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研究成果の概要（和文）： 本研究では埋蔵文化財の赤色顔料の微生物劣化の可能性を調査するためにパイプ状ベンガ
ラの製造復元とそのベンガラを用いた培養試験をおこなった。
 パイプ状ベンガラの製造を行い、その粒子は焼成温度の上昇によって色彩および粒子径が変化していた。高温焼成に
よる色彩や寸法変化が示唆されて加熱温度、粒子成長および色彩変化に対する有意な関係性を見出した。上述のパイプ
状ベンガラを用いた微生物培養では、鉄還元細菌が存在する実験のみで板状結晶（Vivianite）が生成されてパイプ状
ベンガラの一部になっていた。板状結晶の生成によりパイプ状ベンガラのの粒子形状が把握できなくなり、形状変化に
よる劣化の可能性がみられた。

研究成果の概要（英文）： In this study, we manufactured and restored pipe-shaped bengara, and performed a 
culture test on this bengara to investigate the microbial deterioration of red iron oxide contained in 
buried cultural property.
 We manufactured pipe-shaped bengara and found that the color and diameter of the bengara particles 
changed with increasing firing temperature, which suggested a significant association among heating 
temperature, particle growth, and color change. In the aforementioned microbial culture using pipe-shaped 
bengara, plate-like crystals (Vivianite) were formed only in the presence of iron-reducing bacteria and 
constituted a part of the pipe-shaped iron oxide particles. Generation of plate-like crystals will not be 
able to grasp the shape of the pipe-shaped iron oxide particles, the possibility of deterioration due to 
shape change was observed.

研究分野：保存科学
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１．研究開始当初の背景 
 古代の赤色顔料の中にはベンガラ
（α-Fe2O3）があり、土壌中の埋蔵文化財にお
いて赤色顔料として多く使用されている。ベ
ンガラにはその外観、材質、状態の違いから
数種のものが認められる。縄文時代から古墳
時代にかけて全国各地で検出されている赤
色顔料の中にきわめて定形なパイプ状を呈
するベンガラがあり、一般にパイプ状ベンガ
ラと呼称されている。ベンガラのパイプ状粒
子については、鉄細菌 Leptothrix の鞘と考え
られている。申請者らはこれまでに、鉄製文
化財が出土した遺跡土壌における埋蔵環境
調査で鉄還元細菌を検出している。鉄製文化
財が出土した土壌における環境調査（pH、鉄
還元細菌生息およびその数、水分率、腐食生
成物の同定）も行ない、出土鉄製文化財の腐
食挙動を解明してきた。鉄還元細菌は、鉄(Ⅲ)
イオンを鉄(Ⅱ)イオンに還元させ、エネルギ
ー源を取得している。そのため、鉄還元細菌
が鉄系顔料の劣化に関与することが予想さ
れる。 
 
２．研究の目的 
土壌中の埋蔵文化財に使用されていた顔料
の劣化に、土壌微生物が与える影響を明らか
にすることである。具体的に、①赤色顔料の
パイプ状ベンガラを製造して、②ベンガラを
鉄還元細菌が存在する培地で培養を行ない、
③パイプ状ベンガラ(α-Fe2O3）化合物の変化、
粒子形状および色相変化を調査し、ベンガラ
の劣化と鉄還元細菌との因果関係を調査す
ることである。本研究の学術的な特色は、文
化財保存科学と微生物分野との融合により、
埋蔵文化財に多く使用されている、パイプ状
ベンガラの劣化が微生物（鉄還元細菌）によ
り起こることを解明するところにある。本研
究の成果をとおして、文化財保存科学および
保存修復における装飾文化財にたいする微
生物劣化の排除に対する新しい知見を与え
ることが予想される。 
 
３．研究の方法 
埋蔵文化財に使用されているパイプ状ベン
ガラの微生物劣化の解明として、そのエンド
ポイントは①パイプ状ベンガラの劣化と鉄
還元細菌との相関関係を見いだすこと、②パ
イプ状ベンガラの使用遺物の数量拡大の可
能性を確認することである。したがって、本
研究目的を達成するためには、①パイプ状ベ
ンガラの製造、②微生物培養、③試料の顕微
鏡観察および同定、④埋蔵文化財に使用され
ているベンガラ粒子の色相および形状を観
察して上述の①～③研究成果と比較・検討、
⑤結論を導出する。研究方法を下記に記す。 
①パイプ状ベンガラの製造 
水田や伏流水中で赤褐色を呈している場所
から沈殿物を採取する。この沈殿物を乾燥さ
せ、バーナーで約 10 分焼いて鉄酸化物を取
得して X 線粉末分析法により同定を行なう。

この試料がベンガラに同定されると、ベンガ
ラの一部を利用してプレパラートを作り、粒
子形状を確認する。 
②微生物培養 
上記①で製造したベンガラをカーボンテー
プ上に載せる。なお、ベンガラを載せたカー
ボンテープをアルミ板に付着する。カーボン
テープを培地に入れた条件下で、鉄還元細菌
が活動できることを予備調査で確認した。制
作した試料および鉄還元細菌を鉄還元培地
に入れて培養を行なう。鉄還元細菌は、パイ
プベンガラ粒子を経時変化を調べるために、
培養期間を 7日間、14 日間にする。 
③試料の顕微鏡観察および同定 
ベンガラの微生物培養終了後、ベンガラの
色相変化を実体顕微鏡で確認する。ベンガラ
をサンプリングしたものをプレパラートに
載せ、カバーグラスで試薬のカナダバルサム
を用いて封入する。これを数枚作成し、生物
顕微鏡で観察し、ベンガラ粒子の形状変化の
有無を確認する。なお、取得したデータは培
養前のベンガラ粒子形状と比較・検討を行な
う。一般的に、粒子形状の観察には電子顕微
鏡が有効であるが、粒子を万遍なく観察する
には不向きであることから、生物顕微鏡を利
用して観察を行なう。試料を X線粉末分析法
により同定する。 
④埋蔵文化財に使用されているベンガラ粒
子形状の観察 
埋蔵文化財の中で、実体顕微鏡を用いて赤
色顔料の有無を確認し、文化財担当者の許可
を得てサンプリングする。採取した赤色顔料
を実体顕微鏡によりベンガラの可能性の高
い粒子(粒子群、小魂、凝集魂)の観察と、サ
ンプリングおよび生物顕微鏡により粒子色
相および形状観察、X線粉末分析法により同
定を行なう。これらの結果を総合してベンガ
ラの有無を確認すると共に、ベンガラがあっ
た場合には粒子形状を判別する。 
 
４．研究成果 
赤色顔料のパイプ状ベンガラの製造法によ
る粒子の形態的特徴とその化学的性質を調
査するために、原料の焼成、顕微鏡観察およ
び X線分析をおこない、以下のような成果が
得られた。自然乾燥、200ºC および 500ºC の
焼成ではパイプ状粒子は黄色を示していた
が、800ºC および 1100ºC の焼成では赤色を呈
していた。また、パイプ状粒子は焼成温度の
上昇によって粒子径が大きくなって黄色か
ら赤色に変化していることから加熱温度，粒
子成長および色彩変化に関する知見を得た。
焼成温度 1100ºC ではパイプ状粒子の黒色化
や粒子径の縮小がみられて高温焼成による
色彩や寸法変化が示唆された。 
焼成温度 800ºC および 1100ºC の焼成試料に
おいて Hematiteを確認し、その強度比をもと
めて色彩変化とHematiteとの関係を調べるこ
とができた。また、パイプ状ベンガラの色彩
評価や組成分析をおこない、その原因解明に



ついて試みた。本研究によって赤色顔料のパ
イプ状ベンガラの生成方法に関する情報を
取得し、その焼成温度がパイプ状ベンガラ粒
子の大きさ、色彩および強度比に影響を与え
ることを明らかにした。 
 微生物による培養実験では、7 日間培養後
の SEM 観察では、鉄還元細菌の有無による
パイプ状結晶の形状変化は確認されなかっ
た。鉄還元細菌の有無に関わらず XRD 分析
結果は同じであり、Hematite（α-Fe2O3）、Quartz
（SiO2） の他にBaricite（Mg2+

3 (PO4 )2・8H2O）、
Vivianite（Fe2+

3 (PO4 )2・8H2O）が検出された。
これまでの研究によると、鉄還元細菌の存在
下では板状または菱形の Baricite、Vivianite
が確認された。本研究では、7 日間培養後の
SEM 観察では板状および菱形結晶は観察され
なかった。14日間培養後のSEM観察の結果、
鉄還元細菌が存在する試験のみで板状結晶
が観察されていた。板状結晶の長さは約 20
〜60μm であり、その結晶がパイプ状結晶を
覆っていた。また、パイプ状結晶が板状結晶
の一部になっていることを観察した。 
これらの結果から板状結晶の生成により
パイプ状結晶が劣化している可能性が示唆
された。板状結晶の EDX 分析結果、Fe、P、
Si、Al、Oを検出して Vivianiteであることが
わかった。本試験で使用した培地には鉄還元
細菌の栄養素として Fe(Ⅲ)を添加しているの
でVivianiteの生成に必要な Fe(Ⅱ)の供給源が
培地、またはパイプ状ベンガラであるか不明
である。しかし、鉄還元細菌の存在により板
状結晶の Vivianiteが生成され、パイプ状結晶
の劣化に影響を与えることが明らかになっ
た。一方、鉄還元細菌のない試験ではパイプ
状結晶が成長されて、パイプ状集合体の同士
を繋がっていた。これは培地組成によって栄
養素が供給されてパイプ状結晶を成長して
いた可能性が考えられる。 
 虎塚古墳の壁画から落下した破片を資料
に選定して赤色顔料のパイプ状ベンガラを
観察するために調査をおこなった。資料は肉
眼観察によって赤色の有無を把握して顕微
鏡観察で資料表面に赤色のほかに白色、黄色
および褐色物質を観察した。赤色物質は白色
物質の上に付着していて資料の全体に観察
された。SEM観察では無定形結晶および棒状
結晶がみられているが、パイプ状結晶は確認
できなかった。XRD 結果によると、Kaolinite 
(Al2Si2O5(OH)4)、Quartz (SiO2)を検出した。
Kaoliniteは白土のケイ酸塩鉱物でこれは顕微
鏡観察で確認した白色物質であり、Quartzは
土壌成分の由来であると考えられる。虎塚古
墳周辺の土壌を焼成して制作したパイプ状
ベンガラでは Hematite (α-Fe2O3)を検出した。
虎塚古墳周辺の黄土を用いた実験結果によ
ると、800℃および 1100℃の焼成のみで
Hematiteを検出している。本研究の資料では
Hematiteの確認ができなかったが、発掘調査
報告書の分析結果を考慮すると虎塚古墳の
赤色顔料は 800℃以上で焼成していたと推定

される。この調査をとおして顔料色彩は肉眼
観察で確認できるが、XRD分析によって結晶
構造は把握できない可能性が考えられる。 
本研究では、赤色顔料のパイプ状ベンガラ
に対する微生物劣化の可能性を調査するた
め、茨城県ひたちなか市の虎塚古墳の近くの
土壌を採取・焼成してパイプ状ベンガラを製
造し、そのベンガラを用いて微生物による培
養実験をおこなった。これらの研究をとおし
てパイプ状ベンガラの製造方法および化学
的性質を明らかにし、微生物による形状変化
に関する可能性を調べることができた。これ
らの成果にもとづいて虎塚古墳に使用され
ている赤色顔料の調査を実施し、その製造方
法を推定することが可能であった。 
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