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研究成果の概要（和文）：石英の格子欠陥等の物性物理学的な特性を電子スピン共鳴、熱ルミネッセンス測定によって
定量化し、それを地球表層における物質移動の指標として用いることを試みた。測定手法を確立した後、日本列島への
大気降下物、木津川現河床堆積物、黒部川現河床堆積物に応用した。大気降下物の年変動については、黄砂との相関が
みられる地域と見られない地域が見出された。河川堆積物については流下する地域の地質との相関がみられた。

研究成果の概要（英文）：Paramagnetic defects and thermoluminescence colors were examined in order to show 
that those phsical properties are useful as proxies of the transport of the sediment on the surface of 
the earth. After establishing the techniques to quantify those properties, quartz grains were examined in 
atmospheric depositions in Japanese Islands and in present sediment of Kizu and Kurobe rivers. The oxygen 
vacancies in quartz of atmospheric depositions are correlated with the number of Kosa days in Fukuoka and 
in Yonago, but not in Akita. The oxygen vacancies and TL colors in quartz are found to be correlated with 
the basement rocks of the river reaches, which is reasonable as sediments are usually formed by the 
weathering of the basement rocks of the river reaches.

研究分野：地球環境科学

キーワード： 電子スピン共鳴　熱ルミネッセンス　石英　起源　地球表層　常磁性格子欠陥
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様 式 Ｃ－１９、Ｆ－１９、Ｚ－１９（共通） 

１．研究開始当初の背景 

地球表層における堆積物の運搬は、大気循

環、河川の消長といった気候変動と直接関係す

るだけでなく、地域のテクトニクスやそれと関連

した河川争奪など、地球科学のさまざまな現象

を反映している。従って、そこにある物質（堆積

物）が、どのような地球科学的過程を反映して、

どこから運ばれてきたかを知ることは、こうした

過程を解明する上で、本質的に重要な情報を提

供することになる。 

申請者らは、電子スピン共鳴（ESR）測定によ

って定量される石英中の酸素空孔、X 線回折に

よって求められる結晶化度に注目し、これらが

石英の物質移動の指標として用いられる可能

性があることを示してきた。石英の酸素空孔に

生成する E1’中心の測定によって求められる花

崗岩中の石英の酸素空孔（結晶中の酸素原子

の欠損）が年代と相関があることを、申請者が

初めて報告した。この事実を基礎に風送塵の起

源が、石英の酸素空孔を用いて議論なされ、最

終氷期には現在とは異なり、中国東北部やシベ

リアから風送塵が供給されていたと提唱された。

これは、基盤岩が風化して風送塵の起源となる

地域の基盤岩の年代差を反映してこのような解

析が可能になったといえる。 

  

２．研究の目的 

本研究では、これらの手法を、最近の風送

塵の起源に対して応用すると共に、河川堆積

物に応用する。ここで、起源地からの物質の

混合で、河川の堆積物の特性を実際に説明

できるかどうかを確認することが重要な課題

となる。 

（１）すでに、有効な指標として用いられてきて

いるＥＳＲ測定による石英中の酸素空孔

量測定の高精度化 

（２）定性的な指標として有効であることの確認

ができているＴＬ（熱ルミネッセンス）発光

測定の定量化 

（３）予備的な結果が得られている、奈良県の

木津川の堆積物について上流から下流ま

で試料を分析し、上記の基礎的な研究に

よって有効と判断された指標を測定する。

起源地の試料の分析とあわせて、定量的

に混合割合を求めることを試みる。 

（４）別の河川として黒部川現河床堆積物につ

いて同様の研究を行い、比較検討を行

う。 

 

３．研究の方法 

（1）最近数十年の大気降下物について、酸素空

孔量を用いた起源地の解析を行い、以下の

河川堆積物との比較検討材料とする。 

(2)木津川の試料については、研究分担者高田

の写真撮影による予備的な研究により、青

色及び赤色の TL 発光を示す石英の粒の数

の比が上流から下流にかけて連続的に変化

していることが定性的にわかっている。これ

を、連携研究者蜷川が開発した 2 次元 TL イ

メージング装置を用いて定量的に測定する

方法を開発する。 

(3)河床物質の運搬過程が異なる河川としてより

河床勾配の大きい黒部川について、同様に

起源地候補の堆積物、また河川堆積物を採

取し、混合割合の解析、検討を行う。 

 

４．研究成果 

（１）石英純化の酸素空孔量測定への影響の評

価 

 中国、黄土高原の細粒堆積物を使用し、石英

抽出の各段階まで処理した試料について、

2.5kGy のガンマ線照射後、300℃で 15 分加熱し、

ESR 測定を行って酸素空孔量を求め、X 線回折

によって求めた石英含有量で規格化した。試料

処理段階に対する規格化した酸素空孔量は図 

１に示すように得られた。ここで、１未処理 ２酢

酸処理 ３クエン酸ナトリウムとハイドロサルファ

イドナトリウム混合駅処理 ４過酸化水所処理 

５ケイフッ化水素酸処理１日 ６ケイフッ化水素

酸処理３日 ７ケイフッ化水素酸処理７日 まで

をそれぞれ順に行ったものである。石英含有量

で規格化しているにもかかわらず、得られた酸

素空孔量に差異があり、少なくとも１日のケイフ

ッ化水素酸の処理まで石英の純化作業を行う

必要があることがわかった。 

 
図１ 試料処理の各段階ごとで得られた酸素空

孔量 



（２）日本列島大気降下物の解析 

1964 年から 2005 年の間の、福岡、米子、秋

田への 3 月及び６月の大気降下物の試料を気

象研究所から提供いただき、分析を進めた。こ

れは、各都市の気象台において、直径 0.5m の

円板への降下物を毎月採取したものである。試

料のうち、16μm 以下の粒径の石英について酸

素空孔量を求め、その年変化を求めたところ、3

月についての年変動は図２に示すように得られ

た。図には、全国１２３か所の気象台で観測され

たその月の黄砂観測日数の合計、またその都

市で観測された黄砂観測日日数を合わせて示

した。 

福岡と米子については、石英中の酸素空孔

量が多い年に黄砂観測日数も多くなっているの

に対し、秋田ではそのような傾向はみられず、

年々減少している傾向が見られた。福岡と米子

において、中国の砂漠の細粒堆積物が高い酸

素空孔量を持っていることと合わせて考えれば、

黄砂の観測日日数と相関があることは、3 月に

はダストが黄砂の成分が多いこと、すなわち中

国の砂漠起源の細粒堆積物が黄砂によって日

本に運ばれていることを示す。秋田については、

黄砂の観測日日数とは相関はないが、高い酸

素空孔量は中国の砂漠起源のダストが含まれ

ていることを示している。その値が減少している

ことは、中国におけるダストストームの頻度の減

少と関連している可能性が考えられる。本研究

によって、ダストの中国から日本列島への輸送

の様式が、日本列島内の場所によって異なって

いる可能性が示された。 

（３）木津川現河床堆積物に見られる ESR 信号 

奈良県・三重県・京都府を流下する木津川及

びその支流の現河床堆積物中の石英について、

酸素空孔量及びガンマ線照射による不純物中

心の信号の生成効率を測定し、その特徴を調

べた。  

2012 年 7 月及び 2013 年 7 月に、木津川流

域の 20 地点（図２に●で示す；木津川及びその

支流である川上川、服部川、室生川）で、砂サイ

ズの現河床堆積物を採取した。石英を抽出し、

400℃で 1 時間加熱して、自然の状態で生成し

ていた信号を消去した。照射後、各々の試料に

ついて、岡山理科大学総合機器センターの ESR

測定装置 JES-PX2300 を用いて測定を行った。 

不純物中心については、ガンマ線照射による

吸収線量に対する信号強度をとって、その原点

付近の傾き、すなわち信号のガンマ線に対する 

 

 
図２ (a)福岡(b)米子(c)秋田で採取された 3 月
の大気降下物中の石英の酸素空孔量の年変
化。黄砂の観測日日数と合わせて示した。 
 
生成効率を求めた。 

室生川の上流から下流にかけて、それぞれ

の不純物中心のガンマ線に対する生成効率、

及び酸素空孔量を試料採取地点に対して調べ

た。ばらつきはあるものの、上流から下流にか

けて、不純物中心の生成効率や酸素空孔量は、

比較的一定の値を示している。室生川の試料

は、すべての試料採取地点が室生火砕流流紋

岩分布域に位置しており、最上流部をのぞき、

流域の殆どが室生火砕流流紋岩分布域となっ

ているため、周辺からの堆積物の流入があって

も信号が変動しないことと対応していると考えら

れる。不純物中心の生成効率のばらつきは、1

σで  7-16% 、 酸素 空孔量で は少 し大 きく、 

17-24%であった。Al 中心信号の生成効率につ

いては、粒径の違いによる差異はほとんど認め

られないが、酸素空孔量では細粒試料の酸素 

 

b 

a 

c 



 

 

図３ 木津川及びその支流での試料採取地点 

 

空孔量が高い値を示している。これは粒径の細

かいものと粗いもので起源が異なることが関係

している可能性が考えられる。 

室生川において観測されたこのばらつきを、

現河床堆積物試料を測定した時の変動幅と考

えると、木津川本流の現河床堆積物については、

不純物中心の生成効率や酸素空孔量がこの範

囲を超えて数倍の範囲で変動していることがわ

かった。特徴の異なる現河床堆積物が混合す

ることによってこの変動が起きたと考えられる。 

川上川との合流点に向かって、Ti-Li、 Ti-H

中心の信号の生成効率、また最も粗い粒径を

除く酸素空孔量は減少している。この間で、木津

津川は片麻岩の地域から流れ出して領家花崗

岩の地域を流れている。一方、川上川との合流

点から服部川との合流点に向かっては、酸素空

孔量が増大している。この間に木津川は古琵琶

湖層群の非海成堆積物の地域を流れている。

服部川との合流後の 3 点については顕著な変

動の傾向は見られない。片麻岩や花崗岩など、

異なる複数の基盤岩を起源とする現河床堆積

物に花崗岩を起源とする現河床堆積物が混合

しているかどうか、あるいはさらに別の堆積物

が混合している、といった議論を行うためには、

今後、候補となる基盤岩、河床堆積物などをよ

り詳細に分析する必要がある。 

次に、合流による現河床堆積物の混合を定

量的に議論できるかどうかについて検討を行っ

た。もし、a という信号強度をもった堆積物と b 

という信号強度をもった堆積物が、x 及び 1－x

のそれぞれの割合で混合し、c という信号強度

になったとすれば、 

c = ax + b (1-x) 

表.1 ESR 信号強度より求められた木津川と支

流の堆積物の混合割合(%) A: 0.5-1mm, 

B: 0.25-0.5 mm, C: 0.075-0.25 mm 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

n.c. : not calculated 

n.m. : not measured 

という関係式が成り立つ。a，b，c の値を測定す

れば、x の値を求めることができる。結果を表１

粒径 

 A B C 

Al center 

木津川 29 -26 60 

川上川 71 126 40 

Ti-Li center 

木津川 11 7 28 

川上川 89 93 72 

Ti-H center 

木津川 60 -7 42 

川上川 40 107 58 

Oxygen vacancy 

木津川 6 -2 45 

川上川 94 102 55 

 
粒径 

 A B C 

Al center 

木津川 n.c. n.c. 110 

服部川 n.c. n.c. -10 

Ti-Li center 

木津川 5 n.m. 98 

服部川 95 n.m. 2 

Ti-H center 

木津川 -28 n.m. 91 

服部川 128 n.m. 9 

Oxygen vacancy 

木津川 124 -9 156 

服部川 -24 109 -56 



に示す。 

（４）黒部川現河床堆積物に見られる ESR 信号 

富山県を流下する黒部川及びその支流の現河

床堆積物中の石英について、酸素空孔量及び

TL（熱ルミネッセンス）発光色測定し、その特徴

を調べ、流路に沿った特徴の変化について考察

した。 

2012 年、 2013 年、及び 2014 年それぞれ 9

月に、黒部川流域の各地点（図4の●）で、砂サ

イズの現河床堆積物を採取した。石英を抽出し、

400℃で 1 時間加熱して、自然の状態で生成し

ていた信号を消去した。  

加熱した試料に対して 800Gy 及び 2.5ｋGy の

ガンマ線照射を行った。後者の試料について

300℃で 15 分加熱した後に室温で ESR 測定を

行った。800Gy の試料について、時間分解熱ル 

 

図 4 黒部川流域の地質図と試料採取地点 

 

図 5 時間分解熱ルミネッセンス分光測定の例 

 

ミネッセンス分光測定システムを用い、昇温速

度 0.5℃/s とした 400℃までの加熱の各温度で

分光測定を行った。この熱ルミネッセンス分光

測定の結果の一例を図 5 に示す。横軸に発光

波長、縦軸に温度を取り、色で発光の強度を示

している。220℃までの低温で 450nm 付近の青

色、630nm 付近の赤色の発光が見られ、330℃

付近の高温に赤色の発光が見られた。それぞ

れの発光領域のカウント数を合計することによ

り、TL 発光色を定量的に求めることに成功し

た。 

黒部川現河床堆積物及び流域の岩石から抽

出した石英について、測定を行い、河口からの

距離として流路にわたっての変化を調べた。大

まかには、両方の赤色発光は下流にいくに従っ

て減少するのに対して、青色発光が増加する傾

向にあった。低温青色発光量に対する高温赤

色発光量の比を、河口からの距離の関数として

示すと、上記の傾向を反映してこの比は上流で

高く、下流で低くなっている。流域の岩石につい

ても、上流の地域でこの比が高く、下流で低い

ことから、流域の岩石が風化して河川堆積物と

なり、川の流れで運ばれてくるとすれば大まか

にこの傾向を説明することができる。 
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