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秋田県，青森県の黒鉱地域およびその周辺の温泉水についての同位体化学的研究
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Abstract

　　　　　Some40thermal＆nd．sur£accw＆tersamplesfピom2口ocalities（Fig．1／havebeenanalyzed

fbr　hydrogen一，oxygen一，an．d　sulfur　isotopic　ratios　of　water　and　dissolved　su1£ate（丁乱ble1）。

For　comparison，the　data　of　the　spring　waters飯om　Yashio　and　Isobe，Gumma　Pre驚cture乱re

also　presented（Table2），

　　　　　　The　thermal　waters倉om　Green　Tuff　formations　around　Odate　Kuroko　area　have

narrow　ranges　ofδD　andδ180values（δD＝一60～一70％o，δ180＝一10～一11％o），and　are

considered　to　be　the　simple　recyclic　meteoric　waters（Fig．2）．Theδ34S　andδ180dat＆of　the

dissolv¢d　sul£a．tes　are　similar　to　those　of　su1£ate　minerals　f士om　Kuroko　deposits（Fig。3）．The

dissolved　sul£ate　is　very　likely　to　have　been　derived　from　the　fossil　se批water　sul£ate　in　Green．Tuff

formations．

　　　　　　The　re1乱tionships　among　hydrogen＆nd　oxygen　isotopic　ratios　and　chloride　contents　of

saline　waters　fピom　Yatate　and　Yunosawa，and　also　from　Yashio　and　Isobe　strongly　suggest　that

these　saline　waters　contain　fbssil　seawaters　contemporaneous　with　Green　Tuffformations（Fi群．

4and5）．The　oxygen　isotopic　data　have　evidence　of　rem．乱rkable　isotopic　exchanges　with　wall

rocks　during　the　hydrothermal　processes（Fig．2）、It　is　suggested　that　the　ore　solution　of　Kuroko

mineralization　m呂y　have　some　silnilarity　to　these　thermal　waters。The　saline　water£rom　Mori－

take　may　also　be　related　to£ossil　seawaters．1｛owever，according　to　their　oxygen　isotopic　ratios，

the　waters　may　not　have　been　involved　in　any　hydrothermal　process　in　the　past。The　sulhr

isotopic　ratios　ofdissolved　sulfates　in　the　Moritake　thermal　waters　indicate　that　the　sul£ates　are

the　residue　fyom　bacterial　reduction　of　fbssil　sea　water　sul£ates（Fig．3）．

　　　　　　At　the　Goshogake　geothermal　area，the　relationship　bctween．hydrogen　and　oxygen

isotopic　ratios　ofthermal　waters　show　an　excellent　linearity　extending　ffom　the皿eteoric　v＆1ues

（δD＝一674％o，δ180＝一11．5％o）to　the　highly　shifted　values（δD＝一28。1％o，δ180＝

十5．4％o），ofwhich　the　slope　is　about2（Fig。2）．This　is　similar　to　the　fbature　observed　fbr　the

acid　type　thermal　waters　which　have　been　considered　to　be　meteoric　waters　modi丘ed　byisotopic

盒actionation　during　kinetic　evaporation　processes（CRAIG，1963）．However，such　a　Iinear

relationship　can　also　be　explained　by　mixing　ofa　deep　thermal　water　with　appropriate　isotopic

compositions　and　recyclic　meteoric　w＆ters，though　it　is　notcertainwhether　such　a　deep　them臓l

water　exists　at　Goshogake、The　origin　ofthermal　waters　at　Goshogake　and　the　processes　oftheir
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isotopic　shifts　thus　remain　unsolved．On　the　othefhand，the　thermal　waters　at　Tamagawa　may

be　of　meteoric　origin　judging　firom　the　extents　of　the　isotopic　shi疵s（Fig．2）。

　　The　oxygen　isotopic　ratios　ofdissolved　sulfates　at　Goshogake　show　some　correlation　with

the　isotopic　data　ofwaters（Table3）．

1。序　言

　最近の流体包有物の研究や熱水溶液についての熱力学

的研究により，種々の鉱床について鉱液の化学的，同位

体化学的性質が明らかにされつっある．一方，温泉水と

鉱液の関連性については，古くからばくぜんと指摘され

てきたが，近年，種々の温泉水，地熱地帯の熱水，堆積

盆中の高塩濃度の地層水などにっいての化学的，同位体

化学的知見が増すにつれ，この問題についても，ようや

く具体的議論ができるようになってきた（例えば，

WHITE，1968），

　われわれは目本各地の温泉水，鉱泉水について，水の

水素および酸素の同位体比，主化学成分，溶存硫酸イオ

ンのイオウおよび酸素の同位体比などに関する研究を進

め，これまでに日本の温泉を一応　1）海岸温泉型，

2）有馬温泉型，3）グリーンタフ型，4）火山性温泉

型に分類し，水や溶存物質の起源の問題，黒鉱鉱床の鉱

化溶液との関連性などにつき考察した（MATSUBAYAほ

か，19731酒井，19741SAKAI　and　MATsuBAYA，1974）．

　本研究では，秋田県大館市を中心とする黒鉱地域およ

びその周辺の温泉についてやや詳しく検討することを目

的とし，約40の温泉水および地表水について，水素およ

び酸素の同位体比，化学成分，また一部については溶存

硫酸イオンのイオウおよび酸素の同位体比の分析を行っ

た．これらの結果を報告し，温泉水および溶存物質の起

源を中心に若干の議論を試みる．

2。試　　料

研究に供した試料は第1図および同付表に示す各地点

で1973年6，月4日～7目の間に採集された．試料の大部

分は温泉水，鉱泉水であるが，地表水（流水，湖水の表

面水）も適宜採集の対象とした．

　温泉水・鉱泉水の湧出母岩はさまざまであるが，第四

紀火山岩類を主たる湧出母岩とする後生掛，玉川，乳頭

の各温泉を除くと，それらのほとんどがグリーンタフ層

またはそれを含む新第三紀累層中に湧出している．ただ

し，このことと各湧泉水の化学系（岩石一水系）に最も

重要な意義を持った岩石が何であったかということとは

一般に別個の問題である．

　なお今回の試料に関連するものとして，群馬県八塩お

よび磯部の温泉水，鉱泉水に関するデータも合わせて論

じた．これらの試料は茨城大学の高瀬一男氏から譲り受

けたもので，1972年4月に採集された．

3。実験およぴ結果

　3。1　同位体比の測定

　同位体比の測定は，それぞれ下記の方法により得られ

た気体試料（CO2，H：2，SO2）について同位体比測定用の

質量分析計（目立R．M－6RSおよびRMS－DH）を用い

て行った．

　水の水素　750℃に加熱された金属ウランを用い真空

中で還元する．方法はFRIEDMAN（1953）のものとほぼ

同じであるが，当時は金属亜鉛が用いられていた、

　水の酸素　EPsTEIN　and　MAYEDA（1953）の方法により

水と炭酸ガスを同位体交換平衡にし，その炭酸ガスを分

離する．

　硫酸イオンのイオウ硫酸バリウムとして沈殿分離

し，THODEほか（1961）の方法で硫化銀に変え，酸化

第一銅とともに真空中で800℃に加熱し亜硫酸ガスとす

る．

　硫酸イオンの酸素　硫酸バリウムとして沈殿分離し，

SAKへI　and　KRousE（1971）の方法により真空中で1100℃

に加熱されたグラファイトと反応させ炭酸ガスにする．

　測定された同位体比は，いずれも次式に示すようなδ

値，すなわち，ある標準物質に対する千分率偏差（％。）

により表わされる．

δX一（R轟難料一1）×1・・傷

ここでxはDラ180，または34s，RはD／H，180／160，ま

たは34s／32sである．標準試料は，水素と酸素の場合は

SMOW（平均標準海水）（CRAIG，1961b》，イオウの場

合はC謡onDiablo唄石のトロイライトである．測定の

精度は水素の場合士0・7％・，酸素とイオウの場合二LO．1％。

である．

　3．2化学分析
　化学分析は塩素イオン（モール法），硫酸イオン（クロ

ム酸バリウムによる比色法），カルシウムイオンおよびマ

グネシウムイオン（EDTA滴定）について行われた。pH

の測定は携帯用pH：メーター（東亜電波，HM－1F）に

よる．
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Fig。1　Localities　of　the　hot　springs　aad　surface　waters　of　the　present

　　　study．　Numbers　in　the　map　are　those　in　Table　L

付 表

No．

1
2
3
4
5
6
7
8
9
10

11

12

13

14

15

16

17

18

19

20

21

試　料　採　取　地 No．

大鰐（公民館），青森県南津軽郡大鰐町
〃

〃

〃

！ノ

（赤湯），

（青柳），

（大湯），

（水道水），

平川（流水），

〃

〃

〃

〃

〃

浅瀬石川（流水），青森県南津軽郡平賀町小国

温川，青森県南津軽郡平賀町温川
十和田湖（表面水）青森県上北郡十和田町子の口

古遠部・青森県南津軽郡碇ケ関村酉碇ケ関山
坂梨試錐孔（S　N－2－1），青森県南津軽郡碇ケ関村遠
部沢
　　〃　　　（SN－2－2），　　　　　　　　〃

平川支流（流水），　　　　　　　　〃

湯の沢（白龍館），青森県南津軽郡碇ケ関村湯の沢
　〃　（秋元一1），　　　　　　　〃

　〃　（秋元一2），　　　　　　　〃

矢立，秋田県大館市長走赤湯

虎の湯，秋田県大館市花岡鉱山

雪沢，秋田県大館市雪沢字大滝
大湯（上の湯），秋田県鹿角市大湯
　〃　（川原の湯），　　　　〃

22

23

24

25

26

27

28

29

30

31

32

33

34

35

36

37

38

39

40
41

4，2

試　料　採　取　地

八森，秋田県山本郡八森町滝の間

潮浜身　　　　〃　　　　潮浜
米代川（流水），秋田県能代市鶴形

森岳1号，秋田県山本郡山本町森岳字木戸ノ沢
森岳2号，　　　　　〃　　　　　字大日下

小倉・秋田県南秋田郡五城目町小倉
富津内川（流水），　　　〃

田屋ン秋田県南秋田郡昭和町豊川
後生掛（中坊主地獄），秋田県鹿角市八幡平村大字長
谷川
〃

Zノ

〃

〃

〃

（マッドポット），

（大湯沼），

（紺屋地獄）7

（妾・本妻），

（沢水），

〃

〃

ノ！

〃

〃

玉川（大噴）フ秋田県仙北郡閏沢湖町大字玉川

〃（各務沢一1）ン　　　　　”

〃　（各務沢一2），　　　　　　〃

〃（各務沢一3）フ　　　　　〃

乳頭（空吹），秋田県仙北郡田沢湖町大字田沢

玉川（流水），　　　　　　　〃

田沢湖（表面水）・　　　　　Z！　　石神
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Isotopic　ratios　ofwater　and　sulfate　and　composition　ofsome　m勾or　elements　of　thermaI

and　su㎡ace　waters　in　Kuroko　district　of　Akita　and　Aom．ori　and　adjacent　areas。

No。 Sample

1
2
3
4
5
6
7
8
9
10

11

12

13

14

15

16

17

18

19

20

21

22

23

2些

25

26

27

28

29

30

31

32

33

34

35

36

37

38

39

40

41

42

Owani（Komin－kan）

Owani（Akayu）

Owani（Aoyagi）

Owani（Oyu）

Owani，ta．p　water

Taira　River

Asa．seishi　River

　Nurukawa

　Lake　Towada

　Furutobe

　S＆kanashi（SN－2－1）＊＊

　Sakan＆shi（SN－2－2）＊＊

　AbranchofTairaRiver
　Yunosawa（H：akuryu－kan）

　Yunosaw＆（Akimoto－1）

　Yunosawa（Akimoto－2）

　Yatate

　Toranρyu＊＊

　Yukisaw＆

　Oyu（Kaminoyu）
　Oyu（：K乱waranoyu）

　Hachimori

　Shiohama

　Yoneshiro　River

　　Moritake（No。1）

　　Moritake（No．2）

　　Ogum

　　Futsunai　River

　　Taya

　　Goshogake（Chubozu→igoku）

　　Goshogake（Mud　Pot）

　　Goshogake（Oyu－numa）

　　Goshogake（Konya→igoku）

　　Goshogake（Oname－Motome）

　　Goshogake，a．stream．

　　Tamagawa（Obuki）

　　Tamagawa（Kagamisawa－1）

　　Tamagawa（Kagamisaw批一2）

　　Tamag＆wa（Kagamisaw乱一3）

　　Nyuto（Karabuki）

　　Tama　River

　　Lake　Tazawa
＊Data　supplied　by　the　owners　of　spring．

t　QC pH

57＊

68＊

75＊

70＊

59

些1

47

44

54

46

46

30

39

49＊

60

63

62

58

15＊

13

86＊

93＊

94＊

51＊

6．8＊

6．9＊

7．1＊

7。1＊

6．7＊

6．5

7．4

7．4

6．2

6．0

8．3

7．5

7，6

7．4

8．2

8．6＊

7．8

1．8

5．2＊

　　　Isotopic　ratio，％o

　water　　　　　sul£ate

δD　　δ180　　δ34S　　δ180

一69．4　－11．1　一ト21．7　十

一69．7　－ll．1　十21．1　十一

一69．9　－11．1　一ト21．2　十

一68．0　－11．0　十21，0　一ト

一57．1　－　9．2

－55．7　－　9．1

－65．1　－10．8

－71．7　－1三．5

－52．7　－　8．1

－59．0

－63．2

－62．2

－57．2　　　9．5

－44．2－3．8
－48．4　－　2．2

－50．3　－　1．0

－39．7　－　2．0

－66．3－11．

一62．3

－66．2－10．0

－65．9一
一50．0　－　8．8

－49．4　－　8．1

－54：．5　－　9．2

－34．2　－4．7

－33．6

6．9

6．6

7．2

6．4

一　9．6　十21．些　十　8．4ン

ー10．1　十20．8　十10．4

－10．2十20．5十10．2

　　　　0十21．2一ト10．4

－10．3　十22．2　十11．8

　　9．9十20．6十4．5

　　　　　　十28．9十11．

一　4．8　十一32．6　十13．

一58．4：一　9．4

－46．5　－　7．7

－41．1　－6。5

－60．5－8．0
－41．6　十　〇．8

－28．1十 5．4十

一34．6　十　4．4　一

一57．3　－　7．3　十

一67．4　－11．5

－55．8　－　7．9

一54．9

－43．2

－41．9

－64．5

－58．0

－61．7

一7．2

－6。2

－5．8

－10．6

－9．7

－10．3

O
l

一〇．6十3．7

　　3．5十4．4

　　1．3十7．9

3．4 6．3

Chemical　composition，PPm，

C1 SO4 Ca Mg

1，170

1ン030

　950
　　910

286

1，3を0

　293

　304

599

516

531

磁8

495

807

452

491

6フ340　　　18

4，840　　　20

3）230　　　1

7ラ910　　　16

　　1141，170

　　　68　1ラ610

　　610　　130

　　880　　144

　　　48　　　42

　　　43　　　17

13，200

13，100

　　　27

233

160

367

523

396

314

794

91

2662，740
2452，770
18　　　一

1，480　　　15

　　17　1，450

　　　11　　343

　　27　1，840

　　　14　　370

3，020

　　20

　　　10

　　　9

　　　17

1，050

　603
1，220

　667
　　64

31

110

72

　8

12

136

9

5

122

218

199

86

4：86

1

16

11

　8

122

67

1生

14

29

＊＊Drilling　wells　by　Dowa　Mining　Co，
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Fig．2　δD　vs．δ180plot　of　therm、a1乱nd　su血ce　waters　in　Kuroko　districts

　　　ofAkita　and　Aomori　and　a両acent　areas，The　data　ofYashio　and

　　　Isobe，Gumma　are　also　plotted．

　3．3測定結果
　測定結果を第1表にまとめた．このうち水のδD値と　＋35

δ180値の関係を第2図に，硫酸イオンのδ34S値とδ180

値の関係を第3図に示す．第2図中のδD－8δ180＋

10の直線は世界各地の天水（meteoric　water）についての
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　十30
平均的な関係を示すもの（CRAIG，1961a）であるが，日

本の場合はそれよりもやや上方にずれた線上に並ぶ

（SAKAI　and　MATsuBAYA，1974）。今回の地表水も同様な

傾向を示している．　　　　　　　　　　　　　　　　＋25

4。考　　察

　4．1グリーンタフ型

　この型の温泉はMATsuBAYAほか（1973）の論文では

“therm、al　water　systems　of　the　Japan　Sea　sid，e　ofHonshu，，

と呼んだもので，いわゆるグリーンタフ累層を湧出母岩

とし，その水のδD値とδ180値はその地域の天水の値

とほとんど差がない．おそらく天水が湧出母層中をその

同位体比を変えることなく循環してきたものと思われる

（MATsuBAYAほか，1973）．一方，硫酸イオンのδ34S値

とδ180値の関係は黒鉱鉱床の硫酸塩鉱物のものと類似

しており，グリーンタフ累層中に含まれる中新世の海水

起源の硫酸塩を溶出してきているものと思われる（SAKAI

and　MATsuBAYA，1974），

　今回の試料では，大鰐，温川，古遠部，坂梨，虎の

湯，雪沢，大湯がこの型に属する。これらの温泉水の

δD値とδ180値はラそれぞれ一60～一70％。，一10～’一11

％・と狭い範囲に入り，すでに報告した大滝温泉（δD＝

834S，％。

十20

十5

0

　　『

／
　　Moritake

　　　　　味Yashi。
　　　　　α

　　　Kuroko　suIfate

r一『7……一l
I　　　　　　　O　　　：

5’函ρ鑑」

　　　ド　

＼。
　　　！／讐

〇　　　　　　　　　　　　十5　　　　　　　　　　　　→一10　　　　　　　　　　　　十15　　　　　　　　　　　　→一20

　　　　　　　　　8180，％。
Fig．3　δ34S　vs。δ180plot　ofsu1亀tes　in　thermal

　　　waters丘om　Green　Tuff　fbrmations　and

　　　Goshogake　compared　w至th　those　of　sul一

　　　毎te　minerals　fピom　Kuroko　deposits，

　　　The　data　of　Yash三〇are　also　plotted．
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地質調査所月報（第26巻第1号）
一60．4％。，δ180一一10。4％。、や小坂鉱山坑内水（δD＝

一62・0％o，δ180＝一10．1％o）（MATsuBAYAほか，1973），

あるいは釈迦内鉱山坑内水（δD一一63～一67％・，δ・80

＝一10．0～一10．5％ol（MATsuBAYA　and　SAKAI，1973）

などとも良く一致している．これらの値は現在の表面水

の値よりはδD値，δ180値ともにややマイナス側にず

れているようである．これが水の時代の違いや水系の差

を反映したものなのか，あるいは蒸発などにより表面水

の方が変化していることによるのかを判定することは今

のところできないが，いずれにせよ，これらの水が天水

起源であるという点は疑う余地がない．また溶存硫酸イ

オンのδ34S値とδ180値は，それぞれ＋21～＋22％。，

＋5～＋12％・の範囲に入り，黒鉱鉱床の硫酸塩鉱物が示

す範囲と良く一致している（第3図）・

　これらの事実は，この地域のグリーンタフ累層中に，

ほぼ均一な同位体組成を持った天水起源の水炉広く分布

しており，それらが母層中に含まれる海水起源の硫酸塩

を溶出してきていることを示している．坂梨，雪沢，虎

の湯のような黒鉱探査のための深部ボーリングにより湧

出した温泉や，小坂，釈迦内などの坑内水も同様な性質

を持っていることは，それらの水が水平方向のみならず

垂直方向にもかなり広はんな分布を持っていることのあ

らわれであろう．

　大鰐については，化学的研究によりNa－Cl－HCO3型

とCa－SO4型の2水系の混合が考えられているが（中

村，1962），上述のようにNa－CI－HCO3型の水にCaSO4

が溶けこんだと考えて喫）説明することができる（酒井、

19741SAKAI　and　MATsuBAYA，19741．

　4．2矢立，湯の沢

　秋田県と青森県の県境，矢立峠の一帯にNa－C1－HCO3

型の高塩泉（目景，矢立，相乗，湯の沢）があり，古く

はCr濃度が10，000ppm以上のものもあった．それら

の化学組成はかならずしも同じではなく，とくに目景お

よび湯の沢はかなりの硫化水素を含むが，矢立および相

乗には全く含まれていない（太秦ほか，1960）・これらの

温泉はグリーンタフ累層を湧出母岩としているが，この

地域に広く分布している同時代の流紋岩類の活動に関係

していると考えられている（中村，1962）．

　矢立および湯の沢の3源泉について測定されたδD値

とCl一濃度の関係をみると，第4図に示すように海水

（δD＝0％・，C1『一〇・535eq／」）とこの地域の天水（δD一

一65％・，C1一一〇eq／l）を結ぶ線上に並ぶ．このような関

係は，鹿児島県指宿温泉などの，海水が熱水化したと考

えられている海岸温泉型のものに特徴的で（酒井，1974；

0

ロ

窒

6
ω

一20

一4⑪

一60

α2

Cr，eq／劉

0．4 0、6

図

⑭

／
□

　　　圓⑭

　　　⑭㌦／灘
　⑭⑭
　　　翻編

／・
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⑭

灘

Se哉Wa量er

□＝Ya琶a量e，Yunosaw貧

図IMorlねke，丁訊ya
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⑭＝Callf・mlaC・呂s逢R統nges

Fig．4δD　vs。Cl　plot　fbr　saline　w訊ters　ofYatate，Yunosawa，Moritake，

　　　Taya，Yashio，and，Isobe，　　Those　of　Califbmia．Coast　Ra．nges

　　　（White　et乱L，1973）are乱lso　plotted．　The　line　shows　mixing　of

　　　Sea　Water　an．d　meteOriC　Water．
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秋田県，青森県の黒鉱地域およびその周辺の温泉水についての同位体化学的研究（松葉谷治・酒井均・佐々木昭）

Table2． Isotopic　ratios　of　water　and　sulfゑte　a，nd　chlor孟d．e　concentration

ofthemalandmineralwatersatYashioand　Isobe，Gumma．

Sample

Yashio　area＊

　Jinsui＿kan

　Urabe．kan

　Yεtshio＿kan

　Te両in－yama
Isobe　area＊＊

　Isobe

　Kaminoge，R－12
＊群馬県多野郡鬼石町八塩

＊＊群馬県安中市西上磯部

　　　　ISOt・piCrati・，賄

　water　　　　　　　　　su臨te

δD　　　　δ180　　　δ34S　　　δ180

一28．2

－20．6

－27。6

－56．0

一23．3

－19．7

十2．8

十6．O

十2．1

　8，6

十2．1

十2．9

十27．9

十28．8

十28．8

十16．6

十16．6

十16．3

Cl，ppm

10，800

14，700

12，100

　237

王1，900

13，600

R．em＆rk

八　塩

　神水館
　浦部館
　八塩館
　天神山

磯

上

部

毛

8180，％。

o

一20

ロ

器一40

d
の

一60
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！
ノ

図

ノ
ノ
’
ノ

　，　ノ　ノノノ
／ノ図

ノ

ノ

ノ

，
ノ
ノ

ノ

　　　ノ　　　ノ　　　ノ

．／　灘聾
　　　　　　　　　　　欝灘

　　　□

／口
　　　／　　イゐ

，〆’職

Fig。5

ロ
　　ロ

⑭

酵⑭

□　＝Yataセe，Y翻osawa

図　　：Mori豊ake，Taya

懸　　Yashlo，圓sobe

⑭＝CallforniaCoastRanges

δD　vs。δ180plot　fbr　saline　waters　ofYatate，Yunosawa，Moritake，

Taya，Yashio，Isobe，and　Califbmia　Coast　Ranges，　Dotted　line

represents　simple　mixing　of　sea　water　and　meteoric　water，and

solid　line　is　fbr　mixing　ofmodiHed　se我water　and　meteoric　water．

SAKAI　and　MATsuBAYA，1974），また第三紀の海水が化石

水として残っていると考えられている群馬県の八塩，磯

部（本島，1957；赤岩・田島，1963；高瀬，1966）など

の温泉水についても認められる（第2表，第4図）・　ま

た，同じく海水起源と考えられているカリフォルニァ州

Coast　R鋤gesの高塩泉のデータ（WHITEほか，1973）

も同様の傾向を示す（第4図）・矢立や湯の沢の温泉水は

おそらくグリーンタフ累層中に取込まれた第三紀の化石

海水と関連があるものと考えて良いであろう．

　一方，これらのδD値とδ180値の関係は，第5図に

示すようにほぼ同一の直線関係を示すが，海水（δD＝0

％o，δ180ニ0％o）と天水（δD一一65％o，δ180一一10．5
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　　　　　　　　　　　　　地質調査所月報
　　　　　　／
％。）を結ぶ線（第5図中の点線）よりはδ180値がプラ

ス側にずれている．これは周囲の岩石と水の同位体交換

により，水に180が濃縮された，いわゆるoxygen　shi負

（CRAIG，1963）と考えられる．このoxyge職shiftが海水

そのものが熱水化した時に起ったものか，あるいは海水

が天水と混合した後に起ったものかは，近年，黒鉱鉱床

の鉱液として海水の熱水化モデルが考えられつつあるこ

とと関連して興味ある問題である．第5図に見られるよ

うに，各地の温泉がほぼ同じ関係を示すことは，海水が

oxygen　sh批を起し・た後に天水と混合したと考えるのに

好都合である．しかし，図中の実線をδD＝0％。まで外

挿すると，δ180＝＋11％。にもなり，一般の岩石と海水

が高温で同位体交換平衡になった時に期待される値より

はかなり高くなる．ここで，高温で岩石と同位体交換平

衡にある水のδ180値として平均的な値とみられる＋8

％・をとると，図中の実線からそのδD値は約一10％・とな

る．これは海水が熱水化する前に，すでにある程度天水

の混入をうけていたことを暗示するように思われる．あ

るいは含水鉱物との水素同位体交換により，海水のδD

値がマイナス側にずれた可能性もある（WmTEほか，

1973）．

　黒鉱鉱床の鉱液がこのような，海水と岩石の反応によ

り生じた温泉水と類似したものであろうことに関しては

すでに論じられている（酒井，19743SAKAI＆nd　MATsu。

BAYA，1974）。

　4・3　森岳，田屋

　森岳は油田探査のためのボーリングによりみつけられ

たもので，グリーンタフ層（西黒沢階）から湧出してい

る。また，田屋は豊川油田地帯にある鉱泉で，船川階の

泥質岩から湧出している．

　森岳，田屋の水のδD値とC1一濃度の関係は矢立，湯

の沢などが示す傾向とほぼ一致しており（第4図），やは

り海水が関係していると考えられる．ところが，δD値

とδ180値の関係は，通常の海水と天水の混合を表わす

線（第5図中の点線）とほぽ一致し，矢立，湯の沢など

に見られるような熱水化によるoxygen　shiRはほとんど

起っでいない．このような現象は現在の海岸温泉に見ら

れるが，森岳，田屋は海岸線よりほぼ10㎞内陸にあ

り，現在の海水が混入していると考えるよりは，第三紀

中新世の化石海水に関係すると考えた方が良吟ように思

われる．その場合，oxygen　shi負が起っていないことか

らみて，それらは過去において熱水化したことがなかっ

たものと考えられる．

　森岳の溶存硫酸イオンのδ34S値とδ180値の関係は，

第3図に示すように海水のものと比べてδ34S値が著し

（第26巻第1号）

くプラス側にずれている．同様な傾向は先に触れた群馬

県の八塩についても見られ（第3図），おそらく化石海水

が硫酸還元バクテリァの影響を受けたことを示している

ものと考えられる（SAKAI　and　MATsuBAYA，1974）．

　4。4火山性温泉型

　この型の温泉は第四紀の火山活動と密接に関連してお

り，その水は天水起源と考えられるが，δD値，δ180値

ともにしばしばisotopicshiftを起していることが知ら

れている（MATsuBAYAほか，1973）．今回の試料では，

後生掛，玉川，乳頭がこの型に属する．

　4・4・1後生掛
　後生掛は八幡平地熱地帯の中でも活動の盛んな所の一

つで，大小様々な規模の噴気，噴湯がある．その中で大

きいもの5ヵ所について分析を行った．これらはいずれ

も塩濃度の低い硫酸酸性のものである．このような化

学組成の温泉では，これまで玉川，箱根，別府，草津白

根などで知られているように，それほど大きなisotopic

shiftを起しているものはない（酒井，19743SAKAland

MATsuBAYA，1974）。

　ところが，第2図に示すように後生掛の場合は水の

δD値とδ180値は沢水の値からプラス側にのびる勾配

2の直線上にきれいに並び，最も高い値の大沼沢では

δD＝一28．1％。，δ180一＋5．4％。にも達している．この

関係はC蝕IG（1963）によりアメリカの硫酸酸性泉につ

いて見つけられた関係（勾配3）と良く似ている．彼は

この関係を，水の蒸発の際の非平衡な同位体分別による

ものと解釈している．しかし，有限量の水がだんだん蒸

発していったと考えると，このような重い同位体を濃縮

したものは，始めに存在していた水の大部分が蒸発して

しまった残りと考えられ，量的な点で間題があるように

思われる．また，H．CRAIGやD．E．WHITEは地下の熱

水から高温で分離してきた水蒸気の一部が地表付近で凝

縮した場合に，このような重い同位体比を持つようにな

ると考えているようであるが（D．E　WHITEよりの私

信），この場合も凝縮した水の量や同位体分別の大きさに

澗題が残るように思われる．しかし，いずれにせよ，こ

の関係の勾配が各地の温泉水についてほぼ一様に成立つ

ことは，これらの温泉水における水素と酸素の同位体比

がなにか共通の機構により規制されていることを暗示し

ており，今後さらに詳しく検討される価値がある，

　兵庫県有馬温泉でも後生掛と似たようなδD値とδ180

値の関係が認められているが，この場合は，地下に単一

な塩水があり，それが種々の割合で循環水と混合した結

果であると解釈されている（MATsuBAYAほか，19731松
　　　　　　　　　　　　　おなめ　もとめ
葉谷ほか，1974）・後生掛の場合，妾・本妻や中坊主地獄
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秋田県，青森県の黒鉱地域およびその周辺の温泉水についての同位体化学的研究（松葉谷治。酒井均・佐々木昭）

のように湧出量の多い噴湯で沢水に近いδD値および

δ180値が見られる（第1表）ことから，多量の循環水

の混入が考えられ，第2図の直線関係は有馬と同様に混

合によるものとも考えられる．しかし，有馬の場合は溶

存塩類についても混合による希釈によって矛盾なく説明

できるのに対し，後生掛では溶存塩類についてはなんら

系統的な傾向は認められない．また，混合モデルを後生

掛にあてはめた揚合，源の熱水として同位体比が大湯沼

の値（δD＝一28．1％。，δ180＝十5。4％。）よりも少しプラ

ス側にずれたものを仮定すると，その塩濃度も大湯沼と

同程度の希薄なものの可能性が高く，高温で岩石と反応

した水としては余りに薄すぎるように思われる（第1

表）．

　一方，WHITEほか（1973）はカリフォルニア州の

CoastRangesに湧出する高塩泉の近くに，同位体比は

それらと大差ないがCl一濃度の低い（数百ppm）ものが

あることを見つけ，高塩泉から分離した水蒸気が凝縮し

たものと説明している．後生掛の場合も，矢立，湯の沢

のような海水起源の熱水が地下深部にあり，それから分

離してきた蒸気が関与している可能性は考えられる．

　この地域の地質構造はまだ十分には明らかにされてい

ないが，全体としてみれば，グリーンタフをはじめとする

第三紀中新世の累層を基盤とし，それらを第三紀末から

第四紀にかけての噴出岩類が覆っていると考えられる．．

中島（1967）は熱源がこのグリーンタフ累層の下にあ

り，そこから上昇してきた熱水がグリーンタフ累層中で

循環水と混合し帯水しているものと考えている．現在の

ところでは，この水の起源についてはっきりした結論を

だすことはできないが，地下深部に有限量の熱水が存在

していて，それが徐々にでてきているのか，あるいは循

環水が地下で加熱され，岩石との同位体交換や蒸発の際

の同位体分別などによりisotopic　sh近を起して再びで

てくるようなある種の定常状態になっているのかは，水

の起源や熱源からの熱の移動の過程を考える上で興味あ

る問題である．

　後生掛の溶存硫酸イオンのδ34S値は一1・3～＋3・5％・

の範囲に入り，supergene　su1毎te（火山性の硫化水素が

地下浅所で酸化されてでてきた硫酸イオン）であること

を示している．このようなsupergenesu塩teのδ180値

は酸化が行なわれた時の水のδ180値に強く影響される

ことが知られているが（LLOYD，1968），この場合も第3

表に示すように，定性的には水のδ180値が高いものは

硫酸イオンのδ180値も高くなっている．しかし，中坊

主地獄と紺屋地獄のように硫酸イオン濃度の高いものは

硫酸イオンと水のδ180値の差が大きいのに比べ，妾・

本妻と大湯沼のように硫酸イオン濃度の低いものはその

差が小さい．また両者のδ34S値（第1表）にもはっき

りした差が認められる．このことは，これらの硫酸イオ

ンの起源が2種類あることを示しているように思われ

る．その場合，硫酸イオン濃度の高いものの方が水の値

に影響されないものを多く含んでいることになる．

LLoYD（1968）によれば，δ180値が一8％。の水の中で酸

化が起れば硫酸イオンのδ180値は一1％。となり，＋5

％・の水では＋8％。となる．また硫酸イオンと水が同位体

交換平衡にあれば，200～300℃では硫酸イオンの方が10

～5％。高くなる．しかし，いずれにしても第3表の結果

を矛盾なく説明することはできず，今のところはっきり

した結論をだすことは困難である。

　4。4。2玉　川

　玉川には，湯川沿いの大噴を中心としたCl－SO4型の

酸性泉と，それ以外の地域の塩素イオンをほとんど含ま

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　かがみない硫酸酸性泉がある（近藤，1963）。今回は大噴と各務

沢沿いの3噴湯について分析を行った．これらの水の

δD値とδ180値の関係をみると，大噴と各務沢の下手

の噴湯（各務沢一1）ではMATsuBAYAほか（1973）の

場合と同様に沢水の値（δD＝一65・0％・，δ180＝一11．0

％・）から勾配2の直線上に並ぶ．ところが，各務沢の上

手の2噴湯（各務沢一2，一3）はこの関係よりもやや

δD値がプラス側にずれている（第2図）・これらはいず

れも天水がisotopic　sh澁を起こしたものと考えられる．

各務沢沿いの上手のものが異なった関係を示すのは，蒸

発の際の同位体分別や岩石との同位体交換などが異なっ

Table3． Difference　ofδ180vaユues　between　sulfates　and　waters　of　the

therm＆l　springs　at　Goshogake

Sample

Chubozu→igoku

Konyariigoku

Oname．Motome

Oyu－numa

Content　ofSO4，

ppm
1，婆50

1，840

370

　3生3

δ180sO4

十3．7

十7．9

－6．3

十窪．4

δ180R20

一8．0

十4．4

－7．3

十5．4

δ180so4一δ180H20

十11．7

十3．5

十1．0

－1．0
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た状態で起っているか，あるいは地下水の水系の差（近

藤，1963）によるものと思われる．

　塩素イオンをほとんど含まない硫酸酸性泉では，溶存

硫酸イオンのδ34S値は0％。に近く，supergene　su1魚teで

あることを示している．ところが，大噴は＋28％。もの高

いδ34S値を持つことが知られている（MATsuBAYAほ

か，1973）．一般に火山性のC1－SO4型温泉では，δ34S値

が＋20％。前後の高い値を持ち，その起源についてはいろ

いろと考えられてV、る．SAKAIandMATsuBAYA（1974）

はグリーンタフ累層中の海水起源の硫酸塩類がその起源

であると考えた．大噴の硫酸イオンについては，その

δ34S値が年々プラス側にずれてきていることが見つけら

れており（中井信之，私信），また北投石の沈殿が比較的

新しい時代（1000～2000年前）に始まったという報告

（角・高島，1972）もあるなど，その起源および変遷は

興味ある問題である．

　4．4．3乳頭
　空吹は塩濃度の低い弱酸性泉であり（中村ほか，1960），

その水のδD値とδ180値が天水の値とほとんど差がな

いことからみて，循環水が単に温められたものと思われ

る．

5．結　　語

　大館市を中心とする黒鉱地域の新第三紀中新世累層か

ら湧出している温泉は，水のδD値とδ180値がそれぞ

れ一60～一70％。および一10～一11％oの狭い範囲に入り，

この地域のグリーンタフを主とする地層中に，同位体比

の均一な天水起源の水が広く分布していることを示して

いる．一方，溶存硫酸イオンのδ34S値とδ180値は黒鉱

鉱床の硫酸塩鉱物が持つ値と一致しており，これらの地

層中に存在する海水起源の硫酸塩の溶出によるものと考

えられる．

　矢立および湯の沢は，その水のδD値とδ180値およ

びCl一濃度の関係から，グリーンタフ累層中に取込まれ

た化石海水が熱水化したものと考えられる。森岳も同様

に第三紀の海水起源と考えられるが，δ180値から見て

過去に熱水化したことはなかったと考えられる．森岳に

は，当時の海水起源の硫酸イオンがバクテリアにより還

元された残りと思われるものが含まれている．

　後生掛では，水のδD値とδ180値は沢水の値（δD一

一67．4％。，δ180一一IL5％。）から最も重い同位体を濃縮

した大湯沼（δD＝一28．1％。，δ180＝＋5．4％。）まで，幅

広い範囲にわたり勾配2の直線関係を示す．CRAIG

（1963）はこのような関係を蒸発の際の非平衡な同位体分

別によると説明しているが，観測された変動幅の大きさ

からみて少々問題があるように思われる．このような直

線関係は，地下に適当な熱水源を考えれば，それと天水

起源の循環水との混合でも説明することができる．しか

し，後生掛の場合，地下に熱水が存在しているかどうか

は今のところ明らかでない。同じ八幡平地熱地帯に属す

る玉川でも，水のδD値とδ180値の間には同様な関係

が見られるがラこの場合にはisotopic　shi負の大きさから

見て天水起源と解釈して良いであろう．

　後生掛の溶存硫酸イオンは，そのδ34S値よりsuper－

genesulf翫eであると考えられる．そのδ180値は水の

δ180値の影響を受けていることが認められるが，定量

的説明にはまだデータが十分でない．
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温泉水，鉱泉水試料を提供された茨城大学教育学部の高
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