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基于光学相干层析成像的古代瓷器釉层分类
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摘要　为探索基于光学相干层析成像(OCT)技术对古代青瓷釉层物理结构的分类,综合应用OCT技术、X射线荧

光光谱分析(XRF)技术、扫描电子显微镜Ｇ能谱分析(SEMＧEDS)技术和激光拉曼光谱(LRS)技术对河南省宝丰县

清凉寺窑址出土的金元时期青瓷和钧瓷样品残片进行了分析.根据获取的样品釉层物理结构OCT灰度图像特征

对釉层进行定性分类,利用图像纹理分析技术对釉层OCT图像进行量化表征,并根据所确定的纹理特征参数进行

主成分分析.对根据OCT图像对瓷釉的分类结果与根据XRF获得的釉层化学成分的分类结果进行比较,结合

SEMＧEDS和LRS分析结果讨论了釉层材料学特征与OCT图像特征之间的内在联系.
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１　引　　言

中国古代瓷器窑口判别及产地溯源是陶瓷考古

的重要内容.目前国内外在这方面的研究主要依赖

于化学成分分析技术,然而化学成分分析技术无法

探测瓷釉亚表面结构,也无法分析釉质的均匀性和

胎釉结合情况.古代瓷器釉层微观结构复杂多变,
与瓷釉的原料及烧制工艺存在密切联系,是瓷器产

地研究的重要特征之一.陈显求等[１Ｇ４]发现钧釉釉

层为单一分相结构,而建盏中的银兔毫、黄兔毫则为

典型的分相析晶结构.郭演仪等[５]对汝官青瓷进行

研究发现其釉层中存在一定量的钙长石析晶,同时

存在少量分相结构.凌雪等[６]发现刑窑、定窑、巩窑

白瓷釉层内仅存在少量气泡及残留晶体.目前对古

瓷器的微观结构分析主要使用扫描电子显微镜

(SEM),但SEM只能分析瓷器断面的微观结构,无
法获取釉层内部三维结构信息.

光学相干层析成像(OCT)技术是一种基于共焦

显微和迈克耳孙干涉原理的新型成像技术,可以获取

釉层内部物理结构信息,如釉层内部晶体、液液分相

结构、气泡等,具有无损、高分辨率和高灵敏度等优

点.瓷釉中的晶体、液液分相、气泡等均存在折射率

突变,这种突变会导致散射光变强,通常称其为散射

相.散射相在OCT图像上表现为灰度值较高(灰白

色)的区域[７Ｇ１１].近年来国内外已有研究人员利用

OCT技术在陶瓷考古方面开展了相关技术研究.

Yang等[８]利用OCT技术研究了宋代瓷器釉层内部

气泡大小以及分布情况.严鑫等[１２]利用OCT技术

研究了古瓷器的断面结构特征.这些研究主要基于

OCT图像的直观表现,未能系统地量化表征OCT图

像的特征,也未能对釉层的微观结构进行分类研究.
本文利用OCT技术对河南省宝丰县清凉寺窑等窑址

出土的宋金时期的瓷器残片进行测试分析,探索基于

OCT技术对釉层微观结构的分类研究,并结合X射

线荧光光谱分析(XRF)技术、激光拉曼光谱(LRS)技
术和SEMＧ能谱分析(SEMＧEDS)技术探讨了釉层材

料学特征与OCT图像特征之间的内在联系.

２　实　　验

２．１　样品信息

实验选用河南省宝丰县清凉寺窑址出土的２９
件金元时期青釉瓷、钧釉瓷,对这２９件瓷器残片样

品进行分析,样品信息见表１,典型残片样品照片如

图１所示.

图１ 河南省宝丰县清凉寺窑址出土的典型瓷器残片样品照片

Fig敭１ PicturesoftypicalporcelainfragmentsamplesatQingliangsisiteinBaofengCounty HenanProvince

２．２　实验方法

２．２．１　OCT技术

实验采用的扫频源 OCT系统由４部分构成:
扫频源(HSLＧ２０００型扫频激光光源,中心波长为

１３１５~１３４０nm,最大功率为５０mW,扫频频率为

２０kHz)、干涉仪单元(日本Santec公司IVＧ２０００
型)、扫描探针以及计算机单元.该系统在空气(折
射率n＝１)中轴向分辨率约为１２μm,横向分辨率

约为１７μm,成像扫描范围为０~２０mm,空气中成

像深度为３~３．５mm,现已成功应用于中国古代瓷

器釉层的物理结构特征研究[１０].

２．２．２　能量色散型XRF
能量色散型 X射线荧光光谱仪(OURSTEX

１００FA,OURSTEX,日本)主要由低真空探测单元、
高压单元、控制单元和数据处理单元组成.光谱仪

靶材为钯,X射线管的激发电压最高可达４０kV,最
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表１　河南省宝丰县清凉寺窑址出土瓷器样品信息

Table１　InformationofporcelainsamplesatQingliangsisiteinBaofengCounty,HenanProvince

Sample Type Description Time
BQＧ８Ｇ１
BQＧ８Ｇ２
BQＧ８Ｇ３
BQＧ８Ｇ４
BQＧ８Ｇ５
BQＧ８Ｇ６
BQＧ１５Ｇ１
BQＧ１５Ｇ２
BQＧ１５Ｇ３
BQＧ１５Ｇ４
BQＧ１５Ｇ５

Junporcelain

BowlsofJunglaze

Graybodyandblueglaze
Graybodyandblueglaze
Graybodyandblueglaze
Graybodyandblueglaze
Graybodyandblueglaze
Graybodyandblueglaze
Graybodyandblueglaze

Graybodyandgreenglazewithred
Graybodyandgreenglazewithred

Graybodyandblueglaze
Graybodyandblueglaze

Yuandynasty
(AD１２０６Ｇ１３６８)

BQＧ１６Ｇ１
BQＧ１６Ｇ２
BQＧ１６Ｇ３
BQＧ１６Ｇ４
BQＧ１６Ｇ５
BQＧ１８Ｇ１
BQＧ１８Ｇ２
BQＧ１８Ｇ３
BQＧ１８Ｇ４
BQＧ１８Ｇ５
BQＧ１８Ｇ６
BQＧ１８Ｇ７
BQＧ１８Ｇ８
BQＧ３６Ｇ１
BQＧ３６Ｇ２
BQＧ３６Ｇ３
BQＧ３６Ｇ４
BQＧ３６Ｇ５

Celadonbowls

Celadonbowls
withoutdecorations

Celadonbowlswith

printedpatterns

Graybodyandgreenglaze
Graybodyandgreenglaze
Graybodyandgreenglaze
Graybodyandgreenglaze
Graybodyandgreenglaze
Graybodyandgreenglaze
Whitebodyandgreenglaze
Whitebodyandgreenglaze
Whitebodyandgreenglaze
Grownbodyandgreenglaze
Whitebodyandgreenglaze
Whitebodyandgreenglaze
Graybodyandgreenglaze
Graybodyandgreenglaze
Graybodyandgreenglaze
Graybodyandgreenglaze
Whitebodyandgreenglaze
Graybodyandgreenglaze

Jindynasty
(AD１１１５Ｇ１２３４)

大功率为５０W,X射线焦斑直径约为２．５mm.X
射 线 探 测 器 采 用 外 部 场 效 应 管 硅 漂 移 探 测 器

(SDD),其能量分辨率可达１４５eV(MnKα).该光

谱 仪 已 成 功 应 用 于 中 国 古 代 陶 瓷 的 化 学 成 分

分析[１３].

２．２．３　LRS
采用可移动式LabRAM XploRA 型共焦激光

显微拉曼光谱仪(Horiba,法国).仪器采用高稳定

研究显微镜,采用针孔共焦技术与物镜１００×配合,
横向空间分辨率高于１μm,纵向分辨率高于２μm,
激发波长为５３２nm,光谱范围为７０~４０００cm－１,
光谱分辨率不大于２cm－１.该仪器已广泛应用于

中国古代硅酸盐质文物样品的分析与研究[１４].

２．２．４　SEMＧEDS
采用中国科学院上海硅酸盐研究所无机材料分

析测试中心的场发射SEM,型号为S４８００,采用高

位/低位二次电子探测器和半导体式背散射电子探

测器,加速电压１５kV下,二次电子分辨率为１nm;
加速电压１kV下(减速模式),二次电子分辨率为

１．４nm;低加速电压可直接观察不导电试样;放大倍

率为２０~２０００(低倍模式)和１００~８０００００(高倍模

式);该显微镜配有能谱分析仪,可以同时进行显微

结构形貌和微区成分分析.

２．２．５　OCT图像纹理特征分析

不同类型的釉层在釉层散射相的数量及分布

状况等方面存在差异,故可根据釉层 OCT图像中

散射相特征对釉层进行分类.分类过程主要包括

釉层OCT图像兴趣区域提取及目标图像增强,基
于灰度共生矩阵(GLCM)及 Gabor小波的目标图

像纹理特征提取,基于 MATLAB、SPSS等软件,利
用主成分分析(PCA)方法对釉层进行分类,流程

如图２所示.

０１０４００１Ｇ３
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图２ 基于OCT图像的釉层分类流程

Fig敭２ ClassificationprocessofglazelayersbasedonOCTimages

　　１)图像预处理原始OCT图像包含了探测器到

釉层表面的空气层、釉层以及胎体层信息.为了更好

地对釉层进行纹理特征分析,需要对釉层部分OCT
图像进行分割提取,同时利用高帽和低帽变换对含有

大量散射相釉层的OCT图像进行对比度加强.

２)釉层纹理特征提取是影响分类精度及可靠

性的重要因素之一.实验利用灰度共生矩阵及

Gabor小波进行特征提取,实现对釉层OCT图像的

量化表征.
灰度共生矩阵是一种利用灰度空间相关特性描

述纹理的常用方法[１５Ｇ１６],该方法能利用图像中像素

相对位置的空间信息更加准确快速地描述图像的纹

理.角二阶矩(MAS)、对比度(C)、熵(E)、相关性

(fC)是图像纹理分析中较为常用的４个灰度共生

矩阵特征参数.角二阶矩反映了图像灰度分布的平

滑性,能量越大,图像越平滑.对比度可以度量图像

散射强度的程度,反映了图像的清晰度,纹理沟纹越

深,对比度越大.熵值反映了图像的信息量,熵值越

大,纹理越多.相关性用来衡量邻域灰度的线性依

赖性,图像灰度分布越均匀,相关值越大[１７Ｇ１８].
角二阶矩、对比度、熵、相关性参数的表达式为

MAS＝∑
L－１

i＝０
∑
L－１

j＝０
P２(i,j), (１)

C＝∑
L－１

i＝０
∑
L－１

j＝０

(i－j)２P(i,j), (２)

E＝－∑
L－１

i＝０
∑
L－１

j＝０
P(i,j)lgP(i,j), (３)

fC＝∑
L－１

i＝０
∑
L－１

j＝０

ijP(i,j)－u１u２

σ２１σ２２
. (４)

式中P(i,j)为以灰度级i为起点,在给定距离和方

向时出现灰度级i的概率;u１,u２ 分别是沿归一化后

的灰度共生矩阵的行和列计算的均值,δ１,δ２ 分别是

沿归一化后的灰度共生矩阵的行和列计算的方差.

Gabor小波对图像边缘信号较为敏感,能提供

良好的方向选择和尺度选择特性.抓住图像局部区

域内多个方向的空间频率和局部性特征结构,是描

述图像局部灰度变化的有力工具.基于 Gabor小

波 的 特 征 提 取 是 一 种 重 要 的 纹 理 特 征 提 取 方

法[１６,１９].选取Gabor变化后图像的均值、对比度、
熵值作为图像的纹理特征参数.对比度反映了图像

经过Gabor滤波后灰度变化对纹理分析的贡献程

度;熵值反映了图像的能量,熵值越大,能量越小;均
值反映了纹理的粗细程度,均值越大,纹理越粗.采

用MATLAB进行OCT图像纹理分析,利用灰度共

生矩阵和Gabor小波量化OCT图像特征参数.

３)釉层分类瓷器釉层OCT灰度图像的特征参

数是多元的,多变量大样本的资料无疑能为准确分类

提供更有价值的信息.但是如果一类特征对应于多

维空间的一个点,会使分类比较复杂.同时,不同特

征指标之间还存在一定的相关性,这也增加了分类的

复杂性.PCA是一种多元统计方法,它将原来多个

相关随机变量进行综合处理,重新组合成一组数量较

少且互不相关的综合指标来替代原始变量[１６]:
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为加权系数矩阵,且m≤

p;Xi 为原始特征向量,Ci为原始特征向量的主成

分.这几个综合特征尽可能地包含了原始相关特性

的信息,使得分类能够快速准确地进行.采用SPSS
(Version２０．０)软件进行PCA,利用主成分法提取

因子,对获得的因子载荷阵进行特征向量求解,建立

主成分模型.

３　实验结果与讨论

３．１　瓷釉断层OCT物理结构特征

根据获取的瓷器釉层OCT图像中散射相的数
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量和分布状态,将分析样品釉层分为三类.第一类

样品釉层 OCT图像以玻璃相为主,同时含有少量

散射相聚集区,气泡数量较少,胎釉结合面清晰,典
型釉层OCT图像如图３(a)、(b)所示,此类为玻璃

相为主类釉层.第二类样品釉层OCT图像以灰度

衬度不一、大小不等的散射相团簇状聚集区为主,同
时存在明显玻璃相,釉层气泡较小,且部分气泡由于

散射相干扰不易观察,典型釉层OCT图像如图３(c)、
(d)所示,此类为非均匀散射类釉层.第三类样品釉

层OCT图像以均匀分布的散射相为主,同时含有少

量大小不同、衬度不一的团簇状散射相,且存在一定

数量体积较大的液液分相气泡,典型釉层OCT图像

如图３(e)、(f)所示,此类样品为似均匀散射类釉层.
样品釉层OCT图像定性分类信息见表２.

图３ 不同类型瓷釉的OCT灰度图像(n＝１．５００,每个像素大小为１．２μm×５．３μm).
(a)、(b)玻璃相为主类釉层;(c)、(d)非均匀散射类釉层;(e)、(f)似均匀散射类釉层

Fig敭３ OCTgrayimagesofdifferenttypesofglazelayers n＝１敭５００ eachpixelsizeis１敭２μm×５敭３μm 敭

 a   b Glassphasedominanttypeglaze  c   d nonＧuniformscatteringtypeglaze  e   f homogeneousscatteringtypeglaze

表２　基于OCT图像特征的釉层定性分类

Table２　QualitativeclassificationofglazelayersbasedonOCTimagefeatures

Typeofglaze Sample

Glassphasedominanttypeglazelayer
BQＧ１８Ｇ１,BQＧ１８Ｇ３,BQＧ１８Ｇ４,BQＧ１８Ｇ５,BQＧ１８Ｇ６,BQＧ１８Ｇ８,

BQＧ３６Ｇ１,BQＧ３６Ｇ２,BQＧ３６Ｇ３,BQＧ３６Ｇ４,BQＧ３６Ｇ５
NonＧuniformscatteringtypeglazelayer BQＧ１５Ｇ３,BQＧ１６Ｇ１,BQＧ１６Ｇ２,BQＧ１６Ｇ３,BQＧ１６Ｇ５,BQＧ１８Ｇ２,BQＧ１８Ｇ７

Homogeneousscatteringtypeglazelayer
BQＧ８Ｇ１,BQＧ８Ｇ２,BQＧ８Ｇ３,BQＧ８Ｇ４,BQＧ８Ｇ５,BQＧ８Ｇ６,BQＧ１５Ｇ１,

BQＧ１５Ｇ２,BQＧ１５Ｇ４,BQＧ１５Ｇ５,BQＧ１６Ｇ４

３．２　OCT灰度图像的纹理特征提取

图４为样品BQＧ１５Ｇ３釉层的原始OCT灰度图像、
釉层分割提取图像和对比度增强图像.将使用灰度共

生矩阵和Gabor小波方法提取的７个特征参数作为釉

层OCT灰度图像的纹理特征参数.对２９个釉层的物

理结构信息进行量化表征,特征参数如表３所示.
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图４ 样品BQＧ１５Ｇ３OCT图像(n＝１．５００,每个像素大小为１．２μm×５．３μm).
(a)原始OCT图像;(b)釉层分割提取图像;(c)对比度增强图像

Fig敭４ OCTimagesofsampleBQＧ１５Ｇ３ n＝１敭５００ eachpixelsizeis１敭２μm×５敭３μm 敭 a OriginalOCTimage 

 b extractedimageofglazelayersegmentation  c contrastenhancementimage

表３　基于灰度共生矩阵和Gabor小波变换提取的釉层OCT图像特征参数

Table３　CharacteristicparametersofOCTimagesofextractedglazelayerbasedongrayＧlevelcoＧoccurrencematrix
andGaborwavelettransformation

Sample
ParameterofgrayＧlevelcoＧoccurrencematrix ParameterofGaborwavelettransformation
C fC MAS E Mean Contrast Entropy

BQＧ８Ｇ１ ４０．２２ ２．３５ ０．０７ ８．０６ ０．００４６ ４．４２９７ ０．５７９９
BQＧ８Ｇ２ ４１．８９ ２．６７ ０．１３ ７．７９ ０．００４７ ４．１１９４ ０．６１０１
BQＧ８Ｇ３ ５０．７２ ２．４８ ０．０５ ８．４６ ０．００４６ ４．３１１０ ０．５７５６
BQＧ８Ｇ４ ４１．８３ ２．５０ ０．０４ ８．５８ ０．００４４ ４．２２４９ ０．４９５５
BQＧ８Ｇ５ ４０．６２ ２．６６ ０．２８ ７．１０ ０．００４８ ３．９８０８ ０．６５１３
BQＧ８Ｇ６ ２９．１９ ２．６０ ０．１６ ７．２１ ０．００４５ ３．４０３４ ０．５１１６
BQＧ１５Ｇ１ ４４．０８ ２．５０ ０．１９ ７．４６ ０．００４７ ３．７４０１ ０．６３６６
BQＧ１５Ｇ２ ４２．５３ ２．１１ ０．０５ ８．２３ ０．００４４ ３．７４８５ ０．４９７５
BQＧ１５Ｇ３ ５２．８１ ２．３４ ０．２４ ７．２６ ０．００４９ ４．３５８０ ０．７２１５
BQＧ１５Ｇ４ ３７．１８ ２．４８ ０．２３ ７．１５ ０．００４８ ４．４０１６ ０．６８８７
BQＧ１５Ｇ５ ４０．５０ ２．６１ ０．１６ ７．５１ ０．００４６ ３．８１４４ ０．５８５３
BQＧ１６Ｇ１ ４６．４２ ２．４７ ０．６０ ６．１９ ０．００５２ ５．５９５９ ０．８１９３
BQＧ１６Ｇ２ ５５．４０ ２．３６ ０．１９ ７．５８ ０．００４９ ５．１６７１ ０．６９３６
BQＧ１６Ｇ３ ５７．８６ ２．３８ ０．２７ ７．４４ ０．００５１ ５．４２８６ ０．７８３４
BQＧ１６Ｇ４ ４７．９１ ２．２７ ０．１３ ７．８４ ０．００４６ ３．６３２１ ０．６０６３
BQＧ１６Ｇ５ ５３．０４ ２．２７ ０．３０ ７．１３ ０．００４８ ４．９１０４ ０．６８３２
BQＧ１８Ｇ１ ３７．８５ ２．８６ １．５９ ４．２８ ０．００５９ ９．４６３９ ０．９８９４
BQＧ１８Ｇ２ ６１．０６ ２．４０ ０．４７ ６．７４ ０．００５２ ５．９４９５ ０．８３４６
BQＧ１８Ｇ３ ４０．９４ ２．６９ １．１５ ５．１３ ０．００５６ ７．６８９８ ０．９１９１
BQＧ１８Ｇ４ ４８．１１ ２．６９ ０．８７ ５．７５ ０．００５４ ７．３８６７ ０．８４８６
BQＧ１８Ｇ５ ５４．２０ ２．６９ ０．８１ ５．９１ ０．００５５ ７．７１６１ ０．９１２４
BQＧ１８Ｇ６ ５０．９０ ２．７３ １．０４ ５．３９ ０．００５７ ８．２４６６ ０．９７９０
BQＧ１８Ｇ７ ５８．１７ ２．５６ ０．３７ ７．１２ ０．００５４ ７．４４４０ ０．８６６０
BQＧ１８Ｇ８ ３１．３３ ２．８２ １．９５ ３．５８ ０．００６０ １０．３６４１ １．０７０８
BQＧ３６Ｇ１ ３５．３９ ２．７５ １．６５ ４．０８ ０．００６０ １０．６６８１ １．０２９５
BQＧ３６Ｇ２ ３７．３７ ２．８９ １．３３ ４．６８ ０．００５７ １０．５３００ ０．９４０９
BQＧ３６Ｇ３ ４３．０３ ２．７１ １．９９ ３．４５ ０．００６６ １６．１０１９ １．２２０８
BQＧ３６Ｇ４ ２７．４０ ２．８９ ２．０１ ３．４７ ０．００６１ １１．９８１８ １．０３４９
BQＧ３６Ｇ５ ３０．５６ ２．７９ １．８２ ３．８５ ０．００６０ １０．２８８６ １．０３１５
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　　表４为PCA的方差和贡献率,用来获得降维后

的参数.一般情况下,多元数据的前２~３个主成分

的累计方差贡献率能达到８５％左右时,表明这２~３
个主成分已包含了大部分变量所代表的信息.实验

中前两个主成分的累计方差贡献率已达９４．４０２％,
故可以选择PC１与PC２作为釉层物理结构的主要

信息参量.
表４　PCA的方差和贡献率表

Table４　VarianceandcontributionproportionofPCA

Principal
component

Variance
Variance

proportion/％
Accumulation/％

PC１ ５．５８３ ７９．７５９ ７９．７５９
PC２ １．０２５ １４．６４３ ９４．４０２
PC３ ０．２７３ ３．９０２ ９８．６０４
PC４ ０．０７４ １．０６３ ９９．６６７
PC５ ０．０１６ ０．２２３ ９９．８９０
PC６ ０．００７ ０．０９８ ９９．９８７
PC７ ０．００１ ０．０１３ １００．０００

图５ 样品纹理图像的PCA分类图

Fig敭５ PCAclassificationdiagramoftexture
imageofsamples

　　图５为利用获得参数进行PCA得到的结果.
图中除样品BQＧ１６Ｇ５外,基于纹理特征分类的结

果与基于原始 OCT图像特征的分类结果一致.
误差原因可能在于:１)增强分割图像对比度时,噪
声被当作纹理信息也得到加强;２)进行纹理参数

提取时,为简化计算量丢失了部分有用信息.由

图可知,根据 OCT图像所划分的三种釉层类型,
即玻璃相为主类釉层、非均匀散射类釉层和似均

匀散射类釉层,存在明显差异.玻璃相为主类釉

层的OCT图像中纹理信息较少,其角二阶矩、对
比度(Gabor小波变换)、熵值(Gabor小波变换)明
显高于其他两类釉层,均值也较高,熵值(灰度共

生矩阵)最低.非均匀散射类釉层 OCT图像存在

较深的纹理沟纹,含有丰富的纹理信息,釉层中存

在较多的分离散射相结构,其对比度值(灰度共生

矩阵)明显高于其他两类釉层,熵值和对比度值

(Gabor小波 变 换)也 较 高.似 均 匀 散 射 类 釉 层

OCT图像含有丰富的纹理信息,但由于散射相分

布均匀,纹理沟纹较浅,其熵值(灰度共生矩阵)最
高,角二阶矩、对比度和熵值(Gabor小波变换)则
明显低于其他两类样品.

综上所述,利用灰度共生矩阵及Gabor小波变

换所提取的纹理特征参数可以较好地表征玻璃相为

主类釉层、非均匀散射类釉层和似均匀散射类釉层

的OCT灰度图像纹理特征差异,实现三类釉层的

有效分类.

３．３　釉层化学成分特征

选取的陶瓷样品的釉层化学成分分析结果如表

５所示.图６为样品釉层化学成分二维散点图.根

据助熔剂含量及硅铝物质的量比[n(Si/Al)]可以将

样品大致分为三类,除个别样品(BQＧ１５Ｇ２、BQＧ１６Ｇ５、

BQＧ１８Ｇ７、BQＧ３６Ｇ３、BQＧ３６Ｇ５)外,分 类 结 果 与 基 于

OCT釉层断层的纹理特征定性分类大致相同.由图

６可知,玻璃相为主类釉层具有高硅铝物质的量比、
高助熔剂含量的特点;非均匀散射类釉层具有低硅铝

物质的量比、高助熔剂含量的特点;似均匀散射类釉

层具有低硅铝物质的量比、低助熔剂含量的特点.

图６ 瓷釉助熔剂含量与硅铝物质的量比二维图

Fig敭６ TwoＧdimensionalplotofcosolventcontentof

porcelainglazeandmoleratioofsiliconalumina

助熔剂可以降低釉的烧成温度,高含量CaO有

利于钙系晶体的生成[２０].从表５可以发现,钧釉

瓷、青釉碗盏的助熔剂(RO＋R２O,R 为Na、Ca等)
含量和CaO含量普遍高于青釉素面盏和青釉印花

大碗.此外,钧釉瓷(BQＧ１５Ｇ２、BQＧ１５Ｇ３除外)、BQＧ
１６Ｇ４、BQＧ３６Ｇ５釉层中SiO２、Al２O３的质量分数分别

为６９．６９％~７７．２５％、９．８８％~１１．７４％,具有高硅低

铝的特点.青釉 碗 盏(BQＧ１６Ｇ４除 外)、BQＧ３６Ｇ３、

BQＧ１５Ｇ３釉层中SiO２、Al２O３的质量分数分别为
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６７％~６９．５３％、１３．８７％~１５．５８％,具有低硅高铝的

特点.青釉素面盏和青釉印花大碗釉层中SiO２、

Al２O３ 的 质 量 分 数 分 别 为 ６９．８７％ ~７５．５９％、

１２．３１％~１４．７０％,具有高硅高铝的特点.陈显求

等[４]指出,釉层中硅铝物质的量比接近或者大于

１０．７时,易出现液液分相结构.因此当釉层中硅铝

物质的量比值接近或高于１０．７时,釉层 OCT图像

特征表现为似均匀散射类釉层.
综上所述,釉层内部的物理结构与釉层配方存

在紧密联系,但化学成分只是影响釉层物理结构的

一个因素,瓷釉内部物理结构的形成还受到烧制温

度、烧成气氛等制作工艺因素的影响.
表５　样品瓷釉化学成分定量分析结果(质量分数)

Table５　Quantitativeanalysisresultsofchemicalcompositionforporcelainglaze(massfraction) ％

Sample Na２O MgO Al２O３ SiO２ K２O CaO TiO２ Fe２O３ n(Si/Al)RO＋R２O
BQＧ８Ｇ１ １．０１ １．６８ １１．５４ ７３．０５ ４．３０ ６．４５ ０．２０ １．５９ １０．７６ １３．４４
BQＧ８Ｇ２ ０．７９ １．９２ １０．８７ ７１．９１ ３．５０ ９．２７ ０．１８ １．３４ １１．２４ １５．４８
BQＧ８Ｇ３ ０．７６ １．７５ １１．１１ ７２．７７ ３．７５ ８．４６ ０．１６ １．０８ １１．１３ １４．７２
BQＧ８Ｇ４ ０．７４ １．８３ １１．６４ ７１．１７ ４．７８ ８．１２ ０．２１ １．２１ １０．３９ １５．４７
BQＧ８Ｇ５ １．１７ １．７９ １１．４９ ７１．９２ ３．８６ ８．５３ ０．２０ ０．８９ １０．６４ １５．３５
BQＧ８Ｇ６ ０．７５ １．８４ ９．８８ ７１．７２ ２．７４ １１．２２ ０．１３ １．５０ １２．３４ １６．５５
BQＧ１５Ｇ１ ０．９７ １．８６ １１．０７ ７０．８９ ４．８６ ８．３２ ０．１８ １．６４ １０．８９ １６．０１
BQＧ１５Ｇ２ ０．９５ １．９３ １２．８８ ６７．９１ ３．１４ １０．４７ ０．１８ ２．３６ ８．９６ １６．４９
BQＧ１５Ｇ３ １．４２ １．７２ １４．６７ ６９．５３ ５．００ ５．９１ ０．１４ １．４２ ８．０６ １４．０５
BQＧ１５Ｇ４ ０．５６ １．６８ ９．８８ ７５．１３ ３．６６ ７．７９ ０．１５ ０．９７ １２．９３ １３．６９
BQＧ１５Ｇ５ ０．４７ １．５３ １０．７２ ６９．６９ ４．６４ ９．９８ ０．２０ ２．５４ １１．０５ １６．６２
BQＧ１６Ｇ１ ０．９２ １．７６ １３．８７ ６８．７３ ４．６７ ８．３６ ０．１４ １．３３ ８．４２ １５．７１
BQＧ１６Ｇ２ １．３２ １．６５ １４．０４ ６７．５０ ３．８７ ９．４２ ０．１８ １．８４ ８．１７ １６．２６
BQＧ１６Ｇ３ ０．９６ １．９４ １４．６２ ６７．００ ３．９６ ９．６８ ０．１２ １．５１ ７．７９ １６．５４
BQＧ１６Ｇ４ ０．５９ １．６５ １１．７４ ７２．６４ ２．４５ ８．４６ ０．１７ ２．１５ １０．５２ １３．１５
BQＧ１６Ｇ５ １．２７ １．６６ １５．５８ ６８．６７ ４．３２ ６．２１ ０．２３ １．８９ ７．４９ １３．４６
BQＧ１８Ｇ１ １．３０ １．４８ １３．４１ ７３．６６ ４．８６ ３．５１ ０．１９ １．４３ ９．３４ １１．１５
BQＧ１８Ｇ２ ０．９８ １．４２ １２．８１ ７０．６１ ４．８２ ７．８４ ０．１５ １．１８ ９．３７ １５．０６
BQＧ１８Ｇ３ １．８２ １．４９ １４．７０ ７０．６０ ５．０２ ４．８４ ０．１６ １．２０ ８．１７ １３．１７
BQＧ１８Ｇ４ １．０９ １．５５ １３．６５ ７３．９０ ４．２５ ４．４３ ０．１３ ０．８４ ９．２０ １１．３２
BQＧ１８Ｇ５ ０ １．１９ １２．３０ ７２．６１ ５．００ ６．９８ ０．１６ １．５７ １０．０４ １３．１７
BQＧ１８Ｇ６ １．８４ １．３６ １３．９９ ７２．７４ ４．６５ ４．２３ ０．１７ ０．８６ ８．８４ １２．０８
BQＧ１８Ｇ７ ０．８４ １．４６ １２．３１ ７５．５９ ３．９８ ４．３４ ０．１５ １．１７ １０．４４ １０．６２
BQＧ１８Ｇ８ １．３６ １．５６ １４．１０ ７０．７８ ４．５４ ６．００ ０．１５ １．３５ ８．５３ １３．４６
BQＧ３６Ｇ１ ０．７４ １．３１ １３．７１ ７３．２０ ４．８８ ４．４９ ０．１６ １．３４ ９．０７ １１．４２
BQＧ３６Ｇ２ ０．３０ １．３９ １３．１０ ６９．８７ ３．７５ ８．９４ ０．１４ ２．２８ ９．０７ １４．３８
BQＧ３６Ｇ３ ０．８６ １．４８ １４．１５ ６６．６７ ３．４６ １１．１５ ０．１８ １．９１ ８．０１ １６．９５
BQＧ３６Ｇ４ ０．７８ １．４０ １２．７２ ７０．９２ ４．３１ ７．９１ ０．１４ １．６４ ９．４８ １４．４０
BQＧ３６Ｇ５ ０．０４ １．４７ １０．９９ ７７．２５ ３．２８ ４．６２ ０．２６ １．９５ １１．９５ ９．４１

３．４　OCT灰度图像散射相分析

为进一步研究OCT图像中散射相的化学成分

及物相结构,选取典型样品进行扫描电子显微镜分

析与拉曼光谱分析.图７为样品BQＧ８Ｇ４釉层的背

散射SEM图像.图中area１、area２、spot１为EDS
测试区域/点,测试成分结果见表６.由表６可知,

area１、area２中主量元素为Si和O,同时含有Ca、

Al、Fe元素,应为玻璃釉层化学成分.spot１处主

量元素为Fe、Si、O,可能物相为含铁晶体,其颗粒

大小为纳米级别.spot１与area１、area２的化学成

分比较相似,差异在于Fe的含量.spot１中铁元素

含量远高于area１、area２,推测可能为析出的铁系

晶体.由图７(b)可以看出,铁系晶体的体积较小,
远小于 OCT的分辨率,且数量较多,因此在 OCT
图像上形成均匀的灰度分布.

图８为典型非均匀散射类釉层包裹体颗粒的背

散射SEM图像.图８(a)、(b)为样品BQＧ１８Ｇ２分别

在放大倍率１０００及１００００倍下的背散射SEM 图

像,图中Area１、Spot１为EDS测试区域/点.由图

可知,样品BQＧ１８Ｇ２釉层中存在较多体积较大的灰色

０１０４００１Ｇ８
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图７ 样品BQＧ８Ｇ４釉层背散射SEM图像及EDS测试点.(a)１０００×;(b)１００００×
Fig敭７ BackscatteringSEMimagesandEDStestpointsofsampleBQＧ１５Ｇ３glazelayer敭 a １０００×  b １００００×

图８ 典型非均匀散射类釉层包裹体颗粒背散射SEM图像及EDS测试点.(a)样品BQＧ１８Ｇ２(１００×);
(b)样品BQＧ１８Ｇ２(２０００×);(c)样品BQＧ１６Ｇ３;(d)样品BQＧ１６Ｇ５

Fig敭８ BackscatteringSEMimageandEDStestpointsoftypicalinhomogeneousscatteringglazelayerinclusions敭

 a SampleBQＧ１８Ｇ２ １００×   b sampleBQＧ１８Ｇ２ ２０００×   c sampleBQＧ１６Ｇ３  d sampleBQＧ１６Ｇ５

颗粒及体积较小的浅白色不规则颗粒.经EDS测

试分析(表６)发现,灰色颗粒的主量元素为Si和O,
推测其物相应为石英(SiO２)(样本BQＧ１６Ｇ６中也发

现了大量石英颗粒);浅白色颗粒的主量元素为Ca、

P和O,推测其可能物相为磷酸钙[Ca３(PO４)２].
图８(c)为样品BQＧ１６Ｇ３在放大倍率为５０００时的

SEM局部图像,图中spot１为EDS测试点.测试

结果(表６)表明,釉层中灰白色椭圆颗粒的主量元

素为Ti和O,推测其物相应为TiO２(样本BQＧ１６Ｇ６
中也发现TiO２颗粒的存在).图８(d)为样品BQＧ
１６Ｇ５在放大倍率为５０００时的SEM 局部图像,图中

spot１为EDS测试点.测试结果(表６)表明,釉层

中灰白色不规则颗粒的主量元素为Fe、Si和O,推

测其可能物相为铁系晶体.
图９(a)、(b)为样品BQＧ１５Ｇ３红色区域釉层的背

散射SEM 图像,其中spot１和spot２为EDS测试

点.由图９可知,釉层中存在大量高亮白色圆形颗粒

和体积较小的浅白色颗粒.高亮白色颗粒的主量元

素为Cu,质量分数高达９７％,说明此区域中富含铜原

子,这与文献[２１]中的结论一致.浅白色颗粒的主量

元素为Ca、P和O,可能物相为Ca３(PO４)２(表６).
图１０为典型样品釉层包裹体的拉曼光谱.由图

１０可知,釉层中存在玻璃相(５００cm－１和１０００cm－１附
近)、无定形碳(１３００cm－１和１５８０cm－１附近)、石英

(１２０,１９０,２５７,３５１,３８９,４５６cm－１)[２２Ｇ２３]、赤铁矿(２２２,

２９２,４０６,４９５,１３２０cm－１)[２３]、磁铁矿(６７３cm－１)[２４]、
磷酸钙(４２５,５７０,９５８cm－１)[２５]、透辉石(３２１,３８８,

６６５,１０１１ cm－１) [２６]、钙 长 石 (３９０,５０１,７６０,

９７０cm－１)[２７]以及锐钛矿(１４２,３９４,５１０cm－１)[２８]等
不同矿物类型的微粒.

０１０４００１Ｇ９
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图９ 样品BQＧ１５Ｇ３红色区域釉层背散射SEM图像及EDS测试点.(a)２０００×;(b)５０００×
Fig敭９ BackscatteredSEMimagesandEDStestpointsofsamplesBQG１５G３redareaglazelayer敭 a ２０００×  b ５０００×

表６　典型样品SEMＧEDS成分测试结果(质量分数)

Table６　SEMＧEDScomponenttestresultsoftypicalsamplesobtained(massfraction) ％

Sample Testarea O Na Mg Al Si P Ca Fe Ti S Cu Possiblephase
BQＧ８Ｇ４ Area１ ４８．１９ ０．９１ ０．６２ ６．９７ ３２．２２ ４．５０ ３．８７ ２．７１ n．d n．d n．d Glass
BQＧ８Ｇ４ Area２ ４９．９８ n．d n．d ３．８６ ２９．３８ ３．６９ ３．１７ １．１８ n．d n．d n．d Glass
BQＧ８Ｇ４ Spot１ ４２．６０ １．５３ １．０１ ９．３４ ２１．０４ ３．１０ ２．３５ １８．３６ ０．６７ n．d n．d Ironcrystal
BQＧ１８Ｇ２ Area１ ４９．４３ n．d n．d n．d ５０．５７ n．d n．d n．d n．d n．d n．d SiO２
BQＧ１８Ｇ２ Spot１ ３９．８８ n．d n．d n．d ０．７７１５．８４ ３９．６９ n．d n．d n．d n．d Ca３(PO４)２
BQＧ１６Ｇ５ Spot１ ３８．４６ ０．９６ ０．２６ ６．６７ ２４．８７ ２．１１ ０．８４ ２４．６７ １．１６ n．d n．d Ironcrystal
BQＧ１６Ｇ３ Spot１ ４５．４０ n．d n．d n．d n．d n．d n．d n．d ５２．１９ n．d n．d TiO２
BQＧ１６Ｇ６ Spot１ ５０．４８ n．d n．d ４．９５ ４４．５６ n．d n．d n．d n．d n．d n．d SiO２
BQＧ１６Ｇ６ Spot２ ３７．１６ n．d １．４６ ８．１１ １．０２ n．d n．d １５．４３ ３４．６０ n．d n．d TiO２
BQＧ１５Ｇ３ Spot１ １．２２ n．d n．d n．d n．d n．d n．d n．d n．d １．７８ ９７．００ Cu
BQＧ１５Ｇ３ Spot２ ４２．１２ n．d １．６４ １．５８ ８．８６１３．８９ １．４０ ２８．８３ n．d n．d １．５０ Ca３(PO４)２

n．d．indicatesthattheelementisnotdetectedinthecorrespondingarea．

图１０ 典型样品釉层包裹体拉曼光谱.(a)、(b)BQＧ１５Ｇ３;(c)、(d)BQＧ１６Ｇ３;(e)、(f)BQＧ１６Ｇ５
Fig敭１０ Ramanspectrumoftypicalsampleglazeinclusion敭 a   b BQＧ１５Ｇ３  c   d BQＧ１６Ｇ３  e   f BQＧ１６Ｇ５
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４　结　　论

利用OCT技术结合XRF、SEMＧEDS、LRS对

河南省宝丰县清凉寺窑址出土的２９件瓷器残片样

品进行了无损测试分析.根据实验结果,所得结论

如下.

１)根据釉层 OCT灰度图像特征,可将样品釉

层定性分为三类,分别是玻璃相为主类釉层、非均匀

散射类釉层和似均匀散射类釉层.

２)利用灰度共生矩阵和Gabor小波变换方法

提取了釉层 OCT 图像的７个特征参数,并利用

PCA方法进行了釉层分类,分类结果与利用釉层

OCT图像特征得到的分类结果基本一致,这说明利

用灰度共生矩阵结合Gabor小波变换的纹理分析

技术对釉层OCT图像进行分类分析是一种有效可

行的图像处理方法.

３)对釉层化学成分进行分析,结果表明根据釉

层助熔剂含量及硅铝物质的量比亦可将样品釉层定

性分为三类,与釉层 OCT灰度图像定性分类结果

基本一致,这表明釉层 OCT图像结构特征与釉料

配方存在紧密联系.

４)对非均匀散射相釉层进行微区分析,发现釉

层中存在大量以石英颗粒为主的未熔融原料颗粒,
同时还有透辉石、磷酸钙、锐钛矿等矿物,以及以铁

系晶体为主的析晶颗粒,主要有赤铁矿和磁铁矿,最
后还发现有少量钙长石.这表明釉层OCT图像中

团簇状散射相颗粒主要为未熔融原料颗粒以及少量

析晶颗粒.样品BQＧ１５Ｇ３的红釉区域中检测到大量

金属Cu原子.低于OCT系统分辨率的小体积Fe
系晶体可能是均匀散射相形成的原因之一.

OCT技术作为一种新型成像技术,在古代瓷器

釉层物理结构分类应用中得到了成功应用.但由于

OCT分辨率为微米量级,对于纳米量级的釉层物理

结构,还需结合SEMＧEDS进行更深入的研究.同

时亦需对利用图像纹理分析技术提取釉层OCT灰

度图像特征参数进行进一步研究.
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作提供珍贵的文物样品.衷心感谢中国科学院上海
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