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研究成果の概要（和文）：原料の粘土と混和物とを分離した高精度な起源推定法の確立を目指して、桧の木遺跡
から出土した阿玉台式土器をX線回折法で測定して同遺跡で出土した同時期の土器と比較したところ、この阿玉
台式土器の混和材には黒雲母が含まれていた。黒雲母のような固溶体鉱物は、産地に応じて固溶比が変化し、そ
れが格子面間隔に反映されることが期待できる。この産地依存性を検証するために、14種類の黒雲母含有岩石を
X線回折分析した。岩石中の黒雲母001 面の格子面間隔は5グループに分類され、有意差がないものもあった。黒
雲母の固溶比を算出して、産地との関係を解明すれば、格子面間隔を阿玉台式土器の混和材の起源推定に応用で
きるだろう。

研究成果の概要（英文）：In order to develop provenance estimation technique of clay and temper in 
ancient pottery, Atamadai-type potteries from Hinoki site were compared with the other potteries 
originated from the same site and period using X-ray diffractometry (XRD). As the results, the 
temper of the Atamadi-type potteries contains biotite which is a solid solution mineral. The biotite
 might archaeologically characterize the origins .of the temper by affecting a shift in lattice 
spacing via variations in the solid-solution ratio. Thus, 14 biotite-containing rocks from different
 regions were analyzed by XRD to clarify the provenance dependency. The lattice spacings of the 
biotite 001 were classified into five groups despite the rocks have different origins. The 
provenance dependency of the lattice spacing should be examined using the solid-solution ratio. The 
elucidation of the provenance dependency may be able to permit the provenance estimation of the 
temper in Atamadai-type pottery by XRD.

研究分野： 分析化学

キーワード： 土器　阿玉台式土器　固溶体鉱物　起源推定　混和材　X線回折分析

  １版

令和

研究成果の学術的意義や社会的意義
本研究は、X 線回折分析による含有鉱物に基づき、粘土と混和物の地域性を別々に明らかできる新たな胎土分析
法の確立を目指した。まず、桧の木遺跡から出土した阿玉台式土器の混和物が黒雲母を含むことを明らかにし
た。さらに、産地の異なる黒雲母含有岩石14種類中の黒雲母001面の格子面間隔を比較し、有意差のある5つのグ
ループに分類した。すなわち、これらの岩石中から黒雲母を取り出して固溶組成を明らかにしなければ断言する
ことはできないが、一部の黒雲母の格子面間隔には産地依存性が見られた。したがって、本研究では、土器の粘
土や混和物に由来する鉱物を用いて、各々の起源を推定できる可能性を示唆することができた。

※科研費による研究は、研究者の自覚と責任において実施するものです。そのため、研究の実施や研究成果の公表等に
ついては、国の要請等に基づくものではなく、その研究成果に関する見解や責任は、研究者個人に帰属します。
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１．研究開始当初の背景 
阿玉台式土器は、雲母片や花崗岩片を多く含有する特徴的な縄文土器として知られている。そ

の薄片による定性的な分析結果から、黒雲母の意図的な混和が指摘されてきた(清水: 千葉県文
化財センター研究紀要 8, 80–90, 1984)。 

このような意図的な混和が考えられる土器原料の中から地域的特徴を見いだすことは非常に
困難である。例えば、土器の起源推定に良く用いられる蛍光 X 線法は、非常に簡便な機器分析
法であるが、分析値は材料である様々な粘土や鉱物などの混合物の平均組成に他ならず、それら
の特徴を反映しているわけではない。 

実際に、栃木県芳賀郡茂木町大字馬門地内に所在する桧の木遺跡から出土した阿玉台式土器
59 点の化学組成を蛍光 X 線法で明らかにしたが、胎土の粘土や混和物の地域的特徴を見出すの
は困難であった(河西、松本、市川ら: (公財)とちぎ未来づくり財団文化財センター研究紀要 22, 

7–54, 2014)。桧の木遺跡は筑波山付近に所在しており、花崗岩類の原料産地である。このような
地域では、花崗岩類主体土器の頻繁な移動が想定されるので、従来の平均化学組成による胎土分
析では、搬入品と地元産との区別が難しい。一方で、土器中には、石英、長石、雲母、輝石、カ
ンラン石、角閃石など多様な鉱物が存在する可能性がある。さらに、その多くは、複数の鉱物が
混ざり合った“固溶体鉱物”である。例えば、斜長石は灰長石(CaAl2Si2O8)と曹長石(NaAlSi3O8) 

を端成分とする固溶体鉱物であり、端成分である鉱物の混合比は、起源となる地質ごとに異なる
と考えられている。 

X 線回折法は、土器に含まれる結晶性鉱物を個別に識別することができる機器分析である。こ
の方法は、偏光顕微鏡による鉱物分析と異なり、分析者に熟練度を必要としない。X 線回折法で
上記のような多様な鉱物の特徴を定量的に解析できれば、その鉱物の地質的な起源を追跡する
ことが可能である。すなわち、土器の材料の由来ごとに地域性を解明できる。元素組成分析に基
づく「指紋元素(土器のグループ分けに有効な元素)」だけでなく、含有鉱物に基づく「指紋鉱物 

(土器の分類に有効な鉱物)」による胎土分析法を確立できれば、阿玉台式土器に限らず混和を伴
うあらゆる土器に対して、“原料の粘土と混和物とを分離した”高精度な起源推定を実現するこ
とが可能となる。 

 混和を伴う土器の胎土分析において、X 線回折法は以下の理由から非常に有用だと考えてい
る。X 線回折法は、結晶性鉱物の格子面間隔に依存して回折線を生じる。この格子面間隔が鉱物
ごとに異なるので、含有鉱物の種類を定性的に判別することができる。さらに、前述のような固
溶体鉱物では、端成分鉱物の混合比が異なると、結晶格子内に取り込まれるイオンの半径が変化
するので、それに伴って格子面間隔がわずかに増減し、回折線の位置がシフトする。すなわち、
回折線の位置を精度よく定量すれば、固溶体鉱物の組成を追跡することが可能である。この組成
が起源となる地質を反映するのと考えられるので、粘土および混和物由来の鉱物の地域性を、個
別かつ詳細に記載できるはずである。 

 
２．研究の目的 
本研究では、意図的な混和が考えられている阿玉台式土器に関して、「胎土原料である粘土」

と「混和物」それぞれの地域性を個別に明らかにできる分析法の開発を目指した。含有鉱物を種
類ごとに同定することができる「X 線回折分析」を用いて、粘土もしくは混和物に由来する鉱物
を個別に解析することで、各々の地質起源の判別が可能であることを明らかにし、土器中の鉱物
の分析から解析、起源推定までの一貫した土器の胎土分析の基盤を確立する。以上を踏まえた本
研究の具体的な目的は次の通りである。1) 阿玉台式土器に含まれる特徴的な結晶性鉱物(指紋鉱
物)を探し出す。2) X 線回折法のおける指紋鉱物の回折線の出現位置が地質起源に依存すること
を明らかにする。3) 各鉱物の回折線の位置に基づき、阿玉台式土器の粘土と混和物の地域性を
定量的に推定する。 

 
３．研究の方法 
本研究では、X 線回折法による含有鉱物に基づいた土器の起源推定法を確立するために、混和

を伴うと考えられている「阿玉台式土器」に着目して以下の研究を実施した。 

 
(1)指紋鉱物の推定 
桧の木遺跡出土の縄文土器 77 点 (阿玉台式 59 点、同時代のその他の型式(加曽利 EI など) 18

点) を X 線回折法で分析し、含有鉱物を明らかにした。阿玉台式土器を、同遺跡・同時代に由来
するその他の型式の縄文土器と比較することで、「混和物に由来する指紋鉱物(= 阿玉台式のみに
含有する鉱物)」と「粘土に由来する指紋鉱物 (= 型式に関わらず含有する鉱物)」を推定した。 

 
(2)混和物候補の分析 
阿玉台式土器が出土した桧の木遺跡 (栃木県芳賀郡茂木町) は、栃木と茨城の県境に沿うよう

に南北約 100 km, 東西約 20 km の範囲に及ぶ八溝山地の西麓部に位置する。この山地は、八溝、



鷲子、鶏足、筑波の山塊に分かれている。したがって、玉台式土器に混和された可能性が高いも
のは、これらの山塊に起源をもつ砂などである。そこで、これらの山塊のうち筑波山塊周辺から
採集した河川砂 37 点を X 線回折法で測定し、前述の指紋鉱物の結果と比較した。 

 

(3)格子面間隔の産地依存性検証 
阿玉台式土器の混和を特徴付けている黒雲母の産地依存性を検証するために、黒雲母を含有

した岩石標本 14 種類を X 線回折法で測定した。これらの岩石標本はいずれも産地が異なるもの
である。各岩石が含有する鉱物のうち黒雲母に着目して、これらの格子面間隔を算出した。黒雲
母の格子面間隔を比較して、産地と格子面間隔の関係を明らかにした。 

 
４．研究成果 
(1)指紋鉱物の推定 
 桧の木遺跡から出土した縄文土器 77 点のうち代表的な X 線回折パターンを図 1 に示す。試料
の内訳は、阿玉台 Ib 式 15 点 (No.01～15), 阿玉台 II 式 17 点 (No.16～32), 阿玉台 III 式 13 点 

(No.33～45), 阿玉台 IV 式 14 点 (No.46～59), 勝坂式 1 点 (No.60)、大木式 5 点 (No.61～65)、加
曽利 EI 式 9 点 (No.66～74)、大木 8b 式 2 点 (No.75～76)、火炎系 1 点 (No.77) である。 

X 線回折パターンによると、土器の型式に関わらず、全ての土器に石英 (SiO2) と斜長石 ((Ca, 

Na)Al(Al, Si)Si2O8), 一部の土器に普通角閃石 (Ca2[(Mg, Fe)4Al](Si7Al)O22(OH)2) やカオリナイト 

(Al2Si2O5(OH)4) が含まれていた。一方、黒雲母 (K(Mg, Fe)3AlSi3O10(OH, F)2) は、阿玉台式にの
み検出され、同遺跡出土のその他の型式の縄文土器 18 点には見られなかった。これは、阿玉台
式土器に黒雲母を含む混和物が意図的に加えられことを示唆している。今回の土器に含まれて
いた黒雲母、角閃石および斜長石は、前述のような固溶体鉱物なので、回折線の位置を高精度に
測定できれば、固溶組成の違い、すなわち、起源の違いを見出すことができると考えられる。し
たがって、阿玉台式土器のみ含まれていた黒雲母は混和材、型式に関わらず含まれていた斜長石
や角閃石は粘土や混和材の起源を示す指標となる指紋鉱物になり得る。 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
(2)混和物候補の分析 
 筑波山塊周辺で採集した河川砂 37 点のうち代表的な X 線回折パターンを図 2 に示す。試料の
内訳は、天の川 2 点 (1～2 点), 恋瀬川 15 点 (No.3～5, 7～18),小野川 1 点 (No.6), 涸沼川 2 点 

(No.19～20), 桜川 17 点 (No.21～37) である。 

 全ての河川砂で、地質試料の主成分である石英および斜長石の回折線が検出された。他方、34

点の試料に黒雲母、12 点の試料に普通角閃石、28 点の試料に緑泥石、30 点の試料にカオリナイ
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図1  桧の木遺跡から出土した縄文土器のX線回折パターン: Qtz, 石英; Pl, 斜長石; Bt, 黒雲母; 

Hbl, 普通角閃石; Chl, 緑泥石; Kln, カオリナイト. 赤, 阿玉台Ib式; 青, 阿玉台II式; 緑, 阿玉台
III式; 紫, 阿玉台IV式; 黒, 阿玉台式以外の縄文土器
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トが含まれていた。(1)に記載したように、これらの鉱物のうち、黒雲母は阿玉台式土器の混和を
特徴付けている鉱物であり、混和物の指紋鉱物になり得る。黒雲母は、No.6 (小野川) および 18 

(恋瀬川) 以外の 34 点の河川砂試料に含まれていた。これは、筑波山塊に由来する砂等が阿玉台
式土器に混和されていた可能性を示している。 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
(3)格子面間隔の産地依存性検証 
 前述のように、黒雲母は阿玉台式土器の混和を特徴付ける指紋鉱物 ((1)に記載) であった。さ
らに、桧の木遺跡付近の筑波山塊周辺で採集した河川砂の大部分にも黒雲母が含まれており、阿
玉台式土器への混和が示唆された ((2)に記載)。したがって、黒雲母の格子面間隔に産地依存性
があれば、これらの試料に含まれる黒雲母の格子面間隔を比較して、阿玉台式土器の混和物の起
源を明らかにすることが可能である。そこで、黒雲母の格子面間隔の産地依存性を検証するため
に、黒雲母を含有した産地の異なる岩石標本 14 点を X 線回折法で測定し、格子面間隔 (黒雲母
001 面) を比較した。各岩石標本の詰め替え測定 (10 回) の結果を図 3 に示す。 

 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 
 

95％信頼限界を用いて格子面間隔を比較したところ、14種類の黒雲母の格子面間隔は、約10.05 
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図3 岩石標本中の黒雲母001の格子面間隔 (n = 10). エラーバー, 95%信頼限界.
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図2  筑波山塊周辺から採集した河川砂のX線回折パターン: Qtz, 石英; Pl, 斜長石; Bt, 黒雲母; 

Hbl, 普通角閃石; Chl, 緑泥石; Kln, カオリナイト. 青, 天の川; 橙, 恋瀬川; 灰, 小野川; 藍, 涸沼
川; 緑, 桜川



Å、10.07 Å、10.09 Å、約 10.10 Å および 10.12 Å の 5 つのグループに分類された。約 10.05 Å を
示したのは、鳥取県、香川県および長崎県産のもの (図 3 紫)、10.07 Å を示したのは、愛知県米
河内産のもの (図 3 灰)、10.09 Å を示したのは、茨城県大塚、岐阜県、京都府大文字山、奈良県
および山口県産のもの (図 3 青)、約 10.10 Å を示したのは、愛知県桑谷、京都府田山、岡山県お
よびフィンランド産のもの (図 3 緑)、10.12 Å を示したのは茨城県稲田産のもの (図 3 赤) であ
った。すなわち、産地が異なるにもかかわらず、同程度の格子面間隔を示したものが見られた。
原因として、岩石標本中の黒雲母の Mg と Fe の固溶比が同程度であること、もしくは、斜長石 

(Smith et al. American Mineralogist 41, 632–647, 1955) と同じように、黒雲母の固溶比と格子面間
隔の関係が非線形的であることが考えられる。  

茨城県、愛知県および京都府のそれぞれ 2 種類の岩石標本は産出県が同一でも、格子面間隔に
有意な差が見られた。これは、岩石試料を採取した場所が同一県内でも、採取場所の岩体が異
なっているためだと考えられる。茨城県の笠間市稲田は粗粒花崗岩、石岡市大塚の加波山細粒花
崗岩、愛知県の岡崎市桑谷町上桑谷は領家変成岩・珪線石帯、岡崎市米河内は領家帯・武節花崗
岩、京都府相楽郡南山城村田山の岩体は領家帯・柳生花崗岩である。 

前述のように、産地が異なるにもかかわらず、格子面間隔に有意な差が見られないものがあっ
たため、現状では、黒雲母の格子面間隔を起源推定に応用できるかどうか判断することは難しい。
そのため、産地の異なる岩石標本に含まれる黒雲母が、産出地を反映しているかを検証するため
に、黒雲母の Mg と Fe の固溶比を調査する必要がある。黒雲母のような固溶体鉱物の場合、産
地によって固溶組成が異なり、固溶比が変動する可能性がある。固溶比が変動すると、それに応
じて格子面間隔が増減する。すなわち、格子面間隔と固溶比の間に何らかの相関があれば、地域
性の有無を証明することができるかもしれない。ただし、斜長石のように固溶比と格子面間隔に
直線性がないことも考えられる。その場合、阿玉台式土器に含まれる黒雲母の格子面間隔が、固
溶比に応じて大きく変動する領域に該当するのであれば、阿玉台式土器の起源推定に格子面間
隔を応用できるだろう。一方、固溶比は産地に応じで変化すると考えられるので、固溶比を黒雲
母の起源推定に利用できる可能性もある。しかし、固溶比も格子面間隔と同様に、産地ごとに全
く異なる値を示すとは限らない。さらに、固溶比を起源推定に応用するには、対象とする鉱物の
固溶組成と同一成分を含むもの (例えば、黒雲母を分析対象とする場合、角閃石) を分離して分
析する必要があり、実験操作が煩雑になる。そのため、試料数の多い土器への応用は不向きであ
る。それに対し、X 線回折分析による格子面間隔の算出には、個々の鉱物の分離が不要であり、
実験操作が簡便なので、阿玉台式土器のような原料である「粘土」と意図的に混ぜられた「混和
材」を含む土器試料の起源推定への応用に適している。 

以上のように、黒雲母の固溶比が産地を反映しているか検証するためには、岩石標本中の黒雲

母の格子面間隔だけでなく、Mg と Fe の固溶比や、岩石が産出した地点の岩体を調査し、これ

らの関連性を明らかにする必要がある。具体的には、前述の岩石標本から、重液分離で黒雲母を

取り出した後、蛍光 X 線法などの元素組成分析法で Mg および Fe を定量し、固溶比、格子面

間隔および産地の関係を明らかにすれば、X 線回折法を阿玉台式土器の混和物の起源推定に応

用できるだろう。 
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