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｢炭質物｣の変身一石墨化作用の岩石学

奥山(楠瀬)康子(燃料部)

YasukoOKUYA皿A-KUsUN0sE

｢炭質物｣(disper｡｡d･a･b.nac.ou･血at･･ia1)とは

泥岩･砂岩だとの堆積岩やそれに起源する低温の変成

岩の中に分散する石炭に似た性質を持つ細かた有機物

粒子のことです.炭質物はこれらの岩石には普通に含

まれていますがたいていは量が少いため地球科学の

研究者にとってさえたじみ深いとは言い難いものです･

堆積岩中の有機物としてはケロジェソの方があるいは

良く知られているかもしれません.ケ回ジェソは若い

堆積岩の中では必ずしもr炭質｣と言え榊･性質を示

しますが次に述べるような地質学的なプロセスを経る

うちに同じようた組成･特性を持つようにたります･

ここではこれも炭質物に含めることにします.

さてルｰズな秒や泥が堅固た堆積岩へ変化する続成

作用の過程を経ると堆積物中にまぎれ込んだ有機物粒

子も化学組成や分子構造などの変化をとげます.こ

の変化は泥炭から無煙炭に至る石炭化の過程での変化

と本質的に同じものです｡堆積岩層はさらに地下

深部に押し込まれたり火成貫入岩体からの熱を受けて

変成岩に変化することがあります.有機物にとっては

大変苛酷たこの変成作用の結果炭質物は結晶質の炭素

一石墨一にたってしまいます.つまり炭質物から

石墨へ至る変化は堆積岩の続成作用から変成作用へ至

る地殻の中での重要た変化に対応したものたのです.

この変化のプロセスを炭質物というアジた脇役を通し

て眺めてみましょう.

バルク炭質物の;石墨化

堆積岩やそれに起源する変成岩の中に含まれる炭質

物の量はたいていごく少いため(通常1Wt%前後)岩石

を酸処理して炭質物を分離･濃集して調べるのが普通で

す.分離Lた炭質物のX線回折を行うと面間隔にし

て3.7～3.35A相当の位置にピｰクが出現します.この

反射は結晶質た石墨の002反射と等価たものです.

堆積岩や低度変成岩の炭質物は002ピｰクが非対称で

ブロｰドです.Lかし母岩が高い古地温を経験するをま

ど炭質物は石墨化が進み鋭い002ピｰクがより高角度

側へ出るようにたります.バノレク炭質物のdoo｡(仮想

的石墨結晶子の002面間隔)が石墨の値(3,354A)とたった

後もひき続く粒成長を反映Lて002ピｰクの強度は増

し鋭くたっていきます(図一1).結晶学的に石墨化が進

んでいる試料ほど炭素に富み水素･酸素に乏しい組成

を持ち結晶学的変化が化学的た炭素の濃集に並行して

いることが知られています.そこでバルク炭質物の石

墨化度はX線回折によって調べられてきました･古

くはLandis(1971)によるgraphite-d3からfu11y-

orderedgraphiteに至る5段階の区分が有名です.比

較的最近にはTagiri(1981)によるdoo･とLc(仮想的

石墨結晶子の積層の厚さ)をパラメｰタとする石墨化度が

あります.

石墨化度の測定はごく低度の変成作用が認められる

変堆積岩帯で温度構造を探るために行われてきまし

た.緑色片岩相以下の低温の変成作用を受けても変成

堆積岩類には火山性岩層の場合のようだ温度変化に敏

感た鉱物組合せが生じないことが多いからです･広域
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図一1変成度上昇にしたがった一連の泥質変成岩から

分離したバルク炭質物のX線回折図.
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図一2

四国三波川帯汗見川地域での眉墨化

プロファイル.(Itaya,1981によ

る)

変成帯の例としてItaya(1981)による四国三波川帯接

触変成帯の例として北上山地遠野接触変成帯での石墨化

プロファイルをそれぞれ図一2と図一3に示します･と

もに低温都(図一2の緑泥石帯図一3のソｰダ雲母帯)でバ

ルク炭質物のdo02が高温側へ向けて徐々に小さくたっ

ていきます.

天然での石墨化が非晶質た炭素質物質が一様に結晶

化していくものであれぽX線回折の結果は結晶構造上

の庸報を与えるものとたります.はたしてそうたので

しょうか?

岩石中の炭質物が不均質たことはLandis(1971)が

予察的に行った電子顕微鏡観察から推定されていました

が最近の高分解能電子顕微鏡を用いた研究からはっき

りわかってきまLた.図一4のbからdに至る3枚の写

真は一見して炭素層の積層度のことなることがわかる

三様の結晶度に対応する電顕写真のようですが実はこ

れはいずれも一個の岩石から分離されたバルク炭質物

から撮られたものです.図一4bのようだ積層の発達し

た部分を含みながらこのバルク炭質物の石墨化度はX

線的には高くありません(Landisの基準でgraphite-d･

程度).

バノレク炭質物を構成する炭質物粒子が様々た結晶度を

持つことは均質た出発物質の石墨化が途中で凍結され

たともはじめから石墨化温度がことたる多様た有機物

が出発物質を構成していたからとも解釈できます.こ

の点をはっきりさせるため私達は電顕より大きな光学

頭徴鏡オｰダｰで炭質物を見直す必要がありそうで

す.
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図一3

北上山地遠野接触変成帯低温部で

の石墨化プロファイル.試料は

�

すべてソｰダ雲母帯に属す.
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反射顕微鏡下での;百塞化

塊状の石炭が様々た組織成分から成りそれらは大き

くビトリニット･エクジニット･イナｰチニットの3グ

ルｰプに分けられることは最近よく知られるようにな

ってきました(たとえば藤井他1977)｡では堆積岩中

に分散する炭質物ではどうでしょうか?

図一5は古生代の頁岩の中の炭質物の反射顕微鏡写真で

す.大型の炭質物粒子の中には図一5aのように植物片

そのものと思われるものもありますが大部分はより細

かた破片状です｡その中には平滑･均質だったり材

のようだ組織を残すビトリニットの破片(図一5b,c)や

多孔質で反射率の高いイナｰチニットの破片(図一5d)だ

とが認められます.このように堆積岩中の炭質物は

おおまかには石炭に似た組織構成と言ってさしつかえな

いわげです･このことを最初に報告LたBostick(1974)

は同時に岩石がより高い古地温を経験するほど炭

質物の中のビトリニットの反射率が大きくなることを見

出しました.この性質は古地温や堆積岩中の有機物

の熟成度の指標として炭化水素鉱床の探査や評価に広

く使われてきています(たとえば池原他1981).

Lかしビトリニット反射率が有効なのは広い温度

範囲にわたっておこる石墨化の初期に限られます･反

射率0.8房をこえるあたりからビトリニットは反射異

方性を示すようにたります.最大反射率の上昇と反射

異方性の発達は相伴うエクジニットにおいても著しく

ついには両者を光学性から識別するのが困難とたりま

す(図一6).

さらに高温下では石炭質粒子の中にさまざまだ形態

をした反射異方性の強いドメイン組織があらわれるよ

うにたります.このドメイン組織は石炭を熱処理L

灘､,

図一4

灘影

部分的に結晶度のことなるバルク炭質物の高分

解能電顕像と電子線回折パタｰン､試料はニュ

ｰイングランドの緑泥石帯泥質片岩.(勾炭質物

粒子の形態.ω石墨粒子特有の層状構造をたす

部分.(o)炭素層が非晶質な核の周囲をとり囲む.

阻)連続性の悪い炭素層による環状構造､(Busecヒ

andHuan91985による)

たコｰクスの組織(図一7)や炭素繊維をつくる中問段階

で出現するさまざまだタイプのメゾフエイズの組織(図

一8)と大変よく似ています･また石炭質物質が加

図一5

北上山地二畳紀頁岩の中の炭質物粒

子.(勾もとの植物の形態を残す大型の

炭質物粒子.その下方に細粒の炭質

物粒子が葉理に沿って並ぶのが見える､

(b)破片状の均質なビトリニット.(c)材

組織の残存するビトリニット粒子､(a)

多孔質のイナｰチニット粒子.反射率

が高く明るくみえる.
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図一6石炭化度の上昇(全炭揮発分の減少で表示)に

ともたう三種類の石炭組織成分グルｰプの反

射率変化(TissotandWe1te,1984による).

図一7高温による炭質物や石炭の組織変化.スケｰ

ル･バｰは0･2mm･(乱)緑色片岩相高温都の

泥質変成岩の中の粗いドメイン構造を持つ

transitiona1materia1.(b)ビトリニットを550

.Cに加熱して得られた低温コｰクスの組織

(Nandi他1974による).

熱されて放出した分解生成物に由来する特徴的た球頼

状の組織を持つ粒子(図一9a)も出現します.これら

著しい反射異方性と不均質た内部組織を特徴とする炭質

物粒子をDiesse1他(1978)にならってtransitiona1

1987年4月号

図一8メゾフエイズ及びメゾフエイズ様炭質物の組織.

スケｰル･バｰはO･05mm.(乱)緑色片岩相高温

都の泥質変成岩の中のtransitionalmateria1

(b)及び(o)ナフサ･タｰノレピッチの加熱で得られ

たメゾフエイズ組織.(b)放射状内部組織を持

つ小球状メゾフエイズが点在する中にその集

合による大型のメゾフエイズ粒が生成.(o)メ

ゾフエイズの集合組織.((b)(o)はSanada

他1973による)

materia1と呼ぶことにします.このtransitiona1

materia1は低温(大体200～400℃)の変成堆積岩類に含ま

れる炭質物としてごく一般的なものです.

名前が示すようにtransitiona1materia1は眉炭に

似た炭質物から結晶質の石墨への変化の中間段階であ

らわれるものです･結晶質の石墨はこれより高い古地

温を経験Lた岩石の中に最初は径数μm程度のギラギ

ラした(最大反射率が著しく高い)粒子として出現します

(図一8)･石墨粒子にはドメイン構造やメゾフエイズ様

の放射状組織は認められま昔ん･Transitiona1materiaI

はまだかろうじて植物片的た外形を残していますが石

墨粒子は幾何学的な外形をとります(図一9).このよう

な産状は石墨粒子が初生的た石炭質の粒子の中で炭素

層の積層が改善されていくのではたくそれとは別個の

場所への核形成を経て形成されることを強く示唆しま

す､

これらの写真からもわかるように石炭質粒子･tran-

sitiona1materiaI･石墨の三老はしばしば1個の岩石

の申に混在します･この順に炭素層の横へのひろが

りと積層の秩序化が進んだ結晶度の高い構造をとるであ�
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図一9変成岩の中での石墨粒子.(乱)小板状の石墨粒子(中央上方).放射状の内部組織を持つ

transitiona1materia1(中央下方)と多数の微小た石墨粒子(周囲の白点)を伴う.

(b)やや大型の石墨粒子.(o)板状の石墨粒子が点在.多数の微粒状石墨(白点)とメゾ

フエイズ様transitiona1materia1(右下)をともたう.

ろうことは図一4との比較や加熱した炭質物の電顕観三種類の炭質物粒子の間にはtransitiona1materia1

察(Ober1in他1980;Bonijo1他1982)の結果からみてが出現して量が増えてくるに一つれて石炭質粒子が減少し

まずまちがいありません.1個の岩石の中に結晶度のまた石墨粒子が出現するとtransitiona1materia1が

ことたる炭質物粒子が混在することはたしかに石墨減る相補的関係があります(図一10).バルク炭質物の

化反応の凍結による出発物質･中間体･最終生成物の石墨化によるd｡｡｡の減少は母岩が高い古地温を経験

共存を見ている可能性が高いと言えます.そしてそれするほど結晶度の高い炭質物粒子の割合が高いという

が出発物質の石炭岩石学的つまり組成的不均質によ量的関係を反映したものなのです.図一11に示す石墨

り誇張されているのはまちがいたいでしょう｡化プロファイルを図一10と比較Lてみてください.
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図一10三種類の炭質物粒子の相対量の変成度上昇にともなう変化.
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図一11

図一10に示す一連の試料についての石墨化プロファ

イル.石墨粒子出現とともにバルク炭質物の

doo男が急激に小さくなるのに注意･ソｰダ雲母

帯でのtransitiona1materia1の出現と増加はバ

ルク炭質物のdO02のゆるやか次減少に寄与するが

Lcの変化をほとんどきたさない･

;石墨化温度は勲史に依存する

炭質物の石墨化の研究の初期にLandis(1971)は広

域変成帯ではfu11y-orderedgraphiteが緑レン石角閃

岩相相当の温度(大体400～500℃)で出現L変成帯の圧

力型に依存したいと結論しました.一方Grew(1974)

は炭素材料の結晶化の実験結果をも考慮し続成一変

成作用の過程での石墨化温度はさまざまな要因に影響

されうることを強調しました.その後の1970年代には

鉱物問の陽イオンや安定同位体の交換平衡にもとづく各

種の地質温度･圧力計が開発され変成作用の温度･圧

力論が全く面目を一新して現在に至っています･こう

した最近の進歩をふまえたうえで石墨化を支配する各

種の条件を見直してみましょう.

Itaya(1981)は各地の変成帯での石墨化度をコンパイ

ルL泥質片岩の中での炭質物相互を比較する限り広

域変成帯での石墨化温度はほぼ一定で圧力型によらな

いことを再確認しました(図一12).出発物質による多

様性による違いがうかがえたい一地質温度･圧力計の

精度の範囲であることは注目されます

同時にこのコンパイノレは変成作用の継続時間の短い

接触変成帯での石墨化温度は広域変成帯より著しく高

くたることを指摘しました･実際北上山地の遠野花

闇岩体の周辺地域での石墨化温度は世界各地の広域変

成帯に比べ100.C以上も高いことがわかっています(図

一13.詳しくは0kuyama-KusunoseandItaya1987)｡

ここでは変成堆積岩類がA1.03に富む全岩組成を持って

いたため接触帯の低温部の広い範囲に温度変化に敏感

た鉱物組合せが形成されていたことが石墨化の条件を

1987年4月号

詳しく調べるのに幸いしました.

広域変成帯でのバノレク炭質物の石墨化が接触変成帯

に比べて低温で進行するということは前の節で紹介し

たtransitiona1materia1や石墨粒子が系統的により

低温で出現することにほかたりません｡たとえば

Diesse1他(1978)によるニュｰカレドニア高圧片岩帯で

の石墨化の模様(図一14)を遠野花嵩岩体周辺地域(図

一13)と比較するとこの傾向ははっきりわかります.

このように炭質物の石墨化の｢岩石学｣は石墨化度

が絶対的た温度の尺度になるという古典的た考え方の修

正を迫る一方で変成作用の継続時間の尺度としての新

しい見方を提示してきました･変成作用のダイナミズ

ムが相岩石学の主要なテｰマとなりつつある現在注目

されます.

石墨化の岩石学は同時に変成岩中に分散する石墨

が石炭岩石学的に多様た出発物質に起源するだけではた一

く石墨化の途中で初生的な炭質物粒子の熱分解がおこ

って新しいタイプの炭質物粒子(図一9a)が生じること

をも明らかにしました･これは岩石の中での炭素を

含む鉱物(眉墨や炭酸塩鉱物)の炭素同位体組成の均一性

やこれらの鉱物と間隙流体の間の平街を考えるうえで

大変重要なことと言えます.石墨と方解石の間の炭素

安定同位体の分配は場合によっては角閃岩相高温部でも

平衡に達したいことが知られています(Va11ey&0'Nei1.

1981;Wada&Suzuki1983;Ameth他1985)･これは

より低温の緑レン石角閃岩相程度の温度で結晶化したば

かりの石墨粒子がその母材の組成を反映して岩石全�
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化にひき続く石墨結晶粒の粒成長のプロセスが重要だと

解釈できるかもしれま昔ん｡高温の変成岩の中で進行

するこのプロセスにともたって石墨と間隙流体の反応

により炭素を含む化合物気体が多量に発生すると予想

されます(たとえばWeis1984)･スカソジナビア半島

やコラ半島で最近行われている深層ボｰリソグでは片

麻岩層からもメタソや二酸化炭素を高い割合で含む流体

試料が得られています(たとえばソビエト連邦地質省

1981).その起源はメタソ鉱床賦存の可能性とともに
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