可能なCL装置が簡

便に利用できるようにたってきた.炭酸塩鉱物と比

較すると極めて微弱なCL強度しか発生せず,現状

では学衛的興味しか持ちえない鉱物や地質学的試料

に関しても,新しいCL装置を利用することにより

CL研究が進展することが期待される.

ルミネセンス顕微鏡･分光分析を利用した研究の

今後の動向として注目されるのは,ルミネセンスを

利用した単なる定性的観察や岩石学的記載(におけ

る付属的な記述)に留まらず,分光分析による定量

的記載へと向かう方向性にある.ルミネセンスの色

彩表現として,これまでは研究者による独自の経験

的た表現がなされてきたが,今後は波長と分光強度

という定量的記載へと向かい,実験条件の記載など

についても整備されてゆくことになると思われる.

また,ルミネセンス顕微鏡･分光分析はこれまで堆

積岩岩石学を中心に利用されてきたが,近年構造地
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質学分野に利用される例(例えば,Kanaori,1987;

金折･矢入,1990;Shimamotoeta1.1991)が増加

していることも注目される.
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