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原　　　著

関東平野中央部における塩化物泉の水質形成機構
─続成変質による間隙水の進化─

村松容一1）*，谷口無我2），大場　武2）

（平成 27 年 9 月 14 日受付，平成 27 年 12 月 3 日受理）

Fluid Formation Mechanism of Deep Chloride Hot Spring
Waters from the Central Kanto Plain, Central Japan

─Diagenetic Evolution of Pore Water Trapped
in the Kazusa and Annaka-Awa Groups─

Yoichi Muramatsu1）*, Muga Yaguchi2） and Takeshi Oba2）

Abstract

　　Chemical and stable isotopic (δ18O, δD) compositions of the ten non-volcanic chloride hot 
spring waters in the Central Kanto Plain, Central Japan, were analyzed to clarify the 
diagenetic evolutions of pore water in the Kazusa and Annaka-Awa Groups.  The chloride 
spring waters originate through mixing of fossil sea waters with local meteoric water.  The 
fossil sea waters with lower contents of Mg2+ and SO4

2－ and higher contents of Ca2+ and Na+ 
than those of the present sea water, have two kinds of different δ18O value.  B and K+ 
contents in the water from the Annaka-Awa Groups are higher and lower than those of the 
Kazusa Group, respectively.
　　These chemical and δ18O compositions can be reasonably explained by the following 
diagenetic processes ; Sulphate reduction process, calcite cementation, reaction of volcanic 
material to form smectite, ion exchange of smectite, and smectite-illite transformation.  The 
oxygen isotope negative shift of the fossil sea water reserved in the Kazusa Group reflects 
pervasive reaction of volcanic material to form smectite.  Meanwhile, the oxygen isotope has 
positive shift of the fossil sea water reserved in the Annaka and Awa Groups, resulting from 
smectite-illite transformation.

Key words : Central Kanto Plain, chloride hot spring water, pore water, diagenetic evolution, 
Kazusa Group, Annaka and Awa Groups

1）東京理科大学理工学部教養科　〒278-8510　千葉県野田市山崎 2641．1）Department of Liberal Arts, 
Faculty of Science and Technology, Tokyo University of Science, 2641 Yamazaki, Noda, Chiba 278-8510, 
Japan.  *Corresponding author：E-mail muramatu@rs.noda.tus.ac.jp, TEL & FAX：047-347-0621.

2）東海大学理学部化学科　〒259-1292　神奈川県平塚市北金目 4-1-1．2）Department of Chemistry, School 
of Science, Tokai University, 4-1-1 Kitakaname, Hiratsuka, Kanagawa 259-1292, Japan.



217

第 65 巻（2016） 関東平野中央部における塩化物泉の水質形成機構

要　　　　旨

　関東平野中央部の上総層群相当層と安中・安房層群相当層を貯留母岩にする高塩泉の化学成
分と酸素（δ18O）・水素（δD）安定同位体比を分析し，埋没続成変質による海水起源の間隙水
の進化の視点に立って塩化物泉の水質形成機構を検討した．本地域の塩化物泉は化石海水と
Na─HCO3 型降水起源水の混合によって形成されたものであり，化学成分をみると現海水に
比して Mg2+ と SO4

2－ に乏しく Ca2+ と Na+ に富む特徴は両層の化石海水に共通するが，安中・
安房層群相当層の化石海水の B 濃度は高く，K+ 濃度は低い．一方，安定同位体比をみると上
総層群相当層の化石海水の δ18O 値は現海水より低いが，安中・安房層群相当層は高い．この
ような化学成分および安定同位体比の特徴は，両層に閉じ込められた海水が埋没続成変質を受
けて，次のように進化することによって合理的に説明される．有機物を含む海底泥質堆積物に
閉じ込められた海水は埋没過程で硫酸還元反応を受けた．さらに，陸域で地下に涵養された降
水が深部を側方流動する過程で火山性物質の風化作用を受けて変質した降水起源水によって
種々の程度に希釈されるとともに，方解石セメント化，海底堆積物中の火山性物質および Na
─スメクタイトの Mg─スメクタイト化を受けて，現海水より Mg2+ と SO4

2－ に乏しく Ca2+ と
Na+ に富む間隙水に進化した．その後，上総層群相当層より貯留層温度が高い安中・安房層群
相当層ではスメクタイトのイライト化が進行し，間隙水の B 濃度の上昇と K+ 濃度の低下が進
んだ．上総層群相当層を貯留母岩にする化石海水における現海水に比した δ18O 値のマイナス
シフトは火山性物質のスメクタイト化，安中・安房層群相当層のプラスシフトはスメクタイト
のイライト化にそれぞれ起因する．

キーワード：関東平野中央部，塩化物泉，間隙水，続成変質，上総層群相当層，安中・安房層
群相当層

1．　は じ め に

　関東平野中央部（東京都，埼玉県，千葉県）の地下深部には水溶性天然ガスおよび温泉資源が豊
富に賦存する．東京湾周辺から房総半島にかけて古くから天然ガス資源の開発を目的とした多数の
ガス井が盛んに掘削され，天然ガスおよび付随水の化学組成や胚胎層準，付随水の広域流動機構な
どの研究が多数行われてきた（河井，1961；楡井，1980；福田ら，1988；金子ら，2010 など）．また，
温泉開発を目的とした深部温泉井の掘削も盛んに行われ，深部温泉水の主成分に関する研究成果が
多数報告されてきた（福田ら，1988；関ら，2001，2004；道前ら，2003 など）．これらの研究によっ
て水質特性はかなり明らかになってきたが，地質鉱物学的視点に立って天然ガスかん水や深部温泉
水の広域的な水質形成機構を研究した報告はほとんどなされていない（杉崎ら，1963）．このよう
な現状に鑑みて，村松ら（2008）は関東平野中央部に分布する温泉を対象に，貯留母岩別に主成分
特性と地下構成鉱物を把握するとともに，地質鉱物学的視点に立ち深部温泉の形成に関与した深部
流体の水質形成機構を報告している．この水質形成機構の解明には主成分とともに酸素・水素安定
同位体比のデータも欠かせないが，同位体比に関する研究成果は非常に少ないのが現状であり（関
ら，2001），主成分濃度および安定同位体比を総合的に説明できる水質形成機構の解明は行われて
いない．
　水溶性天然ガス付随水を含む深部高塩泉は化石海水と降水の混合物であり，水質は化石海水に大
きく支配されている．この化石海水は関東堆積盆地の海底堆積物に閉じ込められた海水（間隙水）
が続成変質過程で進化したものであり，関東平野中央部に分布する塩化物泉の水質形成機構は続成
作用による間隙水の進化の視点にたって解明することが不可欠である．このような観点から，本研
究では関東平野中央部に分布する高塩泉を対象に，水質および酸素・水素安定同位体比分析を実施
するとともに，地殻観測井のコアに含まれる間隙水の主成分分析値（鈴木ら，1983；鈴木・高橋，
1985；鈴木，1996）を加え，埋没続成変質による海水起源の間隙水の進化の視点に立って塩化物泉
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の水質形成機構を検討した．なお，本論では地表で採取された温泉水を温泉水（Spring water）と
呼称し，地下に賦存する本源的な温泉水である深部流体（Deep fluid）と区別する．また，各温泉
の名称は所在地で表す．

2．　地 質 概 要

　関東平野中央部の地質は高橋（2006，2008），林ら（2004，2006，2008），鈴木（2002）などによっ
て報告されており，高橋（2006）および林ら（2004）による地質図および地質断面図を Fig. 1 に示
す．本地域の地表には下総層群相当層と上総層群相当層（後期鮮新世～更新世）が分布し，これら
の下位には海成の安房層群相当層と安中層群相当層（中新世）が伏在していると推定されている．
このうち，安房層群相当層は房総半島の嶺岡隆起帯以北に広く露出する前弧海盆堆積物であり，以
南には海溝～海溝陸側斜面堆積盆埋積物からなる三浦層群が露出する（高橋，2008）．安中層群相
当層は海成泥質堆積物と上位に重なる海退期の粗粒砕屑物からなる弧内堆積盆埋積物であり，関東
平野に広く分布するが，千葉県北東部から茨城県筑波山地周辺にかけての地域には分布していない

（林ら，2004）．安房層群相当層と安中層群相当層の境界は特定されていないので，本論では安中・
安房層群相当層と呼称する（林ら，2008）．安中・安房層群相当層は先新第三系基盤岩類あるいは
中新統富岡層群相当層を不整合に覆っている．
　基盤岩類は花崗岩類やそれにより熱変成を受けた砂岩や頁岩など，富岡層群相当層は砂岩やシル
ト岩などでそれぞれ構成される（林ら，2006，2008）．安中・安房層群相当層は凝灰質な部分が目
立つ砂岩と泥岩の互層からなり，富岡層群相当層に庭谷不整合（約 15 Ma）で重なる．上総層群相
当層は砂岩と泥岩で構成され，安中・安房層群相当層とは黒滝不整合で基底礫岩によって接してお
り，基底深度は船橋で約 2,000 m と最も深く，東京都心部でも 1,500 m 以上と深く，北西に向けて
次第に浅くなる（Fig. 1a）．

3．　試料採取および分析方法

　安中・安房層群相当層を貯留母岩にしている 10 地点の高塩泉で 2015 年 4～6 月に採水した（Fig. 
1）．現地で水温，pH をカスタニー ACT pH メータ（堀場製作所製 D-24）で測定した後，分析用
として 500 mL のポリエチレン瓶 2 本に採水するとともに，Fe, Al 分析用として 100 mL ポリエチ
レン瓶 1 本に採水して時間経過により沈殿物が生じないように，速やかに濃硝酸 1 mL を加えて
pH を 1 程度に調整した．これらの水試料を実験室に持ち帰り，各種溶存化学成分を分析した．温
泉井の湧出形態は水中ポンプによる動力揚湯であった．採水は孔口付近の分岐バルブを用いた排水
口で行うことを原則としたが，バルブがない場合には貯湯槽への吐出口や浴槽で実施した．なお，
現地では温泉所有者より掘削深度および孔明管の位置に関する聞き取り調査を実施した．温泉水
の分析項目と方法は次の通りである．HCO3

－ 濃度は硫酸滴定法（HACH 製 AL-DT）による pH4.8
アルカリ度から換算した．Na+, K+, Ca2+, Mg2+, Fe, Al3+, B, Si は連続光源フレーム原子吸光分析法

（Analytik Jena 製 ContrAA 700）で分析し，Na+, K+, Fe には C2H2 -air フレームを，Ca2+, Mg2+, 
Al3+, B, Si には C2H2

 -N2O フレームをそれぞれ使用した．F－, Cl－, SO4
2－ はイオンクロマトグラフ法

（Dionex 製 ICS-900）で分析した．酸素安定同位体比（δ18O）と水素安定同位体比（δD）はキャビティ
リングダウン分光法（PICARRO 製 L-2120-i）を使用し，標準物質からの千分率偏差（‰）で表した．

　　　δ（‰）＝［RX/RS－1］×1000� ⑴
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ここで，RX および RS は試料および標準物質の安定同位体比をそれぞれ表す．18O/16O 比と D/H 比
の標準物質には Vienna 標準平均海水（V-SMOW）を用い，δ18O と δD 値の測定精度はそれぞれ±0.05
と±0.12‰程度である．

Fig. 1  Geological map of the Kanto central area (after Takahashi, 2006 ; Hayashi 
et al., 2004 ; Suzuki, 1996 ; Suzuki and Takahashi, 1985 ; Suzuki et al., 1983 ; 
Takahashi et al., 1983 ; Tsuruta, 1994).  Counters in meter indicate the depth 
distribution of basal boundary of the Kazusa Group from sea level (after 
Suzuki, 2002).  TTL, Tonegawa Tectonic Line ; KSF, Karasuyama-Sugao 
Marsh Fault.  YK, Yuki observation well ; IW, Iwatsuki observation well ; NR, 
Noda observation well ; NP, Nagareyama observation well ; SU, Shimousa 
observation well ; SR, Soka observation well ; ER, Edogawa observation well ; 
KT, Koto observation well ; FR, Funabashi observation well ; HW, Ohmori 
observation well ; FT, Fuchu observation well.
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　さらに，村松ら（2008）は関東平野中央部に分布する温泉の水質組成を報告しているが，酸素・
水素安定同位体比は測定していないので，上総層群相当層を貯留母岩にしている 4 地点の高塩泉
を対象に筆者らの研究室で従来実施してきた方法で測定した．すなわち，水試料を 0.2 µm のフィ
ルターで濾過し，元素分析計により酸素はガラス質炭素炉で一酸化炭素に，水素はクロム炉で水
素にそれぞれ変換した後，質量分析計（GV Instruments 製 Iso Prime-EA）で測定した（村松ら，
2013）．δ18O 値，δD 値の測定精度はそれぞれ±0.2‰，±2.0‰程度である．
　本研究では，関東平野中央部に分布する温泉の水質および酸素・水素安定同位体組成に関する多
くの公表論文（関ら，2001，2004；村松ら，2008，2013；道前ら，2003 など），および入手できた
温泉分析書を加えて全域を網羅した 90 地点を対象に解析を実施した（Appendix 1）．さらに，野
田（NR），流山（NP），草加（SR），船橋（FR），江戸川（ER），大森（HW）の各天然ガス観測井
に産する付随水（杉崎ら，1963；福田ら，1988），および府中（FT），江東（KT），下総（SU）の
各地殻観測井の掘削時に回収されたコアに含まれる間隙水の主成分分析値（鈴木ら，1983；鈴木・
高橋，1985；鈴木，1996）も検討に加えた．

4．　結果および考察

4．1　塩化物泉の起源
4．1．1　温泉水の主成分および同位体組成
　温泉水の化学分析結果を村松ら（2008）の分析値と併せて Table 1 に，入手できた温泉水および
間隙水の分析値（Appendix 1）を加えたトリリニアダイヤグラムを Fig. 2 にそれぞれ示す．温泉井
のなかには孔底深度が 2,000 m に達するものもあるが，1,500 m 前後がもっとも多く，深度 800～
1,000 m まで遮水管が挿入されていることから，採水された深部流体はこれ以深の安中・安房層群
相当層と上総層群相当層の層状型（岩相規制型）貯留層に賦存していると判断され（Fig. 1；村松ら，
2008），上総層群相当層では基底礫岩が貯留母岩になっている温泉が多い（Nos. 13, 58, 65, 66, 76 な
ど）．本研究では塩化物泉の水質形成機構に大きく関わる炭酸塩泉（Na─HCO3 型）も検討の対象
に加えており（Fig. 2），このタイプは関東山地およびその周辺に主に分布している（Fig. 1）．海
水と降水の混合物からなる塩化物泉の多くは海水希釈線より Na+ に過剰であり（Fig. 3a），塩化物
泉の SO4

2－ 濃度は低く，未検出のものが大半を占める（Fig. 3b）．B/Cl－ モル比は貯留母岩によっ
て異なり，安中・安房層群相当層を貯留母岩にする塩化物泉は上総層群より大きい傾向を示してい
る（Fig. 3c）．
4．1．2　塩化物泉の起源
（1）　安中・安房層群相当層を貯留母岩にする塩化物泉
　安中・安房層群相当層を貯留母岩にする塩化物泉（Nos. 1～10）のなかで，Cl－ 濃度が高い高塩
泉（Nos. 6～8）の Mg2+/Cl－ 当量比（0.044～0.068），SO4

2－/Cl－ 当量比（0.000），K+/Cl－ 当量比（0.005
～0.007）は現海水（Mg2+/Cl－ 当量比 0.205，SO4

2－/Cl－ 当量比 0.101，K+/Cl－ 当量比 0.018）より低
い一方，Ca2+/Cl－ 当量比（0.066～0.078）は現海水（同 0.037）よりやや高く，Na+/Cl－ 当量比（0.831
～0.911）も現海水（同 0.859）と同程度ないしやや高い．塩化物泉はこのような水質特性をもった
変質海水（化石海水）と降水が混合したものである．
　温泉水の δ18O, δD 値，Cl－ 濃度間の関係を関ら（2001）のデータと併せて Fig. 4 に示す．関東山
地の基盤岩および安中・安房層群相当層を貯留母岩にする Na─HCO3 泉（Nos. 25, 26, 36, 38；関
ら，2001）は天水線（δD＝8 δ18O＋15）付近にプロットされ，関東山地などの高標高域で涵養され
た降水を起源にしている（Fig. 4a）．Nos. 1～10 地点に Na─HCO3 泉を加えた相関直線（混合線
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ML1）には正相関が認められ，Cl－ 濃度が現海水（19,800 mg/L）に等しいと仮定した化石海水（化
石海水 1 と呼称）の δ18O, δD 値はそれぞれ＋1.90（Fig. 4b），＋5.4‰（図は割愛）と見積もられ，
塩化物泉の深部流体は δ18O 値が現海水よりプラスシフトした化石海水 1 と Na─HCO3 型降水起源
水の混合によって形成されたと推察される．
（2）　上総層群相当層を貯留母岩にする塩化物泉
　上総層群相当層を貯留母岩にする塩化物泉（Nos. 11～14）のなかで，Cl－ 濃度が高い高塩泉

（Nos. 12, 13）の Mg2+/Cl－ 当量比（0.018～0.019），SO4
2－/Cl－ 当量比（0.002～0.007）は現海水よりか

なり低い一方，Ca2+/Cl－ 当量比（0.053～0.067）と Na+/Cl－ 当量比（0.897～0.905）は現海水よりや
や高く，化石海水 1 に似た成分的特徴をもった化石海水が関与しているが，K+/Cl－ 当量比（0.022
～0.033）は現海水よりやや高い．δ18O 値と δD 値の関係図（Fig. 4a）をみると，上総層群相当層を
貯留母岩にする Na─HCO3 泉（Nos. 73, 75, 78；関ら，2001）は天水線（δD＝8 δ18O＋15）付近にプ
ロットされ，関東山地などの高標高域で涵養された降水を起源にしている．上総層群相当層を貯留
母岩にする 4 地点（Nos. 11～14；Fig. 1）に関東山地の基盤岩および上総層群相当層を貯留母岩に
する Na─HCO3 泉（Nos. 25, 26, 73, 75, 78）を加えた相関直線（混合線 ML2）には強い正相関が
認められ，混合線 ML1 と明瞭に区別できる（Figs. 4a, b）．上総層群相当層を貯留母岩にする化石

Fig. 2  Trilinear diagram for the spring waters.  The sample numbers are the 
same as in Fig. 1.  AGR, Reservoir rock in the Annaka and Awa Groups ; 
KGR, Reservoir rock in the Kazusa Group.
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Fig. 3  Na+─Cl－ (a), SO4
2－─Cl－ (b) and B─Cl－ (c) diagrams for the spring waters.  

The SMML shows the sea water-meteoric water mixing line.  The sample numbers 
are the same as in Fig. 1.
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海水（化石海水 2 と呼称）からなる Nos. 12, 13, 13a 地点の δ18O, δD 値はそれぞれ－2.40～－2.92‰
（Fig. 4b），－2.9～－8.6‰を示し，深部流体は δ18O 値が現海水よりマイナスシフトした化石海水 2
と Na─HCO3 型降水起源水の混合によって形成されたと推察される．

4．2　塩化物泉の水質形成機構
　深層泥質堆積物に閉じ込められた海水（間隙水）の進化の視点に立って，塩化物泉をもたらした
深部流体の水質形成機構を考察する．塩化物泉の形成に関与した間隙水は海水起源であるにも関わ
らず，府中，江東，下総観測井の上総層群相当層および安中・安房層群相当層に閉じ込められた間

Fig. 4  δ18O─δD (a) and δ18O─Cl－ (b) diagrams for the spring waters.  
The sample numbers are the same as in Fig. 1.  The FSW1 and FSW2 
show the fossil sea waters 1 and 2, respectively.  The ML1 and ML2 
show the mixing lines of FSW1, 2 and meteoric water, respectively.
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隙水の Cl－ 濃度は現海水より低い結果が報告されており（Fig. 3a；鈴木ら，1983；鈴木・高橋，
1985；鈴木，1996），間隙水は埋没過程で降水起源水により種々の程度に希釈された海水が堆積物
に閉じ込められたものである（楡井，1980）．このような海水より低い Cl－ 濃度をもった流体は相
模トラフの海底堆積物から湧出する冷湧水などで見出されており，海水と陸域由来の降水の混合に
よると解釈されている（Tsunogai et al., 1996）．
　塩化物泉の水質形成機構には降水起源水である炭酸塩泉（Na─HCO3 型）の水質形成機構が関
係することから，以下には炭酸塩泉の水質形成機構を述べた後に，塩化物泉の水質形成機構を考察
する．なお，温泉水に含まれる化学成分の起源を検討するにあたっては，海水の当該成分に対する
過剰・欠損量を求める必要がある．試料の Cl－ がすべて海水起源であると仮定して，次式より試料
の過剰・欠損する M 成分の濃度を算出した．

　　　Δ［M］＝［M］－［M/Cl］sea×［Cl］� ⑵

ここで，Δ［M］：試料の過剰・欠損する M 成分量，［M］：試料の M 成分の濃度，［M/Cl］sea：海水
の Cl－ に対する M 成分の濃度，［Cl］：試料の Cl－ 濃度．
4．2．1　炭酸塩泉の水質形成機構
　炭酸塩泉（Na─HCO3 型）の ΔNa+ と ΔHCO3

－ 濃度は直線 ΔNa+＝ΔHCO3
－ 付近にプロットされ

（Fig. 5a），Na+ と HCO3
－ 濃度は火山性物質（曹長石組成）の Na─スメクタイト化に規制される．

　　　2.33NaAlSi3O8＋2CO2＋2H2O → Na0.33Al2.33Si3.67O10（OH）2＋2Na+＋2HCO3
－＋3.32SiO2� ⑶

水─鉱物平衡計算プログラム「SOLVEQ」（Reed, 1982）を用いて，深部流体の Na─スメクタイ
トに対する飽和指数を計算した結果，炭酸塩泉の深部流体は Na─スメクタイトに過飽和状態にあ
る（Fig. 6a）．これらの結果に炭酸塩泉が天水線（δD＝8 δ18O＋15）に沿ってほぼ分布している特
徴を勘案すると（Fig. 4a），関東山地などの高標高域で降水が地下浸透した後，基盤岩，上総層群
相当層，安中・安房層群相当層を構成する火山性物質の風化作用によって炭酸塩泉の深部流体が形
成されたと判断される．
4．2．2　塩化物泉の水質形成機構
（1）　有機物の分解
　村松ら（2010）は関東山地の北側に位置する群馬県安中・富岡地域に分布する中新統海成の安中・
富岡層群を貯留母岩にする高塩化物泉が SO4

2－ を殆どないし全く含まない要因を解明する目的で硫
黄安定同位体比を測定し，硫酸態硫黄濃度が硫酸還元菌による硫酸還元反応によって低下したこと
を明らかにした．Cl－─SO4

2－ 濃度相関図（Fig. 3b）からわかるように，関東平野中央部の上総層
群相当層と安中・安房層群相当層を貯留母岩にする高塩泉の多くも SO4

2－ を殆どないし全く含まず，
安中・富岡地域と同様に，埋没過程で海底堆積物に閉じ込められた間隙水は初期続成期に硫酸還元
菌による硫酸還元反応を経験していると考えるのが妥当である．

　　　2CH2O＋SO4
2－ → H2S＋2HCO3

－� ⑷

さらなる埋没過程で SO4
2－ が消費されて硫酸還元菌の活動が終わると，メタン生成菌が活発な環境

に間隙水は置かれる．メタンの炭素安定同位体比とメタン/（エタン＋プロパン）比の関係から，上
総層群相当層を貯留母岩にする温泉に産するメタンの多くは微生物起源であり，海成層中での CO2
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Fig. 5  ΔNa+─ΔHCO3
－ (a) diagram for the Na-HCO3 type spring waters, (ΦCa2+

＋ΦNa+)─ΔMg2+ (b) and ΔK+─Cl－ (c) diagrams for the Na-Cl type spring 
waters.  The sample numbers are the same as in Fig. 1.  The ML1 and ML2 
show the mixing lines of FSW1, 2 and meteoric water, respectively.
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還元反応で生成したと考えられている（金子ら，2002，2010）．本地域では，Cl－ 濃度（13,000～
17,820 mg/L）が高くて SO4

2－ を含まない船橋温泉水（No. 56；甘露寺，2010）や，大森，船橋，江
戸川，草加，流山，野田観測井の天然ガス付随水などでメタンガスの産出が報告されている（Fig. 3b；
杉崎ら，1963；福田ら，1988）．
（2）　火山性物質のMg─スメクタイト化
　安中・安房層群相当層を貯留母岩にする高塩泉（Nos. 6～8）および上総層群相当層を貯留母岩に
する高塩泉（Nos. 12, 13）の Mg2+ 濃度は現海水より低い一方，Ca2+ 濃度は高い傾向が認められた．
カリブ海での深海掘削時に海底から深度 400 m 間で採取されたコアに含まれる間隙水の δ18O 値は
－3‰程度低くなり Mg2+ 濃度も減少する一方，Ca2+ 濃度は増加する傾向が認められており，海底堆
積物中の火山性物質が Mg─スメクタイトに変質したことが一因になっていると考えられている

（Lawrence et al., 1975）．今回，Mg2+, Ca2+ 濃度に同様の傾向が関東平野中央部の化石海水 1，2 で，
さらに δ18O 値に同様の傾向が化石海水 2 でそれぞれ確認されている．本研究では温泉井掘削時の
回収岩石片は入手できなかったが，下総，岩槻，江東観測井の上総層群相当層と安中・安房層群相
当層には火山性物質が含まれるコアにスメクタイトが確認されていることから（鈴木ら，1983；高
橋ら，1983；鈴木，1996），両層を貯留母岩にする高塩泉の深部流体は火山性物質の Mg─スメク
タイト化を受けた可能性が高く，化石海水 2 の海水に比した δ18O 値のマイナスシフトはこの変質
によってもたらされたと考えられる．
（3）　イオン交換反応，方解石セメント化作用
　硫酸還元菌活動期に⑷式の反応で生成した間隙水中の HCO3

－ は Ca2+ と反応し，コンクリーショ
ンの核になる方解石（CaCO3）が生成すると考えられる（平，2004）．

　　　Ca2+＋2HCO3
－ → CaCO3＋CO2＋H2O� ⑸

また，海水が堆積物の埋没過程で種々の程度に Na─HCO3 型降水起源水によって希釈された間隙
水は火山性物質の Na─スメクタイト化を経験している．そこで，硫酸還元反応および方解石生成
後の過剰 Ca2+ 量（ΦCa2+＝ΔCa2+－ΔSO4

2－）と火山性物質の風化作用後の過剰 Na+ 量（ΦNa+＝ΔNa+

－ΔHCO3
－）の和（ΦCa2+＋ΦNa+）と ΔMg2+ 間の相関関係を Fig. 5b に示す．図からわかるように，安

中・安房層群相当層と上総層群相当層を貯留母岩にする塩化物泉は直線 ΦCa2+＋ΦNa+＝－ΔMg2+ 付
近にプロットされ，高い逆相関が認められる（前者の相関直線は ML1 で R2＝0.825，後者は ML2

Fig. 6  Relationships between water temperature and saturation index for Na-smectite (a), 
Mg-smectite (b) and Illite (c).  The sample numbers are the same as in Fig. 1.
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で R2＝0.815）．したがって，Na─HCO3 型降水起源水が関与した火山性物質の Na─スメクタイト
化に加えて，間隙水は硫酸還元反応，方解石セメント化，火山性物質の Mg─スメクタイト化，海底
泥質堆積物に含まれる Na─スメクタイトの陽イオン交換反応による Mg─スメクタイト化を経験
したと推察される．これらの続成作用の進行は上総層群相当層を貯留母岩にする塩化物泉が Mg─
スメクタイトに過飽和であることからも妥当である（Fig. 6b）．
　Figure 5b からわかるように，厳密には上総層群相当層を貯留母岩にする塩化物泉では直線
ΦCa2+＋ΦNa+＝－ΔMg2+ より（ΦCa2+＋ΦNa+）にやや欠損する傾向を示している．メタン生成帯で
は，堆積物に残っている有機物は微生物による分解で出された二酸化炭素と水素から，メタン生成
菌は次の反応によってメタンを生成するとともに，残りの二酸化炭素は間隙水中の HCO3

－を増加さ
せる（平，2004）．

　　　CO2＋4H2 → CH4＋2H2O� ⑹

　　　CO2＋H2O → H+＋HCO3
－� ⑺

メタンを付随する上総層群相当層の間隙水に含まれる Ca2+ は⑺式で生成した HCO3
－ と反応して方

解石のセメント化に消費され，（ΦCa2+＋ΦNa+）欠損分はこの Ca2+ 量に相当すると考えられる．村
松ら（2008）によれば，No. 11 地点では貯留層付近の砂岩，砂岩/泥岩互層に方解石が確認されて
おり，方解石のセメント化を示唆する一例であろう．
（4）　スメクタイトのイライト化作用
　安中・安房層群相当層を貯留母岩にする塩化物泉の形成に関与した化石海水 1 の δ18O 値は現海
水よりプラスシフト化していることが明らかとなった（Fig. 4b）．関東山地の北側に位置する群馬
県富岡地域および本地域より利根川上流に位置する利根川中流低地帯で，富岡層群と安中層群を貯
留母岩にする塩化物泉の形成に関与した化石海水の δ18O 値（＋6.92‰）は現海水より高く，主にス
メクタイトのイライト化によってもたらされたと考えられている（村松ら，2013）．関東平野中央
部に分布する高塩泉の深部流体の水質組成にはスメクタイトが大きな役割を果たしていることか
ら，この再結晶作用が本地域でも進行したか検討しよう．
　Toki et al.（2014）は南海トラフの沈み込み帯の海底堆積物に含まれる間隙水の B 濃度が深くな
るとともに高くなる傾向を見出し，この場の平均地温勾配（50～60℃/km）を勘案して，間隙水中
の B 濃度の増加はスメクタイト─イライトの相転移に起因すると考えている．B はスメクタイト
の層間に B（OH）3 として存在しており，イライトへ相転移する時に層間水とともに放出されると考
えられる（大沢ら，2010）．前述したように，安中・安房層群相当層を貯留母岩にする高塩泉の B/
Cl－ モル比は上総層群相当層を貯留母岩にする高塩泉に比べて高い傾向にあり（Fig. 3c），南海ト
ラフの沈み込み帯と同様の解釈が可能である．イライト化には K+ の供給量が関係することから，
塩化物泉の ΔK+ と Cl－ の濃度相関を Fig. 5c に示す．上総層群相当層を貯留母岩にする塩化物泉は
分散するのに対して，安中・安房層群相当層を貯留母岩にする塩化物泉の両成分濃度間には高い逆
相関（相関直線 L；R2＝0.843）が認められ，府中，江東，下総地殻観測井における安中・安房層群
相当層に閉じ込められた間隙水（FT1, KT8, 9, SU2, 3）でも同様である．したがって，スメクタ
イトのイライト化は上総層群相当層に閉じ込められた間隙水では進んでいないが，安中・安房層群
相当層では行われていた可能性が高く，当該塩化物泉はイライトに過飽和であることもこの再結晶
作用の進行を支持する（Fig. 6c）．
　次に，関東平野中央部の貯留母岩である安中・安房層群相当層がスメクタイト─イライトの相転
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移温度（58～142℃；Freed and Peacor, 1989）に達しているか検討しよう．地殻観測井および温
泉井の温度検層で得られた長時間放置後の回復試験結果およびホーナー法による推定回復温度を
Table 2 に示す．表中，3 本の地殻観測井の検層温度は掘削を終了してから 22 日～6 ヶ月間放置し
た後に測定されたものであり，ほぼ地層温度を反映している．また，複数回の温度検層が実施され
た印西（No. 11）と板橋（No. 14）温泉井における上総層群相当層の流入深度における回復温度はホー
ナー法などで推定したものである（村松ら，2008）．表からわかるように，上総層群相当層の貯留
母岩域にある江東，下総観測井と印西（No. 11），板橋（No. 14）温泉井における上総層群相当層
の基底深度および流入深度の推定回復温度（37～56℃）はスメクタイト─イライトの相転移温度の
下限に達していない．地下構成鉱物をみても，印西温泉井（No. 11）の流入深度付近および下総観
測井の貯留母岩である上総層群相当層の基底深度付近にスメクタイトは存在するがイライトは確認
されていない（村松ら，2008；鈴木ら，1983）．一方，府中観測井における安中・安房層群相当層
の推定回復温度（58～66℃）はスメクタイト─イライトの相転移の下限温度に達しており，本層に
はイライトが確認されている（鈴木・高橋，1985）．安中・安房層群相当層における推定回復温度の
情報は府中観測井のみであるが，安中・安房層群相当層の貯留母岩域にある北葛飾強塩泉（No. 34）
の泉温は 57℃を示し，深部流体温度は孔内上昇流動に伴って数℃程度冷却されて地表に達してい
る（村松ら，2008）ことを考慮すると，相転移温度の下限値をやや上回っていると予想される．以
上のことから，関東平野中央部では主として安中・安房層群相当層の凝灰岩に含まれる火山ガラス
が地熱の影響を受けてスメクタイト─イライトの相転移下限温度をやや上回る温度環境下に置かれ
た結果，スメクタイトのイライト化によって化石海水 1 の δ18O 値のプラスシフトがもたらされた
と推察される．Figure 4b からわかるように，Nos. 9, 10, 53 地点の δ18O 値は混合線 ML1 より大き
くプラスシフトしており，安中・安房層群相当層の貯留母岩域におけるスメクタイトのイライト化
の進行度は場所によってかなり異なっていたのであろう．
　最後に本節で得られた結果をまとめると，塩化物泉の形成に関与した深部流体の水質は，次のよ
うな間隙水の進化によって形成されたと推察される．有機物を含む海底泥質堆積物に閉じ込められ
た海水は，埋没過程で硫酸還元反応を受けた．さらに，関東山地などの高標高域で涵養された降水
が深部を側方流動する過程で火山性物質の風化作用を受けて変質した降水起源水により種々の程度
に希釈されるとともに，方解石セメント化，火山性物質の Mg─スメクタイト化，Na─スメクタ

Table 2  Formation temperature obtained by temperature logging data of three wells after 
completion of drilling, and estimated by Horner plot.

RT, Estimated recovery temperature.  Parenthesis in the estimated recovery temperature shows RT at the 
feed point, and parentheses in depth and RT of the basal boundary of the Kazusa Group show the feed 
point and its recovery temperature, respectively.
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イトの陽イオン交換反応による Mg─スメクタイト化によって変質した結果，SO4
2－ と Mg2+ 濃度が

減少し Ca2+ と Na+ 濃度が増加した間隙水が誕生した．以上の続成作用は安中・安房層群相当層と
上総層群相当層の貯留母岩に閉じ込められた間隙水に共通し，火山性物質の Mg─スメクタイト化
は現海水に比した δ18O 値のマイナスシフトをもたらした．その後，上総層群相当層より貯留層温
度が高い安中・安房層群相当層ではスメクタイトのイライト化が進行し，間隙水の K+ 濃度の低下
と B 濃度の上昇が進むとともに δ18O 値は現海水よりもプラスシフト化した．

5．　ま　と　め

　関東平野中央部で上総層群相当層と安中・安房層群相当層を貯留母岩にする高塩泉を対象に化学
成分および酸素・水素安定同位体比分析を実施するとともに，入手できた温泉水と間隙水の分析値
を加えて，埋没続成変質過程における海水起源の間隙水の進化の視点に立って塩化物泉の水質形成
機構を検討し，以下の結果が得られた．
　⑴　本地域の塩化物泉は化石海水と降水の混合によって形成された．このうち，化石海水の Mg2+

と SO4
2－ は現海水より乏しく Ca2+ と Na+ に富み，B 濃度は安中・安房層群相当層の化石海水で高く

K+ 濃度は低い．化石海水の δ18O 値は貯留母岩によって異なり，上総層群相当層では現海水に比し
てマイナスシフト，安中・安房層群相当層ではプラスシフトしている．
　⑵　一方，降水は関東山地などの高標高域で涵養した後に，深部を側方流動する過程で基盤岩，
上総層群相当層，安中・安房層群相当層を構成する火山性物質の風化作用を進行させて Na─
HCO3 型降水起源水に進化した．
　⑶　化石海水の化学成分および酸素・水素安定同位体比の特徴は，以下のような海底堆積物中の
間隙水の埋没続成変質過程によって合理的に説明でき，貯留母岩の推定回復温度および地下構成鉱
物と整合的である．有機物を含む海底泥質堆積物に閉じ込められた海水は埋没過程で硫酸還元反応
を受けた．さらに，Na─HCO3 型降水起源水により種々の程度に希釈されるとともに，方解石セ
メント化，火山性物質の Mg─スメクタイト化，Na─スメクタイトの陽イオン交換反応による Mg
─スメクタイト化を受けて，SO4

2－ と Mg2+ 濃度の減少と Ca2+ と Na+ 濃度の増加をともなった間隙
水に進化した．その後，上総層群相当層より貯留層温度が高い安中・安房層群相当層ではスメクタ
イトのイライト化が進行して間隙水の B 濃度の上昇と K+ 濃度の低下が進んだ．これらの続成変質
によって進化した間隙水が塩化物泉の深部流体の起源になっている．
　⑷　上総層群相当層を貯留母岩にする化石海水で推定された δ18O 値の現海水に比したマイナス
シフトは火山性物質のスメクタイト化，安中・安房層群相当層のプラスシフトはスメクタイトのイ
ライト化にそれぞれ起因する．
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Appendix 1  Location and data source of the spring waters.


