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リウムガラス，鉛ガラスは中国製であることが分かって
１．はじめに

いる。一方，カリガラスはアジア特有のガラスであるが！

1 . 1背景

ガラスは西アジアに起源があり，西洋と東洋の海上交

易路，いわゆる‘‘海のシルクロード”により東方へと運

ばれ，インド，東南アジアを経て中国，朝鮮半島，日本

といった東アジア地域へもたらされたとされ患(Lee:

2009)。西アジア地域におけるガラス生産では近隣地域

より得られる原料を用いたため，ガラスの化学組成は製

どこで製造されていたのかは明らかになっていない。古

墳時代になると弥生時代に全盛をきわ坊たカリガラスは

衰退し，ソーダ石灰ガラス（Na20-CaO-SiO2）やＡ１20：

を多く含むアルミナソーダ石灰ガラス(Na20-A1203-
CaO-SiO2)が流通するようにな患。ソーダ石灰ガラス

は西アジアからヨーロッパで発展したガラスであり，ア

ルミナソーダ石灰ガラスは南アジア（インド）から東南

アジアが起源と考えられており，アフリカから日本に渡

る広い範囲で見つかっており，色調も様々である（肥塚：

1996,1997,2009)｡

東アジアにおける古代ガラス研究は，その化学組成の

複雑さゆえに西アジア地域に比べ後発で,特に日本と東

南アジアをつなぐ交易ルートは古代ガラスの化学組成か
らはまだ実証されていない。

造された地域や時代の違いを反映しやすい。 しかし日本

をはじめとする東アジアのガラス生産では，一からガラ

スを作るのではなく，ガラスの原料塊を輸入して再溶融

している場合も少なくない。

日本にガラスが伝わったのは弥生時代とする説が一般

的で，日本国内で原料からの一次生産も含砂たガラスの

製造がされるのは，７世紀の終わりごろになってからで
ある。そのた砂，弥生時代や古墳時代の古代ガラスの化

学組成は非常に複雑化する（肥塚:1996,1997,2009)。

弥生時代前期末から中期（紀元前２世紀頃）の九州北
部の遺跡では鉛バリウムガラス(PbO-BaO-SiO2)の出

1.2小田良古墳出土の黄線色ガラスビーズ
お だ ら

今回，分析対象とした熊本県小田良古墳出土のガラス
ピーズ４点（写真l)に関しては，すでに鉛同位体比測

定が行われている。その結果，これらのガラスピーズに＋が報告されている。 弥生時代中期から後期にかけては

多数の遺跡から鉛バリウムガラス，鉛ガラス(PbO-

SiO2),カリガラス(K20-SiO2)が出土しており，鉛（

使われてい る鉛の産地は東アジアではなく， 東南アジア

2009)。さら領域であ葛ことが推定されている（魯ら
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冷却素子により低温(35｡C)に保たれる。加えて測定

室を真空とし，検出器窓材を一般的な金属Beから高分

子膜(MOXTEK製,AP３po lymerw indow)に変更

したことで，ＮａやＭｇといった軽元素の分析が可能と

なっている。本装置はこれらの特長により，同種の可搬

型装置として世界最高レベルの感度を有している（菊川

ら:2009)。今回は，白色Ｘ線励起モードでは管電圧と

管電流を４０kV,0.25mAまたは６kV,１.５０mAの条

件に設定した。また，単色Ｘ線励起モードでは４０kV,

1.00mAの条件に設定した。ただし，測定時間はいず

れも２００秒(Livetime)で,Deadtime"i３0%以下に

なるよう管電流を自動調整している。測定した蛍光Ｘ

線スペクトルから，検量線法を用いて各元素の酸化物換

算濃度を算出した。検量線用の標準試料には，認証値が

与えられている標準ガラス(Nat iona l l ns t i tu teof

StandardsandTesting製BreitlanderEichproben

andLabormaterialGmbH製）およびICP-AESによ

る定量化を行った合成ガラスを用いた。ただし,Na,K

に関しては，実際には表面の腐食の影響を顕著に受けて

しまう元素であるため，参考値に留めたい。本報では

Na2０の濃度はガラスの詳細な特性化には用いておらず，

分類に大きな問題はないと考えている。なお，本研究室

では同装置を用いてこれまで遺跡から出土した数多くの

古代ガラスの分析を行っており，非破壊でも注意深く分

析すれば，十分な精度で分析値が得られることを実証し

準》も）》〉簿｝
写真１小田良占墳出土の不透明黄緑色ガラスビーズ４点

Photo lPho tosoffou rye l l owg reeng l a s sbeadsexcava ted
fromOdarabur ia lmoundinKumamoto

に韓国の武寧王陵から出土したガラスビーズも同様の傾

向を示していたと報告されている。

本研究ではまず鉛同位体比の分析が行われた小田良古

墳出土のガラスビーズについて化学組成分析を行い，そ

の化学組成の特徴からその起源を明らかにすることを目

的とした。さらに，その上で他の熊本県内の古墳より出

土したガラス１００余点についても同様に特性化を行い，

小田良古墳出土のガラスビーズとの対比から，より詳細

な位置づけを進め，その起源について考察した。将来の

目標として，日本の古墳出土ガラスの分析を通して，最

終的には日本と東南アジアを結ぶ“海のシルクロード”

を実証することを目指して研究を進めたい。

２．実験

2.1分析装置および分析条件

2.1.1ポータブル蛍光Ｘ線分析装置

本研究で用いた装置は，ポータブル蛍光Ｘ線分析装

置OURSTEX lOOFA- IV (写真２)で，東京理科大学

理学部中井研究室がOURSTEX(株）と共同で開発を

進めている装置である。Ｘ線源としてPd管球を用いて

おり，管球から生じたＸ線をそのまま試料に照射して

測定を行う“白色Ｘ線励起モード”の他に，管球から

のＸ線を湾曲結晶グラファイトモノクロメータにより

単色化してから試料に照射する‘‘単色ｘ線励起モード，’

による測定が選択可能である。単色Ｘ線は重元素の励

起効率がよく，バックグラウンドの低い蛍光ｘ線スペ

クトルが得られる。これに対して白色Ｘ線はSi､Ca

といった軽元素の励起効率が良く，また単色Ｘ線では

励起できないSnなどの重元素の分析にも用いられる。
これらの２モードを使い分けることで，試料中に含まれ

る元素を幅広くかつ高感度に分析することが可能となる。

さらに検出器としてSDDを用いており，内蔵のペルチェ

ている(Katoetal . :2009,2010,Tantrakarnetal

肉哩堅里菖… ,園罰錨竺 ﾚ

写真２ポータブルXRF全体 ‘ f ﾃ真
Photo２PhotoofportableX-rayfluorescencespectrometer
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衣１分析試料のリスト

Tab le l L i s to fana l y zedsamp les

出上遺跡 時代 試料数

小田良古墳

江田船山古墳

l'il越古墳

北岡横穴群

人坊占墳

馬出古墳（第１号石棺）

馬出古墳（石室）
小路古墳

ヲスギ遺跡

５世紀中

５枇紀後半６世紀前半

5世紀末あるいは６世紀初

６世紀後半～７世紀？

６世紀前半

剛

胆
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岨

８

岨

９

４

８

く熊本県の遺跡から出土した古墳時代と弥生時代のガラ

スビーズや勾玉１００点あまりについても分析を行い，特

性化を行った。分析した試料を表ｌと付録ｌに，出土し

た古墳の位置関係を図ｌにまとめた。試料写真は付録２

に示した。古墳時代後期中葉

古墳時代後期

弥生時代後期
3．結果と考察

3.1小田良古墳の黄緑色ガラスビーズ

3.1 .1黄色着色剤

小田良古墳の黄緑色ガラスビーズの蛍光Ｘ線スペク

トルを図２に示す。なお，４つの試料（付録２:10g

014-017)で有意な差は見られなかったため，これら４

点のデータを平均化したものを示した。スペクトルより，

特徴的なPb(LcM:10.552keV)とSn(K(M:25.271
keV)のピークが見られることから，ガラスの黄色着色

剤としてPb-Sn系の黄色顔料(PbSnO3,Pb2SnO!など）

が添加されていたことが分かった。黄色顔料にはPb-Sn

系の他にPb - S b系 ( P b 2 S b 2 0 7 ) , P b - S b - S n系

(Pb2SbSnO65)などがある(Hradiletal.:2007)｡黄色

顔料は顔料としての用途のほかに，古くよりメソポタミ

アでガラスの黄色着色剤として用いられてきた

(LilyquistandBrill:1993)｡この黄色顔料に着目し，

他の古墳から出土した黄色系の試料と比較を行った。江

2009)

2.1.2ポータブルラマン分光分析装置

ボータブルラマン分光分析装置として,B&WTEK

Inc.製のMiniRam(写真３)を顔料の同定に用いた。

光源として赤色レーザー（波長７８５nm),検出器とし

てCCDを備え，レーザーの出力は最人３００mWで１００

段階で調節可能である。本装置は測定へ､ソド部分を顕微

鏡ユニット（最大倍率４０倍）に接続することができ，

これにより微細領域の分析も可能となる。

2 . 2分析試料

まず熊本県立装飾古墳館所蔵の熊本県小田良古墳出土

の黄緑色ガラスビーズ４点を分析対象とした。前述のと

おり，これら４点の黄緑色ガラスビーズは鉛同位体比測

定が行われている。次に，さらに対象を拡大して，同じ
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田船山古墳からの採集資料である黄緑色の試料 (付録２ 黄色顔料は同一起源のものであった可能性が高いことが

分かった。

しかし，先述のようにこの顔料のPb/Sn比は化学量

論比を満たさないた坊，組成情報だけでは黄色顔料がど

ういった種類なのかを同定することはできない。そこで，

ポータブルラマン分光分析装置を用いてこれらのガラス

109004)と比較した結果を図３に示す。同様にPbと

Snのピークが見られ，同種のPb-Sn系の黄色顔料を用

いていた可能性が高い。さらに国越古墳出土の黄色ガラ

ス２点（付録２:109030,109049)を平均化したもの

と，緑色ガラス５点（付録２:10g033,109037-040)を

平均化したものとを比較した結果を図４に示す。こちら

も特徴的なPbとSnのピークが見られることから，同

様にPb-Sn系の黄色顔料が添加されていたものと考え

られる。さらに黄緑色と緑色の試料では，黄色に比べ

Cu(KEM:8.048keV)が強く検出された。これは，黄

緑色や緑色のガラスビーズでは,Pb-Sn系顔料による

黄色にCu2+で青味を加えて緑色を帯びさせて，色調を

調節していたためであると考えられる。黄緑色と緑色の

ガラスビーズについて，黄色顔料に由来するPbと青色

の発色原因であ署Cuの濃度比（酸化物換算）をとって

みると，黄緑色では質量比でCuO/PbO-０.３,緑色で

はCuO/PbO-0.6となった。これより,Cuの添加量を

変えて色味を調節していたものと推定される。

以上より，黄色系のガラスビーズではいずれもPb-Sn

系の黄色顔料を着色剤として用いていた可能性が高いこ

とが示された。しかしPb - S n系の黄色顔料には

Pb2SnO4,PbSnO3といったいくつかの種類が存在す葛

が，これらはいずれも天然で得られるものではなく，合

成顔料である。つまりPbとSnの鉱石から得られた原

料を混和，加熱焼成して作られた人工の顔料であり，

PbとSnの量的比率は必ずしも組成式の化学量論比ど

おりにはならない。このことを逆手に取れば,PbとSn

の量的比率が，製造過程での混合比や原料の種類といっ

た“レシピ”の違いを反映していると考えることができ

る。よって,PbとSnの濃度比から，これらの黄色系

ガラスビーズに添加されたPb-Sn系顔料が同一の起源

であるかどうかを判断することができる。そこで，すべ

ての黄色系ガラスビーズ計２1点のSnO2とPbOの含有

量をプロットしたものを図５に示した。同一起源のPb-

Sn系の黄色顔料が用いられているとすれば，そのSnO2

/PbOは一定で，プロットは１直線上にのるはずであ患。

図５から分かるように,SnOzとPbOは良い正の相関性
を示しており．これらのガラスビーズに用いられていた

ビーズに使われた黄色顔料の同定を試みた。 分析に用い

た試料は小田良古墳出土の４つの不透明黄緑色ガラスビー

ズ（付録２:lOgO14-017),大坊古墳の緑色ガラスビー

ズ２点（付録２:10039047,10039049),国越古墳の緑

色ガラスピーズ，小路古墳の黄色ガラスビーズである。

いずれもラマン分光分析装置に取り付けた顕微鏡で黄色

顔料と思われる黄色粒子を確認することができ，その部

分のラマンスペクトルを測定した。特に国越古墳出土の

緑色ガラスビーズでは，黄色顔料の塊が溶け残っている

ものが確認された。

この黄色顔料部分は肉眼でも見ることができ，デジタ

ル顕微鏡(KEYENCEVHX-200)では写真４に示すよ

うに，粒子状の結晶を観察することができた。小田良古

墳のビーズ（付録２:109016)のラマン分光分析の結

果を図６に示す。ラマンスペクトルより，用いられてい

た着色剤は黄色顔料PbSnO3であることが分かった。ラ

マンスペクトルを測定したいずれの試料からも黄色顔料

PbSnO3を同定することができ,XRFにより得られた

組成情報を裏付け墨ものとなった。その他の測定結果は

付録３に載せた。これらの結果は，図５およびのラマン

スペクトルの類似性を加味すると，これらの黄色系ビー

ズが同一の起源で作られた黄色顔料PbSnO3であること

を強く示唆している。

3.1.2主成分組成

小田良古墳出ｔ黄緑色ガラスの主成分組成は，分析し

た４点の平均値として,Si0267.62%,Na209.57%,

CaO2.49%,Al2038.99%,K202.77%,MgO0.16%で

あり，いわゆるアルミナソーダ石灰ガラス(Na２０-

A1203-CaO-SiO2系）であった。ガラスは主原料である

シリカ(SiO2)に融剤としてアルカリ分を加える。小田

良古墳出土黄緑色ガラスはMgO含有量が非常に低いこ

とから，ソーダ源は植物灰ではなく鉱物から採取したも

のであることが分かった、
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融剤として鉱物を用いたアルミナソーダ石灰ガラスは

地中海地域や中東では非常に珍しいが，南アジアや東南
アジアを起源とし，アフリカから日本に至る東アジアで

ダ石灰ガラスに属しており,Agを検出した。

3.2.2ガラスの融剤

続いて，融剤の原料に着目して組成特性化を行った。

融剤の原料としては天然鉱物資源を用いる場合と植物灰広く出土してい患。 ソーダ分が豊富に含まれた風化性鉱

物が融剤として使われていたとされる。これはインドで

用いられていた,CaとMgの割合の低いNaCO3と
NaSとNaC Iの混合物であると推定されている

(Dussubieuxetal.:2010)。

を用いる場合がある。

するナトロン(Na,C

天然鉱物資源はソーダを主成分と

するナトロン(Na2CO,･10H20)とＫを主成分とするカ

リ硝石(KNO3)がある。また，植物灰はMg､Kが比

較的多く含まれるといった特徴をもつ。このような融剤
の特徴を表すためにK２0+MgO,A1203,CaO三角ダイ

アグラム上に分析結果をプロットした。その結果，図７

に示すように４つのグループに分類された。これらは用

いた融剤の違いを表すものと考えられ，それらを図上に

示した（ただしA1203とCaOはシリカ源にも由来)。丸
の分布が示すように，アルミナソーダ石灰ガラスはいず

全試料の組成特性化及び小田良古墳出土のガラス3.2

ビーズの位置づけ

3.2.1主成分組成

それぞれの遺跡から出土したガラスの分析結果を付録

１に示した。その主成分組成により，今回分析したガラ

スは３種類に大別された。ソーダ石灰ガラス(Na２0-

CaO-SiO2系),アルミナソーダ石灰ガラス(Na20-AIzO:
-CaO-SiO留系),カリガラス(K20-SiO,系）の３種類で

ある。また，少数ではあるが,A1203を多く含むカリガ
ラスも存在した。各種それぞれ平均して表２のような組

成を持・ていた。さらに，表３に各出土遺跡の主成分組

成ごとの色とその試料数の内訳を示す。完全非破壊分析

により分析を行ったため表面から溶脱しやすいナトリ

ウムなどのアルカリ元素の定量値は低値となるが，以下

で示す組成分類に対しては大きな影響を与えないといえ

る。むしろ貴重な文化財を非破壊で分析することの利点
の方が大きいと考えられる。

ソーダ石灰ガラスとカリガラスについてはいずれも紺

色のものしか存在しなかった。アルミナソーダ石灰ガラ

スについては青緑色や黄色，緑色など色調は様々である。

また，弥生時代後期のヲスギ遺跡から出土していたのは

主に紺色のカリガラスだった。

背景で述べた通り，弥生時代後期はカリガラスの全盛

期であり，矛盾のない結果となった。古墳時代の遺跡で
あ患小田良古墳，北岡横穴群，馬出古墳からも紺色のカ

リガラスが出土しており，カリガラスからソーダ石灰ガ

ラスへの移行を確認できる。馬出古墳とヲスギ遺跡から

出土した高A120圏のカリガラスはいずれも青緑系の試料
であった｡また，大坊古墳から出土している金層ガラス

(付録２:10039004,1003g058)についてはアルミナソー

れも小田良古墳の黄緑色ビーズと同じく， MgO ,CaO

濃度は低くなっており，融剤として鉱物を用いていたこ

とが分かった。しかし先述のとおり，鉱物を用いたアル

ミナソーダ石灰ガラスは非常に広い地域に広がっており，

インドで発展したレシピが伝わったか，異なる場所で再

発明されたかにより，同じアルミナソーダ石灰ガラスの

中でもその微量成分の違いが生じ，様々な種類が存在す
ることが分かっている。報告されている５種類のアルミ

ナソーダ石灰ガラスの平均組成を同じプロット上に緑色
の白抜き数字の丸で示した。まず，①は起源となる南イ

ンドとスリランカで紀元前４世紀から紀元後５世紀にか

けて見られ，後に東南アジアでも大量に出土しているガ

ラスの組成である。その濃度範囲は広く,A1203は5-10

%,CaOは１-９%,MgOは0.15-4%に及ぶ。②はイ
ンド西岸やアフリカ東岸で９世紀から1９世紀まで見ら

③は紀元前４世紀から前３世紀に力れ， 封けてタイ， カン

④はポジア，南ベトナムで見られるタイプである。④は

CaO濃度が低いという特徴を持ち,12-19世紀のケニア，

スマトラ島，中国で見られる比較的新しいものである。

これはバングラディシュやインド北東部でも見られ，よ

り詳細な区分ができる可能性があ墨。⑤はCaOが比較

的高く,12-14世紀のトルコで見られ南アジアや東南ア

ジアでは見られないものである(Dussubieuxetal. :

2010)。ここでは①～⑤のいずれも熊本県出土のアルミ

ナソーダ石灰ガラスと比較的近い位置に分布しており，
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表２各種ガラスの主成分平均組成(wt%,nは点数）
Table2Averagebulkcompositioninwt%forthedifferenttypesofglass

N a z O M g O A 1 ２ 0 ３ S i O z K 2 ０ C a OType ｎ
胡
帥
昭
３
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3,02

1.24

0.23

3.88

9.65

3.40

6-47

72.35

68.20
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72-19

２．５７

２．７７
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4.50

8.24
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1.62
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0.27

0.36

Na20-CaO-SiO2
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各出土遺跡の主成分組成ごとの色とその試料数の内訳表３
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違いを見出しにくい。

ソーダ石灰ガラスの中では，鉱物と植物灰の２種類の

融剤が用いられていたことが分かった。

カリガラスは四角で示した。カリガラスはおもに漢代

の中国とインドで生産されており，インドに典型的な形

態を持ったガラスが東南アジアでも見つかっている
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熊本県出土ガラス
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図７融剤の原料に着目した分類
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灰ガラス，カリガラスでは分布が近接しているが，元々

アルカリ分がNaとＫで大きく異なっているガラスで

あることから，融剤の原料が異なる異質のガラスで両者

の違いは歴然としている。少なくとも，ソーダ石灰ガラ

ス，カリガラスは南アジアや東南アジアで生産されたも

のではないと考えられる。

高Al2O3のカリガラスに関してはアルミナソーダ石灰

ガラスと同程度のA1203を含んでいるが，図８からわか

愚ように微量元素に着目するとその特徴は異なっている

ので，同じシリカ源を用いているとは考えにくい。

3.2.4紺色着色剤

今回分析した遺跡からは紺色のガラスビーズが多く出

士しており，その化学組成は非常に興味深い挙動を示し

た。紺色ガラスビーズはいずれもCoによる着色であっ

た。しかし,Coと共に含まれる微量元素(Mn,Cu,

Pb,Mo)に着日すると２種類の着色剤が存在すること

が分かった。図９に統計学的手法による主成分分析の結

果を示す。主成分分析とは複数の変量の値（ここでは各

元素濃度）からなる集団（ここでは紺色着色剤）の中に

ある個々の違いを見分ける統計的手法である。因子負荷

量プロット中の元素の分布と主成分得点プロット中の試

料の分布を対応させることにより，それぞれの試料がど

ういった元素により特徴づけられているかが分かる。こ

れより,Coの他にMnを含むものとCuを含むものの

２種類のタイプが存在することが分かった。同じ紺色で

もMnを含むものについてはやや紫色を帯び,Cuを含

むものについてはやや青色を帯びていることが分かった。

しかし，意図的にＭｎやＣｕを加えたのか，それともこ

れらの元素がCo原料に付随して加わったものなのかは

現時点では判断しかねる。さらに，その基礎ガラス組成

はカリガラスとソーダ石灰ガラスがほとんどであった。

3.2.2でソーダ石灰ガラスでは植物灰と天然ソーダの２

種類の融剤が用いられていたと述べたが，その分類の主

成分分析プロットヒに表してみると，植物灰ガラスは

Cuタイプ，天然ソーダガラスはMnタイプであること

が分かった。従って，両者の違いはさらに本質的な違い

であることを示唆している。

以上をまと釣ると，融剤はカリ硝石，天然ソーダ，植

物灰の３種類が存在し，紺色着色剤の種類はそれぞれ

(Basaetal.:1990)。報告されている東南アジア出土の

カリガラスの分析ｲIR(Basaetal.:1990)を白抜きの四

角で示した。熊本出土のカリガラスに比べCaO,A1203

濃度が少ないといった特徴をもち，異なる分布を示して

おり，比較したカリガラスは熊本県のものとは異なって

いた。今後，さらに中国やインドといった様々な地域の

カリガラスを多数分析して比較し，その産地を推定して

いくことが必要であろう。

3.2.3ガラスのシリカ源

ガラスの主成分であるシリカ(SiO2)は，ケイ砂や石

英などを原料とする。シリカ源の不純物であるTiO2,

FezO3,ZrO2に着目して，さらに特性化を図った結果を

図８に示す。このような元素は地質の特徴を反映するた

砂，そのシリカ源の採取地の違いをみることができる。

前項で議論した，すでに報告されているアルミナソー

ダ石灰ガラスのタイプ①～⑤を図上に表してみると，熊

本出土のアルミナソーダ石灰ガラスは比較的①のタイプ

に近いことが分かる。熊本出土のアルミナソーダ石灰ガ

ラスはZrO2含有量が非常に高いが，①のタイプのガラ

スはジルコンZrSiO4を含むことがSEM-EDSにより観

察及び分析されてい患(Dussubieuxetal.:2010)。さ

らに①は濃度範囲が広いとされているが，分布がばらつ

いていることとも矛盾がない。しかし，分析方法が

XRFとLA-ICP-MSとで違うため，少なくともその影

響による定量値の違いがあると考えられる。先述の通り，

①のタイプは起源となる南インドで紀元前４世紀から紀

元後５世紀にかけて見られ，後に東南アジアでも大量に

出土している。さらに，黄色顔料が東南アジア産であっ

た小田良古墳の黄緑色ガラスビーズがこのグループに含

まれることは興味深い。古墳時代の遺跡から出土してい

ることから，基礎ガラスも東南アジアで作られていた可

能性が高く，顔料としてではなく，着色されたガラスと

して日本に輸入されていた可能性がある。また，図８か

ら分かるようにアルミナソーダ石灰ガラスとソーダ石灰

ガラス・カリガラスでシリカ源の特徴が異なっているこ

とが分かる。特にZrO2vs・TiO2プロットを見ると，

アルミナソーダ石灰ガラスと，ソーダ石灰ガラス・カリ

ガラスでは分布が大きく異なり，用いているシリカ源が

異なる、すなわち産地が異ばる可能‘性が高い、ソーダ万

３８
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Mnタイプ,Mnタイプ,Cuタイプと異なることが分

かった。弥生時代のヲスギ遺跡出土の紺色ガラスはいず

れも融剤としてカリ硝石を用いたカリガラスであり，紺

色着色剤はMnタイプであった。３.２.３で述べたシリカ

源の特徴ではソーダ石灰ガラスとカリガラスは分布が近

接していたが，紺色着色剤についても同じMnタイプ

が存在した。これらの産地は類似した紺色着色剤が用い

られていたと考えられる。

している黄色一黄緑色系の遺物についても同様に黄色顔

料PbSnO3を用いていたことが分かった｡今回分析した
これらのガラス試料の中に小田良古墳と同様な組成的特

徴をもつアルミナソーダ石灰ガラスが数多く存在した。

このグループはシリカ源に付随する微量元素や融剤の特

徴も同じであったた砂，東南アジアの一定の地域で作ら

れた可能性が高いといえる。一方，今回は試料点数が少

ないた坊統計的な処理を行うことができなかった青緑色

のガラスビーズや勾玉については，今後試料点数を増や

し特性化を行っていきたいと考えている。勾玉は日本が

起源であるとする説もあるが，今回分析した試料はいず

れもアルミナソーダ石灰ガラスであった。東南アジアか

ら輸入したガラスピーズもしくはカレットを一旦融解し，

日本で勾玉の形に成形し直していたとも推測できる。微

量元素に着目したさらなる特性化が必要である。勾玉以

４．まとめと今後の展望

まず，小田良古墳の黄緑色ガラスビーズに関しては，

蛍光Ｘ線分析による組成情報に，ラマン分光法を併用

することで，黄色の起源はPbSnO3という黄色顔料に由

来す墨ことを初めて物質科学的に実証した。また，ガラ

スの鉛の起源もその黄色顔料に由来することが分かった。

さらに基礎ガラス組成はアルミナソーダ石灰ガラスであ

り，このタイプは紀元５世紀以降の東南アジアでも出土

外の小玉類についても， 二次的に加工されたガラス玉は

組成の異なるガラスがしばしば混合されるた坊に，解析

において別に取り扱う必要がある。今回は製法に関する

考察が不十分であったので，化学組成と製作技法の関係

を明らかにすることを今後の課題としたい。今後の展望

としては，日本出土のガラスだけにとどまらず，韓国や

東南アジア，インドから出土している遺物についても研

究対象を広げ，分析を行い比較していくことで，さらな

る１，海のシルクロード１，の解明につなげていきたい。

従来の研究により小、良古墳の黄緑色ガラスしていた。

ビーズに含まれる鉛については鉛同位体比か ら東南アジ

ると，黄色ア産と推定されている｡もしこれが事実となると，黄色

ガラスとして東南アジアで作られたものが日本に伝わっ

た可能性が高く，これらの地域と日本をつなぐ交易ルー

トの存在を古代ガラスの化学組成から裏付けられるデー

タが得られた。

また，黄色顔料に着目したところ，他の遺跡から出土
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ヘppendix３１dentificationofyellowpigmentsbyRamanspectroscopy:SamplephotoanditsRamanspectrum
a:Odara,yellowishgreenglassbead(Appcndixl,fileKo.:１０９０１４)、b:Odara,yellowishgreenglassbead(10gO15),
c:Odara,yellowishgreenglassbead(109016),d:Odara,yellowishgreenglassbead(10gO17),e:Daibo,greenglass
bead(1003gO47),f:Daibo,greenglassbead(10039049),g:Kunigoshi,greenglassbead,h:Shoji,yellowbead
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ArchaeochemicalStudyofAncientJapanese
GlassExcavatedfromKofuninKumamoto

JunkoSHIRATAKI ') ,YoshinariABE') ,KriengkamolTANTRAKARN!) , IzumiNAKAI ') ,
Tomｏ０IKEDA２),KeitaroSAKAGUCHI2),KatsuhiroGOTO3)andTakahiroARAKI４)
')TokyoUniversityofScience,1-3Kagurazaka,Shinjuku-ku,Tokyo162-8601,Japan
2)KumamotoPrefecturalBurialMoundMuseum,３０８５Ka･machiiwabaru,YamagaCity,

Kumamoto861-0561,Japan
3)KumamotoPrefectureOfficeofEducation,6-18-lSuizenji,KumamotoCity,Kumamoto862.

8609,Japan
4)TamanaCityBoardofEducation,163Hanegi,TamanaCity,Kumamotｏ865-8501,Japan

Inthisstudy,wefocusedcnfouryellowgreenglassbeadsexcavatedfromOdarakofun(burial

mound)inKumamoto.Theleadisotoperatiosoftheseglassbeadshavealreadybeenanalyzed

andtheprovenanceoftheleadusedforProducingtheseglassbeadswasestimatedtobenotEast

AsiabutSoutheastAsianarea･Thepurposeofthisstudyistoshowtheexistenceoftheglass

maritimetraderoutebetweenSoutheastAsiaandJapanbasedonthechemicalcompositionsana-

lyzedfortheseglassbeads.

First,weanalyzedthechemicalcompositionsoftheyellowgreenglassbeadsfr0mOdaraby

usingaportableX-rayfluorescence(XRF)spectrometer.XRFspectraofthebeadsrevealedthat

alead-tin-yellow-typesyntheticpigmentwasusedasayell･wcolorant.AportableRamanspec-

trcmeterwasusedforidentificationofthispigment.Asaresult,thepigmentwasidentifiedas

leadstannate,PbSnO3･Thusitwassu菖悪estedthattheleadstannateusedfortheseglassbeads

wassynthesizedfromleadorefromSoutheastAsia.

Second,thebulkcompositiｏnsoftheglassbeadsfromOdarabelongtothealuminasodalime

glass(NazO-A1203-CaO-SiO2)type;SiO267.62%,Na209.57%,CaO2.49%,A１2038.99%,K202.77%,and

MgO0.16%.Toproducethistypeofglass,sandwithhighA1２0３andlｏwCaOcontentsmusthave

beenused,togetherwithmineralsodaasflux.Thistypeofglassisdistributedcharacteristically

aroundSouthandSoutheastAsia=

Theseresultssuggestthattheyel lowgreenglassesmaybeproducedinSoutheastAsia@

ChemicalcompositionalclassificationofmorethanlOOglassbeadsexcavatedfromKofunin

Kumamotｏwasalsｏrep･rtedbasedontheanalyzeddataobtainedbyusingp･rtableXRF.
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