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Abstract：Formation　of　authigenic　minerals　is　studied　for　clastic　sedimentary　rocks　of　the

Paleogene　Ishikari　Group，Hokkaido．The　Paleogene　formation　mainly　comprises　altemating

beds　of　sandstone　an（i　mudstone　intercalating　with　abundant　coal　seams．Samples　studied　are

sandstone　and　mudstone　from　three　drill　holes　and　from　outcrops．Carbonates，quartz　and　K20

－A1203silicates　are　found　to　be　principal　constituents　in　the　clay－size（i　fraction　of　these

mudstones．Similar　kind　of　minerals　are　also　present　in　carbonate－cemented　clean　sandstones

altemating　with　mudstones．The　minerals　occur　as　a　part　of　cement　an（i　as　pore－filling　minerals

in　these　sandstones．A　systematic　order　of　precipitation　is　recognized　for　cementing　carbonates

and　pore－filling　silicates．The　order　of　formation　suggests　a　change　in　composition　of　interstitial

water　equilibrate（i　with　these　minerals，from　the　stability　field　of　K－feldspar　to　kaolinite，

keeping　saturation　with　quartz．The　trend　can　be　explained　either　by　gradual　mixing　of　two

types　of　formation　water，or　by　incongruent　dissolution　of　kaolinite　with　slightly　alkaline

formation　water　in　adjacent　mudstone　layer．Both　models　requier　distinct　fluid　migration　or

circulation　in　a　se（1imentary　pile　with　very　low（less　than5％）porosity．Long－term　mixing　and

compositional　change　must　be　considered　for　fluid　in　geologic　media，or　natural　barrier，even　at

a　condition　of　reduced　porosity．

要　　旨

　古第三系石狩層群（北海道）の砂岩泥岩互層における自

生鉱物形成を，芦別地域での孔井試料および露頭試料に

ついて研究した．自生鉱物として炭酸塩鉱物（方解石，

アンケライト，ドロマイト，菱鉄鉱）およびK20－Al203

系珪酸塩鉱物（カリ長石，イライト，カオリナイト，石

英）が，砂岩・泥岩に共通して広く認められた．砂岩に

おいて珪酸塩自生鉱物は，セメントの方解石（一部，ア

ンケライト）が晶出した後に残された体積比にして5％以

下の空隙を埋めて，一定の順序で晶出している．炭酸塩

鉱物の分布は，堆積環境と堆積岩層内での間隙水の混合

の二つの要因を反映する．一方，珪酸塩自生鉱物の系統

的な晶出は，地層間隙水の系統的組成変化を示すと考え

られる．間隙水の化学的変化および間隙水と共存する珪

酸塩自生鉱物の晶出は，間隙水が泥岩中の砕屑性カオリ

ナイトの不調和溶解を伴いっつ，低孔隙率の砂岩泥岩互

＊地質標本館

層の中を循環することにより引き起こされた可能性が高

い
．

1．はじめに

　原子力発電により生ずる高レベル放射性廃棄物を生物

の活動圏から超長期的に隔離する方法の一つとして，わ

が国では岩盤中に建設した施設への隔離（地層処分）が

考えられている．これは地下空間の力学的安定性（たと

えば小出，1984）が，超長期隔離に適するとの評価にも

とづくものである．隔離施設周囲の岩盤については，原

子力安全委員会（！985）による安全研究年次計画におい

て，花商質岩および泥岩を主とする堆積岩層について，

地層処分の観点からの岩盤特性の研究が計画されている．

　岩盤中での核種移動の可能性および，岩盤自体の核種

保持能力は，ここで検討すべき重要な岩盤特性の一つで

Keywords：Ishikari　coalfield，Hokkaido，authigenic　min・

erals，water－rock　interaction，underground　disposa1，high－

1evel　waste，Paleogene，carbonate，quaTtz，clay
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ある．固結度の低い比較的柔らかい堆積岩層を構成する

砂岩・泥岩では，各種の粘土鉱物が主要基質構成鉱物と

して広く含まれている．新第三紀層等の若い地質時代の

地層では，砕屑岩とともに火砕岩が大量に含まれるが，

その中の火山ガラスは，地層としての埋没を経験するう

ちに，しばしば各種の沸石鉱物の集合体に変化している．

このように粘土鉱物および沸石鉱物は，堆積岩の続成作

用によって広く形成されるものである．一方これら鉱物

は，しばしば著しい陽イオン交換1生を示し，特にCs・Sr

など高レベル放射性廃棄物を構成する何種類かの核種を

結晶構造に取り込みやすいという，結晶化学的特性を持

つ（たとえばKomameni　and　White，1983）．このため

こうした鉱物は，地層処分において核種を隔離施設やそ

の周辺から逃がさない，バリヤーとしての役割を期待さ

れている．これら鉱物の核種吸着能や，地層処分を想定

した環境での生成機構は，さまざまな方法で試験されて

いる（たとえばForberg6オα」．，1980；Christensen6オα1．，

1981；Komameni，1985；Hulbert，1987）．しかし，こ

うした実験的研究の実験条件は，105年のオーダーに及ぶ

とされる地層処分にそのまま適用できるのか，疑問の場

合がある（Brookins，1982）．こうした疑問に答えるため

には，天然において地質学的な長期間にわたって進行す

る処分関連鉱物の生成について，検討する必要があると

考えられる．

　本研究は，北海道，石狩炭田地域を例に，厚い砂岩泥

岩互層の続成作用による自生鉱物の生成を，地層間隙水

との化学的相互作用を考慮して検討したものである．こ

のアプローチは，地層処分での処分関連素材の超長期安

定性を占うとともに，天然の岩盤のバリヤーとしての性

質を理解するための第一歩と位置づけている．研究の結

果から，圧密が進んで平均的な孔隙率が著しく低くなっ

た堆積岩層での間隙水を媒介とした自生鉱物の生成と，

物質移動を明らかにすることができた．

謝　辞　北海道芦別市の三井石炭鉱業株式会社芦別鉱業

所には，本研究に用いた試錐試料を提供いただくととも

に，鉱区内での野外調査をお許しいただきました．東北

大学理学部の青木謙一郎教授には，自生鉱物の微小分析

に関して便宜をはかっていただきました．東京大学理学

部の松本良博士からは，石狩層群における続成作用につ

いて御教示いただきました．鉱物資源部の古宇田亮一主

任研究官には，電子顕微鏡観察に当たって便宜をはかっ

ていただきました．同じく鉱物資源部の月村勝宏主任研

究官には，X線回折に当たってお世話になりました．ま

た，脆弱な砂岩・泥岩の薄片をつくっていただくに当た

って，地質標本館試料調製課の宮本昭正・佐藤芳治両技

官の手を煩わせました．ここに記し，感謝いたします．

2．地質およぴ採取試料の概説

　検討した試料は，北海道石狩炭田地域北部の古第三紀

石狩層群中・下部の砂岩および泥岩である．石狩炭田地

域の地質構造と層序は，田代（1951），下河原（1963）等

の研究があり，近年，松井（1990）がまとめている．こ

れによると，石狩層群は主として石炭をはさむ砂岩・泥

岩の互層からなり，層厚は全体で約2400mに達する（第

1図）．その中・下部では，海成層や汽水成層をはさむも

のの，全体として淡水性の堆積環境の卓越する堆積盆で

堆積したと考えられている．

　試料としては，三井石炭鉱業株式会社芦別鉱業所より

提供いただいた三本の試錐試料および，同鉱業所鉱区内

の炭山川流域の露頭試料を用いた（第2図）．試料の層序

的採取位置は，石狩層群中・下部の赤平層から登川層に

相当する．炭山川セタションおよび試錐についての地質

柱状図と試料の採取位置を，第3図および第4図に示す．

　一般に若い地層を構成する砕屑岩のなかの粘土鉱物は，

地表での風化作用によって生成したものが砕屑粒子とし

て運搬され堆積した，外来性のものであることが多い（水

谷ほか，1987）．しかし石狩層群の砂岩には，たとえば松

本（1978）が示したように，砕屑性の粘土質物質がごく

少ないものが多産する．このことは，これら砂岩が続成

作用の過程でできる自生鉱物，とくに自生珪酸塩鉱物の

性質を調べるのに適していることを意味する．

3．自生鉱物の同定法とその産状

　第3図と第4図に示した泥岩について，偏光顕微鏡お

よび走査電子顕微鏡を用いて組織観察を行うとともに，

粘土鉱物についてX線回折，薬品処理および熱分析を併

用する方法によって（Mitsui，1975），種類を同定した．

泥岩試料約5009は，250メッシュ以下に粉砕し，1000cc

ビーカー内で蒸留水と共に撹拝し，分散した．10時間放

置後，サイフォンでけん濁液を取り分けた後，粘土鉱物

を遠心分離し，70℃で乾燥した．分離した細粒フラクシ

ョンは95％以上が粘土鉱物からなり（残りは石英および

炭酸塩鉱物），その粒度は5μm以下と考えられる．

　X線回折は，150kV，40mAの電流・電圧条件で発生し

たCu　Kα線により，スリット系1。一〇．3mm－1。，時定数

0．2，走査速度1。／min．の2θスキャンにより行った．X線

回折にあたっては，Mitsui（1975）のスキームに従った

薬品処理を併用した．具体的には，エチエングリコール

処理による底面反射の移動からスメタタイトを同定し，
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第1図　石狩炭田北部地域での石狩層群及び上位層の層序と堆

　　積環境．下川原（1963）及び松井（1990）にもとづき編集．

Fig．1　Stratigraphic　sequence　and　sedimentary　facies　of

　　the　Paleogene　Ishikari　Group　and　overlying
　　strata　in　the　northern　part　of　the　Ishikari　coa1－

　　field，Compile（1from　Shimogawara（1963）an（l

　　Matsui（1990）．．

塩酸処理によって緑泥石とカオリナイトを識別すると共

に，カオリナイトについてはヒドラジン処理によって確

認した．検討した泥岩試料に認められる14Aの反射は，

緑泥石の存在を示す．緑泥石の高角度側の反射はカオリ

ナイトおよびベルチェリン（lijima　and　Matsumoto，1982）

の反射と重なる．緑泥石およびベルチェリンに対するカ

オリナイトの反射の寄与は，試料を塩酸処理することに

よりある程度見積もることができる．しかし緑泥石とベ

ルチェリンの分離はできなかった．本論では，両鉱物を

一括して扱う．イライトは10A及び5A付近の強い反射

から同定される．海緑石はイライトの反射に接近して比

較的ブロードな反射を示すが，イライトとの分離はむず

かしい場合が多かった．炭酸塩鉱物は一般にこれら層状

珪酸塩鉱物よりはるかに粗粒であり，研磨薄片上でエネ

ルギー分散型EPMAによる同定と定量分析が可能であっ

た．粘土鉱物の一部にっいても，予備的なEPMA分析を

行った．さらに，粘土鉱物の相対的な量比を，Mitsui（1975）

の標準鉱物法によって求めた．

　砂岩試料については，偏光顕微鏡と電子顕微鏡による

観察に加え，EPMAを用いて自生炭酸塩および珪酸塩鉱

物の定性・定量分析を行った．検討した試料を，その中

での炭酸塩鉱物の種類と相対量とともに，第3図および

第4図に示す．

4．　結 果

　4．1　泥岩中の自生鉱物

対象とした泥岩の細粒フラタションを構成する鉱物は，

膨潤層を含むイライト，カオリナイト，緑泥石（＋ベル

チェリン，以下同じ）および海緑石であった．これら粘

土鉱物の相対的量比を，第3図と第4図に示す．走査電

子顕微鏡による観察では，上記の粘土鉱物に富む泥岩の

細粒基質に，葉片状結晶が密に重なった微細構造が普遍

的に認められた．また，自形の石英やカリ長石がしばし

ば葉片状結晶の間に挟み込まれて分布する．したがって

泥岩基質の微細構造の形成には，機械的な圧密だけでは

なく，続成作用の過程での粘土鉱物等の粒成長も寄与し

たと考えられる．

　自生粘土鉱物の鉱物学的特徴と化学組成については，

奥山（楠瀬）（1985）による予察的な報告がある．本論で

は，雲母族粘土鉱物と炭酸塩鉱物の化学組成を，その後

得られたデータを含め第5図および第6図に示す．第5

図にプロットされたイライトの組成は，理想的なマスコ

バイトの組成を大きく外れ，マスコバイトーモンモリロナ

イト結線上からセラドナイト側にいくぶんずれた領域に

落ちている．X線回折からイライトは20－45％の膨潤層を
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　　　　　　　　　　　　第2図　芦別地域周辺の地質　地質調査所（1973）を簡略化．
Fig．2　Simplified　geologic　map　of　the　Ashibetsu　area，northem　Ishikar1coalfield（after　Geological　Survey　of　Japan，1973）

含むと考えられる．得られた化学組成はこうした性質と

調和的である．このような膨潤層（すなわちスメタタイ

ト層）を含むイライトは，最終平衡に達したものではな

い（井上，1986；WhitneyandNorthrop，1988）．しか

しそのX線的性質と組成は，やや深い埋没深度を経験し

た堆積岩層に産するイライトとして，一般的なものであ

る（lnoue6厩1．，1978；lnoueandUtada，1983；下

田ほか，1983）．

　海緑石にもイライトと同様な理想組成からのずれが認

められる．海緑石はFe3＋を置換してA1を含むためその組

成は理想セラドナイトからマスコバイト側にずれるが，

現実にはセラドナイトーマスコバイト結線より著しくアル

カリに乏しい領域に落ちる．海緑石は比較的小量しか含

まれないため，膨潤層の存在はX線的には確認できなか

った．しかしこうした化学的特徴は，検討対象とした泥

岩中の海緑石が，三木・福岡（1983）による北部九州地

域の第三紀層産の海緑石と同様，かなりの割合の膨潤層

を含むことを示唆している．海緑石はカオリナイトとは

共存しない（第3図および第4図）．

　炭酸塩鉱物としては，方解石とアンケライトが広く認

められたが，ドロマイトは認められなかった．方解石は

淡水成層中の泥岩に，アンケライトは海成の若鍋層およ

び，夕張層と美唄層の隣接する部分に卓越する（第3図

および第4図）．方解石のCaCO3含有量は82－95mol％で，

ややFeに富む（第6図）．アンケライトは，Fe－Mgについ

て中間組成よりややMgに富み，ドロマイト端成分よりCa

に富む（第6図）．登川層のカオリナイトに富む泥岩には，

団塊状の菱鉄鉱が含まれる．Iijima　and　Matsumoto

（1982）は，夕張層以下の石狩層群下部のカオリン質泥

岩に産するベルチェリンについて，カオリナイトと菱鉄

鉱の反応による生成を議論した．一方普通の泥岩では，

今回報告するようにカオリナイト＋菱鉄鉱のみならず，

カオリナイト＋アンケライトの共生も認められない．逆

に方解石は，緑泥石とともにカオリナイトを含む泥岩に

広く認められた．今回検討した試料について緑泥石フラ

クションにおけるベルチェリンの寄与を分離することは
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第3図

Fig．3

炭山川セタションの地質柱状図　泥岩中での粘土鉱物の種類と量比及び，砂岩・泥岩中での炭酸塩鉱物種を，あわせ示す．黒色三角

形は，砂岩試料採取位置を示す．

鉱物名等の略号；C：方解石，A：アンケライト，D：ドロ’マイト，S：菱鉄鉱，n　d：未同定

Stratigraphic　column　along　the　Tanzangawa　River．Also　shown　are　the　relative　proportions　of　clay　minerals　in　fine

－grained　fraction　of　mu（istones　and　the　distribution　of　carbonates　in　sandstones　and　mudstones．Closed　triangles

indicate　sampling　Points　for　san（1stones　studie（1．

Abbreviations；C：calcite，A：ankerite，D：dolomite，S：si（ierite，n（1：not　determined、
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　　　　　　　　　　　　第4図　試錐試料についての柱状図　シンボル等は，第3図に同じ．

Fig．4　Stratigraphic　columns　for　three（irill　holes　shown　in　Fig．2．See　Fig．3for　explanation　o歪symboles．

できなかった．しかし，アンケライトとカオリナイトの

共存が認められない観察事実は，石狩層群中・下部でFe－

Mg炭酸塩鉱物とカオリナイトとの鉱物間反応がおこった

ことを示唆するものであろう．

　以上の粘土鉱物および炭酸塩鉱物の分布と共生関係か

ら，各泥岩試料における粘土鉱物組成は，基本的に埋没

履歴を反映した組み合わせであると考えられる．ただ明

瞭な14Aの反射を示す緑泥石については，外来性の可能

性を否定できない．後述のように，Iilima　and　Matsu一

moto（1982）による緑泥石の安定化温度は，石狩層群下

部では達成されなかったと考えられるからである．

　4。2　砂岩の自生鉱物

　第3図と第4図に記した69個の砂岩試料について，セ

メント鉱物の種類・分布・化学組成を検討した．試料の

約半数（37個）は炭酸塩鉱物に膠結されたアレナイトで，

残りの試料はかなりの量の粘土質基質を含むものであっ

た．第1表に示すように，アレナイト中の現在は炭酸塩

鉱物で膠結されている砕屑性粒子間間隙部分の体積，す
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第1表砂岩モード組成とマイナスセメント孔隙率

Table　l　Modal　composition　and　minus　cement　porosity　of　sandstones．

試 料 砕　屑　粒　子 自　生　鉱　物 MCP

番号　　層 岩型 石英　長石　岩片　他　　Ca1 Ank＋Replace－KAS＋

Dol　ment　pore

炭山川ルート
6251a

6251d

6252d

6253f

6253h

6255b

6255d

6255J

美唄　m．sdst．　30　　13
美唄　m．sdst．　　33　　7

若鍋　c．sdst。　35　　6

夕張　m．sdst．　31　17
夕張　　m．sdst．　　26　　15

登川　m．sdst．　13　25
登ノli　　m，sdst．　　　20　　　23

登川　m．sdst．　20　19

15

6
6

13

17

15

14

13

10　　23

4　　14

4　　0
7　　23

6　　27

12　　25

8　　20

10　　16

0　　3
20　　10

33　　11

0　　4
0　　5
0　　6
0　　8

13　　4

29

40

38

28

31

29

27

34

芦別4号井
265

289

318

329

338

352

368

美唄　c．sdst．　21　　8
美唄　m，sdst，　　21　　16

美唄　m．sdst．　　36　　7

若鍋　m．sdst．　22　　10
若鍋　　c，sdst。　　14　　11

若鍋　　m，sdst．　　30　　12

夕張　　m．sdst，　　20　　19

26

14

6
20

21

8
13

11　　25

5　　28

9　　19

5　　0
4　　0
4　　0

10　　16

0　　4
0　　12

14　　5

32　　5

35　　8

33　　7

13　　4

30

32

37

38

42

39

34

芦別28号井
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658

728

828

1117

1171

赤平　m．sdst．　25　　11
赤平　　m．sdst．　　26　　11

赤平　m．sdst．　　17　　23

美唄　m，sdst．　　37　　4

若鍋　　m．sdst．　　36　　7

夕張　　c．sdst．　　21　　7
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18
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6
5

19
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29
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9　　8
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0　　3
8　　12
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夕張

夕張

m，sdst．　　　20

m．sdst．　　　　24
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m．sdst．　　　　19

m．sdst．　　　　31

m．sdst．　　　　28

8
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13
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1L

17

15

11　　25

7　　18

5　　0
4　　26

7　　0
6　　13

0　　6
8　　10

37　　4

11　　4

15　　7

9　　4

5
6
4
4

10

8

36

32

41

41

22

30

　　　　　　　　Cal；方解石

　　　　　　　　KAS；K20－Al203系珪酸塩鉱物

なわちマイナスセメント孔隙率は43－22vol％に達し，これ

が炭酸塩鉱物の沈澱が起こり始める深度に達したときの

孔隙率と考えられる．

　砕屑粒子のあいだの部分の90％以上は，セメントとし

てのアンケライトと方解石が占めている．ドロマイトも

一部の試料に産するが，菱鉄鉱は認められなかった．第

Ank＋Dol
MCP●

　　；アンケライト＋ドロマイト
マイナスセメント孔隙率

6図に示すように，砂岩中の方解石とアンケライトの組

成は，全般に泥岩中のものと類似する．脈をなす純度の

高いものを除くと，方解石には82－94mol％のCaCO3，10－

5mol％のFeCO3が含まれる．1個の試料の中での組成の

幅はかなり大きく，上記の組成変化範囲の8割程度に達

する．これらやや不純な組成の方解石は，松本（1978）
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　　　　　　　　　　　　第5図　雲母族粘土鉱物のEPMA分析による化学組成
Compositions　of　authigenic　mica　clay　minerals　on　a　A1／3一（K十Na十Ca）／2－Si／4diagram。Analyses　by　EPMA。
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のstageIIの方解石に相当すると考えられる．炭酸塩鉱物

の種類は，海成ないし汽水成層と淡水成層のあいだで系

統的に異なっている．第3図および第4図に示すように，

若鍋層と下位の夕張層最上部では，アンケライトのみが

認められ，隣接する夕張層上部および赤平層下部では，

アンケライトと方解石がしばしば共存している．方解石

とアンケライトの共存は必ずしもこの部分に限定されな

いが，これ以外の淡水成と考えられる層準では方解石が

卓越している．こうした産状は，松本（1978）が報告し

たこの地域の炭酸塩岩における炭酸塩鉱物の産状と類似

する．

　珪酸塩自生鉱物としては，イライト，カリ長石，カオ

リナイトと）・うK20－Al203系珪酸塩鉱物および石英が見

いだされた．これらの珪酸塩鉱物は，体積比にして10％

以下の炭酸塩鉱物が埋め残した部分を占めるにすぎない．

図版1に示すように，これらの鉱物はいずれも自形ない

し半自形をなして生成しており，間隙水と平衡を保ちつ

つ生成したごとがうかがえる．緑泥石，海緑石について

は，空隙に晶出した自形結晶は認められなかった．海緑

石は，海成の若鍋層の砂岩を中心に，径0．5－1mm前後の

ペレット状集合体をなして含まれることがある．カオリ

ナイトも同様の集合体をなして，非海成層の砂岩に含ま

れることがある．これらはいずれも炭酸塩セメントによ

って膠結されている（図版II）．

　以上の炭酸塩鉱物，K20－A1、03系珪酸塩鉱物および石

英は，一定の系統的な順序で晶出していることが，偏光

顕微鏡および走査電子顕微鏡による観察から判明した．

セメント鉱物としての自生炭酸塩鉱物の晶出は，砕屑性

斜長石のアルバイト化と，砕屑性カリ長石の再成長に引

き続いて始まっている．鏡下では，自形のアンケライト

上への方解石のオーバーグロースが，しばしば認められ

た（図版II）．こうしたアンケライトー方解石連晶をさら

に交代する組織を示すアンケライト（一部，ドロマイト）

も認められたが，その頻度は低い．したがってこれら砂

岩では，アンケライトの晶出ステージが方解石の晶出に

先だっていたと考えられる．ごく細粒の自形カリ長石，

イライト等のK20－A1203系珪酸塩自生鉱物は，炭酸塩鉱

物の自形結晶を覆うか，残りの空隙を埋めて産する（図

版1，II）．自形の石英はK20－A1203系珪酸塩自生鉱物に

常にともなうが，炭酸塩鉱物に包有されることはない．

したがって，その晶出は方解石の晶出後に始まり，残り

の自生鉱物形成作用の最末期まで続いたと考えられる．

自形カリ長石は，石英とともに，あるいは石英＋イライ

ト組み合わせとして微小な空隙を埋めている．カリ長石

を欠くイライト＋石英組み合わせも，出現頻度が低いな

がらも認められる。自形のカリ長石結晶を覆うイライト

は認められたが，その逆の関係は認められなかった．し

たがって，イライトの晶出はカリ長石の晶出後と考えら

れる．自生のカオリナイトは，以上の鉱物が埋め残した

残りの空隙を密に充唄して産する．検討した砂岩には明

らかな砕屑粒子として大型のカオリナイト結晶（結晶粒

度約0．07mm）が密に集合したペレット状粒子が広く含ま

れるが（図版II），自生カオリナイトはこれよりはるかに

細粒である（図版1）．カリ長石やイライト等が埋め残し

た空隙を埋める産状は，自生カオリナイトが砂岩中での

自生鉱物形成作用のもっとも末期の生成物であることを

示している．以上の観察結果から，石狩層群中・下部に

おける自生鉱物の晶出順序は，第7図のようにまとめら

れる．こうした規則的関係は，アンケライトと方解石の

分布の違いをのぞいて，淡水成層の卓越する赤平・美唄・

夕張・登川の各層と汽水成ないし海成の若鍋層の間で基

本的に変わらない．

5．　考 察

　5。1　自生鉱物の晶出から推定される間隙水組成変化

　砕屑岩の自生鉱物形成作用は，堆積岩層の埋没史をさ

ぐり，また，石油・天然ガスについての砂岩貯留層とし

ての性質を明らかにする目的で，広く研究されている（た

とえばMcHargue　and　Price，1982；Loucks　6云

α1．，1984；Trevena　and　Clark，1986；Milliken，

1989）．これらの研究は，堆積岩中の地層間隙水を媒介と

’
し た物質交換が，自生鉱物形成作用において重要なこと

を明らかにしてきた．第7図にまとめる石狩層群中・下

部の砂岩における自生鉱物形成作用からは，1）早期に

大量の炭酸塩鉱物が晶出し，2）引き続いてK20－Al203

系珪酸塩鉱物が石英をともなって晶出し，3）K20－A1203

系珪酸塩鉱物は，K／A1比が小さいものほど後の時期に晶

出しているという，規則性を読み取ることができる．こ

の規則性を，地層間隙水との相互作用の観点から考察す

る．

　日本の炭田第三系における炭酸塩岩の形成機構の研究

において，松本（1978）は，石狩層群中・下部ではある

程度埋没が進行した深度約1500m以深にお）・て（stage

II），間隙水の混合のもとはじめにアンケライト，引き続

いて方解石が生成することを見いだした．砂岩のセメン

ト鉱物として炭酸塩岩の場合と同じ種類の炭酸塩鉱物が

同様の晶出順序で形成されていること，炭酸塩鉱物の分

布から淡水成層と海成層の間に間隙水の混合が予想され

ること，より浅所（stage　I）を特徴づける菱鉄鉱の分布

が限定されること，ならびに方解石がやや不純な組成で
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砕屑性斜長石の曹長石化

砕層性カリ畏石の再成畏

苦灰石セメント

方解石セメント

自生カリ長石

イライト

石　英

カオリナイト

　　　　唖
　　　　　　　　　　　第7図　石狩層群中・下部の砂岩における自生鉱物の晶出順序
Fig．710rder　of　formation　of　authigenic　minerals　in　sandstones　of　the　mi（i（ile　and　lower　subgroup　of　the　Ishikari　Group。
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自生鉱物晶出順序から考えられる炭酸塩鉱物晶出後の

砂岩間隙水の組成変化（矢印）

K20－Al203－SiO2－HC1－H20系活動度図は，Bowers認磁

（1984）のデータによ1）100℃，0．5kbの条件で計算．

Possible　chemical　evolution　of　pore　water　equili－

brated　with　authigenic　silicates（arrows）。The

activity（1iagram　in　the　system　K20－Al203－SiO2－

HC1－H20was　caluculate（i　after　Bowers6オα1。

（1984）atcon（1itions　of100℃，0．5kb．

ある事実は，砂岩のセメントとしての炭酸塩鉱物が松本

（1978）のstageIIに生成したものであることを強く示唆

する．検討した砂岩でのマイナスセメント孔隙率も，1500

m以深という深度と矛盾しない．今回検討した試料は層序

的にはstageIIIに達する埋没を経験した可能性があるが，

このステージの炭酸塩鉱物に相当すると明確にいえるも

のは見いだされなかった．一方，セメントをなす炭酸塩

鉱物の融食を示す観察事実もない．したがって，stageII

で達成された炭酸塩（方解石）飽和の条件は，その後の

より深い埋没においても引き続いて維持されたと考えら

れる．

　珪酸塩自生鉱物の生成は，大量の炭酸塩鉱物の晶出に

引き続いておき，一連の晶出過程においてはK／Al比が小

さいものほど後の時期に晶出している．図版1に示すよ

うに，石英をはじめとする各種の鉱物は自形結晶をなし，

間隙水との平衡を保っていたことが考えられる．そこで，

K20－Al203－SiO2－HCl－H20系の平衡状態を描出した活

動度図のうえで，各種の鉱物の晶出順序をたどることを

試みる．第8図はBowersほか（1984）のデータにもとづ

いて作成した100℃，0．5kbarでのK20－Al203－SiO2－HCl

－H20系の相関係である．石狩層群中・下部での石炭のヴ

ィトリニット反射率は0．75－0．9％に達し，Castanδand

Sparks（1974）によると90－100℃に達する最高温度が見

積もられる．約100℃との推定温度は，石狩炭田北部地域

の石狩層群中・下部での沸石帯の分布（Shimoyama　and

Iijima，1978）と著しく矛盾しない．活動度図中の領域は

領域をラベルする鉱物が平衡共存可能な水質流体の組成
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範囲をあらわすので，境界線上および境界線の交点では

2相あるいは3相の共存が可能である．したがって，砂

岩に記録された鉱物晶出順序（第7図）は，計算された

活動度図上では矢印で示すように追跡できる．この矢印

で示されたトレンドは，石英が広く安定であるもとで，

間隙水中のK＋が鉱物（イライト，カリ長石）に固定され

ていくという間隙水の組成変化を示している．

　5．2　問隙水変化のモデル

　さきに示したように，珪酸塩自生鉱物はセメントとし

て炭酸塩鉱物が晶出した後の体積比にして数％の部分を

埋めるにすぎない．しかし地層間隙水はマグマのような

濃厚溶液にはなりえないので，炭酸塩鉱物晶出後の空隙

にトラップされた地層水だけで問題の珪酸塩鉱物の晶出

とそれにともなう地層水の組成変化を説明することはで

きない．第8図上のトレンドを説明するには，より広範

囲での流体の混合と循環を考える必要がある．

　地層間隙水の組成変化を説明するモデルの一つとして，

問題の砂岩の初生間隙水組成とは異なる間隙流体が，少

量づつ混合することを考えることができる．石狩炭田に

おいてもstageIIにおいては，淡水成層とそこに挟まれる

汽水成層・海成層の間にわたる間隙流体の混合があった

と考えられている（松本，1978）．埋没が進んだ地層間隙

水の代表としては油田濯水が考えられ，その組成はやや

アルカリに富んだものが一般的である（歌田，1978；

Morton　and　Land，1987）．こうした組成の地層間隙水

は，カリ長石と平衡共存可能であることが知られている

（たとえばAli　and　Tumer，1982）．検討した砂岩にお

いて珪酸塩自生鉱物の晶出時期にトラップされていた間

隙水組成が油田濯水的なものであると仮定すると，混合

の相手となる流体の組成は，アルカリに極めて乏しい，

埋没の進んだ地層における間隙水としてはやや特異な組

成のものとなろう．

　もうひとつのモデルとしては，カリ長石と平衡共存可

能なややアルカリに富む地層問隙水が，何らかの鉱物と

反応し，連続的に組成を変えていくという考え方があげ

られる．この場合，反応の相手となる鉱物相として，最

終生成物であるカオリナイトを仮定すると，カリ長石，

イライトなどはその不調和溶解（incongruent　dissolu－

tion）による中間相に相当する．カオリナイトの晶出によ

って系は最終平衡に達する．

　このどちらのモデルにおいても，珪酸塩の溶解度を考

慮すると，残された鉱物を晶出させるためには延べにし

てその106－105倍程度の間隙水が必要となる．珪酸塩自生

鉱物が岩石全体に占める量は，体積比にして10－1％程度

であるので，この間隙水量は岩石体積の104－103倍程度に

相当する．固定した組成の2種類の地層間隙水の混合と

いう最初のモデルは，これだけの流体が埋没の進んだ堆

積岩層の中に貯留される可能性の点で疑問である．砂岩

のマイナス・セメント孔隙率のデータは，石狩炭田の含

炭古第三系の砂岩が，埋没の比較的初期の段階から，炭

酸塩鉱物の晶出によって孔隙率を減じていたことを示し

ている．こうした場合混合の相手となる流体が，堆積岩

層の上位の層準であろうとも地層内に保持されていると

考えるのはむずかしい．可能性を否定する積極的証拠は

ないが，最初のモデルは考え難いと言えよう．

　一方第二のモデルでは，溶解するカオリナイトの所在

を考察する必要がある．淡水成層からの砂岩試料には，

砕屑性と考えられるペレット状のカオリナイト粒子が広

く含まれている．しかしこのカオリナイトは，早期に晶

出した炭酸塩鉱物によって被覆されており，すでに砂岩

の間隙水から隔離されている．したがって，砂岩での珪

酸塩自生鉱物の晶出に関与したカオリナイトの不調和溶

解反応は，砂岩と互層をなす泥岩中でおこっている可能

性がある．すなわち，互層する砂岩・泥岩の中を間隙水

が循環することにより，泥岩の中でカオリナイトの溶解

が進行し，その泥岩の中だけでなく隣接する砂岩の孔隙

にも各種の生成相を沈澱させたと考えられる．間隙水の

循環の規模として地層の互層のスケールを仮定すると，

その規模は上下方向におよそ10－1－102m程度であったと考

えられる．間隙水循環セルが安定に存在するには，側方

へこの数倍程度のスケールの広がりが必要であろう．こ

の大きさが，流体移動の最小範囲と考えられる．すでに

述べたように石狩層群中・下部の泥岩では，カオリナイ

トと炭酸塩鉱物の間の反応を示唆する鉱物分布が認めら

れた．カオリナイトが埋没にともなって地層間隙水と反

応関係にあった可能性は高い．

6．ま　と　め

　北海道，石狩炭田地域の古第三紀石狩層群中・下部で

は，砕屑岩中に自生鉱物として方解石，ドロマイト，カ

リ長石，膨潤層を含むイライトなどが，一定の規則性を

持って分布している．泥岩中の自生鉱物の分布は，混合

層鉱物のような最終平衡に達しない中間相を含むものの，

外来性の砕屑粒子の偶然的な分布状況を現すのではなく，

堆積岩層の中での反応の進行途上にある状態を現すと考

えられる．泥岩と密に互層する砂岩では，大量の炭酸塩

鉱物がセメントとして晶出した後，K20－Al203系珪酸塩

鉱物がK／A1比が減少するように系統的に晶出している．

こうした系統的変化は，これら珪酸塩鉱物と平衡共存し

た流体の組成が，時間と共に連続的に変化して行ったこ
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とを示す．圧密が進んだ堆積岩層には，しばしばごく小

さな間隙水の移動が想定される（たとえば真柄，1981）．

しかし観察されたような自生鉱物の晶出に当たっては，

かなりの量の地層間隙水の流通が必要なことは明らかで

あろう．

　さらに今回の研究は，検討した砂岩中の珪酸塩自生鉱

物が，互層をなす泥岩の中のカオリナイトと問隙水との

反応によって形成された可能性を示した．このことは，

特定の堆積岩での自生鉱物形成作用を，隣接する岩層の

中での水一岩石相互作用をも考慮した現象として捕らえる

必要があることを示唆している．堆積岩層は処分場立地

上予想される一つの岩盤環境にすぎないが，かりに安全

性確保のために地下水・間隙水のモニタリングにもとず

く水一岩石相互作用モデルを作成する場合は，反応の場で

ある岩石系の単純化には注意を要する．
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図版1　石狩層群砂岩中の自生珪酸塩鉱物の走査電子顕微鏡写真（スケール・バー＝10μm）

　　a：空隙の壁を構成する炭酸塩鉱物（おそらく方解石）の自形結晶．　表面は葉片状のイライトに覆

　　　　われている．　若鍋層上部．

　　b：炭酸塩鉱物の上に群生する自生石英．　美唄層下部．

　　c二石英（Qz），カリ長石（Kf），イライト（IL）の共生する空隙．　夕張層上部．

　　d二大型のカリ長石（Kf）．石英（Qz）を伴う．夕張層上部．

　　e：石英（Qz）と大量のイライト（IL）によってほぼ埋め尽くされた空隙．　夕張層上部．

　　f：空隙を密に埋めるカオリナイト結晶．　夕張層上部．

Plate　I　SEM　photographs　of　authigenic　minerals　in　sandstones　of　the　Ishikari　Group．Scale　bar＝

　　　　10μm

　　a．Open　pore　surrounded　by　rhombic　crystals　of　carbonates（probably　calcite）．The　surface　of

　　　　carbonate　crystals　is　coated　with　fine－grained　illite．Upper　part　of　the　Wakanabe　Forma－

　　　　tion．

　　b．A　group　of　low　quartz　crystals　in　a　pore　in　carbonate　cement．Lower　part　of　the　Bibai

　　　　Formation．

　　c．Partly　filled　pore　with　K－feldspar（Kf），illite（IL）and　quartz（Qz）．Upper　part　of　the　Yubari

　　　　Formation．

　　d．AlargegrainofK－feldspar（Kf）associatedwithquartz（Qz）．UpperpartoftheYubari

　　　　Formation．

　　e．Mostly　filled　pore　with　abundant　illite（IL）and　quartz（Qz）．Upper　part　of　the　Yubari

　　　　Formation．

　　f．Kaolinite　crystals　densely　filling　a　pore。Upper　part　of　the　Yubari　Formation．

図版II石狩層群砂岩の偏光顕微鏡写真．（スケール・バー＝0．1mm）

　　a二方解石セメント（C）によって膠結された砂岩．中心部の明るい部分は，光学的方位が同じな方

　　　　解石単結晶よりなる．　若鍋層中部．

　　b：セメントの方解石（C）およびアンケライト（A）の空隙を埋めるカリ長石（Kf）とイライト（1）．

　　　　夕張層上部．

　　c：セメントをなすアンケライト（A）の空隙を埋めるイライト（1）．　若鍋層下部．

　　d：砕屑性石英粒（Qz）にはさまれたペレット状カオリナイト（Kln）．　夕張層中部．

Plate　II　Photomicrographs　of　sandstones　in　the　Ishikari　Group．Scale　bar＝0．1mm

　　a．Sandstone　cemented　with　abundant　calcite（C）．The　bright　area　in　the　center　of　the

　　　　photograph　is　a　single　grain　of　calcite．Middle　part　of　the　Wakanabe　Formation．

　　b．K－feldspar（Kf）and　illite（1）filling　a　pore　in　cement　of　calcite（C）and　ankerite　（A）．

　　　　Upper　part　of　the　Yubari　Formation．

　　c．Illite（1）filling　a　pore　in　ankerite（A）cement，Upper　part　of　the　Yubari　Formation．

　　d．Kaolinite　pellet（Kln）as　a　grain　together　with　clastic　quartz（Qz）．Middle　of　the　Yubari

　　　　Formation．
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