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1 、 はじめに

　アル カ リ骨材反応を起こず反応性鉱物を含む岩石は 、 火成岩 、 堆積岩および変成岩の多 くの岩

石種にわた っ て い るが、わが国の 地質構造を考えると、堆積岩がその 約 50 ％の 面積を占め るこ

とか ら 、 骨材と して利用され る割合も高い と考え られ る。

　こ の堆積岩に含まれ る有害鉱物に潜晶質石英がある 。 著者らはこ の 潜晶質石英を含む骨材の 化

学法におげる溶出シ リカ量と粉末 X 線回折か ら求めta石英の 結晶度との 間に 高い 相関関係があ 吟、

X 線デ ータか らアルカ リ反応性が推定で きるとい うこ と准す で に報告した ［1］。 当研究は 、 研

究対象を潜晶質石英を舎む割合が比較的低い珪質な堆積岩 （砂岩）に も広げ 、 その結果か ら 、 堆

積岩の タイブに よ っ て溶出シ リカと石英の結晶度 との 関係が異 なり、よ っ て 、堆積岩の 種類を把

握す る ことに よ り 、 よ り詳細に アル カ リ反

応髄 齪 することができるこ とを示すも

の で あ る 。

2 、 潜晶質石英に つ いて

　潜晶質石英か ら成る岩石にチ ャ
ートがあ

る。 この チャ
ートは 、 珪質微化石や海底火

山活動に より生 じた熱水性シ リカ沈澱物の

ような非生物起源の珪質堆積物な どが海底

に堆積 し、 その後の続成作用によ っ て 固く、

ち密な岩石に変化した堆積岩で ある 。 図
一

1 はわが国に おけるチ ャ
ート質岩石の 分布

を示して い る 。 これ ら岩石の起源とな っ た

珪質堆積物の堆積年代は古生代オル ドビス

紀 から新生代第三 紀におよんで い る。 これ

らの堆積物 は非晶質であ り、 オパ ール A と

呼ばれ るが 、 こ れが堆積後の続成作用に よ

りオバ ール CT （ク リス トバ ラ イ ト、 トリ

デ ィ マ イ トの不完全結晶）をへ て潜晶質石

英に変化して行 く。この続成作用に よる石

英 へ の変化は温度 と時間の 関数であ り、 古

い 時代の珪質堆積物はほぼ潜晶質石英に変

化 して いるが、東北地方や北海道の
一
部の

珪質堆積物 （図
一 1中の横線を施 した地域）

1 ： 天 北、2 ： 北 見、3 ： 秋田 、4 ：新 潟、
6 ：葛 生、7 ： 秩 父、8 ： 犬 山、9 ： 丹 波

5 ： 八構

図
一 1　 わが国に おけるチャ

ート質岩の 分布

　　　　 （lijima　and　U七ada 　［2］　しこよる）
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は主として 第三紀に堆積 してお り、 その
一
部は未だチャ

ート化せ ず、非晶質のオバ ー
ル A ゾ ー

ン 、

オパ ー
ル CT ゾ ー

ンおよび石英ゾ ー
ン に 分帯で きるとこ ろもある ［3 、 4 コ 。 また 、 こ れ らの珪

質堆積物は主に珪藻（Daiatom）が堆積し泛も の であ り、それ以前の珪質堆i積物が放散虫（Radiola

ria ）や海面骨針（Sponge　spicuIe ）を主な起源 とする点で も大きく異な っ て い る、ま艶、こ れらの

チ ャ
ー

ト質岩が花崗岩の 貰入などに より熱変成を うけ 、 結晶粒の 大 きな、い わゆる、ノバ キ ュ ラ

イ トタイプの ヂャ
ー

トに変化 してい るもの も存在ずる 。

　日本のチ ャ
ートは通常頁岩 と互層をな しh 層状に産するこ とか ら、層状チャ

ートと呼ばれる 。

し泛が っ て、チャ
ートか ら成る骨材は大抵頁岩を伴 っ て いる 。 まta、 層状チ v 一トが堆積岩中に

うす く遍在するため 、 まわ りの 堆積岩 （粘板岩 、 砂岩な ど）を含んで いることが多 い 。

一方 、 チ

ャ
ー

ト質岩を含まない堆積岩に も風化砕屑物として の チ ャ
ート片が含まれて いる こ とが多く 、 ま

た 、 それ らの 堆積岩中の石英が潜晶質石英化 してい る例も多い ．

3 、 実験方法

　 （3 ．1）骨材試料 ：　　
表一1 試科の 岩 石種 と産地

全国各地から 22 種類の

堆積岩骨材擾集め 滝 。 こ

れ らの 岩石は偏光顕微鐃

観察に よ ると 、 表一 1の

様に 3 つ の グル ープに分

類され る 。 グル ープ （1＞

の 岩石は潜晶質石英を含

む割合が大変小さ く、石

英に富む砂岩 （14 種類）

で ある 。 写真
一 1にその うちの

一
つ で ある骨材A の 偏光顕鏡像を示す 。 グル

ー
プ （2 ）の 岩石は

チャ
ートおよびチ ャ

ートと頁岩、粘板岩、砂岩などの混合物で 潜晶質石英を含む割合が大きい骨

材 （7種類）であ る 。 写真 一2 および 3 は骨材 T と Q の 偏光顕微鏡写真で 、 そ れぞ れ 、 チ ャ
ート、

頁岩の部分である。 グル ープ （3 ）の春石は結晶粒の大 きなノバ キ ュ ラ イ トタ イプの チ ャ
ート

（1種類）である 。 写真
一4 と 5 は骨材 V の 潜晶質石英の部分と再結晶化の 著しい部分の偏光顕

微鏡像で ある 。 写真
一4 を見るとグル ープ （2 ）の チ ャ

ー
トと同様に見えるが 、 両者の潜晶質石

英部分を走査型電子顕微鏡で観察すると （写真一6 、 7 ） 、 ノバ キa ラ イトタ イプの チ ャ
ー トは

グ ル ープ 岩　石　種 骨　材　記　号　 お　 よ　 び　産　 地

（1 ） 砂　岩 A （岐阜）．B （愛知）、C （新潟 ）、D （東 京 ｝

E （東 京）、F （東京）．G （東京 1、H （東京｝
1 （東京）、J （東京）、K （東京 ｝、L （茨城）
M （茨城）、N （福島）

（2 ） チ ャ
ー

トま た は 0 （広 島 ）、P （広島）、Q （岐阜 ｝、R （神奈川）
チ ャ

ート、頁岩 S　（神奈川｝．T （栃木）．U （岩 手）

粘板岩、砂岩 の

混合物

（3） ノ パ キュ ライ ト V （広島）
タ イ プ の チ ャ

ー
ト

結晶形の 発達がよく、 はるかに大きな粒径を

も っ てい ることが わかる （両写真の 倍率の 違

い に注意） 。 まta． 再結晶化の著しい部分は

波動消光を示し 、 結晶に歪を受けてい ると考

えられ るが 、この 骨材はこ の ような部分の占

め る割合が高い 。

　 　 　 　 　　 　 　 　 　 ｝一一一隅一一一 ilmm

写真
一 1　 骨材 A の 偏光顕微鏡像 （潜晶質石英

　　　　　の少ない砂春） （ク ロ スニ コ ル ）
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（どの 写真も）　 卜嘲一一脚一■一司 　 1mm ， クロ ス ニ コ ル

写真
一2　骨材 T の 偏光顕微鎮写真 （チ ャ

ート）
写真一4　骨材 Vの 偏光顕微鏡写真
　　　　　 （ノバ キュ ライトタイブチャ

ー
ト）

写真一6 骨材 V の 潜晶質石英部分の 走査

電子 顕微鏡写真 （1万倍）

写真一3　骨材 0の 偏光顕微鏡写真 （頁岩）

写真
一5 　骨材 V の 偏光 顕 微鏡写真

　　　　　（再結晶化の 著しい部分）

写真一7 骨材 Qの 潜晶質石英部分の 走査

電子顕微鏡写真 （3 万倍）
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晶度　（（：rys七alTini 七y　Index，　C．i．）

の 測定には粉末X 線回折を用い る

Mura七a　and 　Norman［5］の 方法を採

用した。 こ の 方法は 2 θ ＝ 68 °

に

おける回折ピークの形状の差を利用

す るもの である。 図一2 は試料一A 、

D 、R 、　 Q に つ い ての こ れらの ピー

クを示したもの で 、 CuK α （30

kV ， 15mA ）を用い て 2 θ の

66
’

か ら 69
°

までの範囲を を毎

分 0 ．25
°

の scan 　speed で 測定し

たもの で ある e これらの回折パ ター

ンの 図中に示した a ， b の長さを測

定 し 、 a ／ b 比を結晶度として採用

した 。 　 なお、　Murata　and 　 Norman

（32 ）化学法 ：　 ASTMC − 289 に基づ き、各試料につ いて行 っ 炬 。

（3 ．3＞石英の結晶度 ： 石英の結
　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 　 a／b≡D770　　　　　　　　　　　　　0．608　　　　　　　　　　　　　0、謝

骨材A

　 ab

骨材D 骨材R

o．234

骨材 Q

66 　 2 θ 　 69 　 ca 　 2 θ 　 69 　 ac 　 2θ 　 6900 　 2 θ 　 59

図一2　 骨材 A 、 D 、　 R 、　 Q の X 線回折図

［5］は 、 結晶度がお おむね 1か ら 10 の範囲に はいる ように この a ／ b 比に 16 ，7 とい う定

数をかけたもの を結晶度として採用したが 、 こ こで こ の 慨を採用すると 10 を越える試料もあり、

まだ、こ の 値が本質的な意味を持たないので 、 当研究で はa ／ b の比を直接結晶度と した 。

4 、 結　 果

　図一3 に化学法の結果を 、 図

一4 に化学法で得られ た溶出シ

リカ量 （Sc ） とX 線回折で得

られた結晶度 （C ，L ）の 開係

を示す 。

5 、 考　　察

　化学法の結果では 、 図一3 か

ら明かな様に 、 無害領域 に はい

る試料が 5 種類 、 その他の 17

試料はす べ て有害鍍城に入り 、

潜在的有害域に．入る試料はない 。

各試料を通じて特徴的な ことは

Rc が比較的小さ く （Rc ＜

84mmol ／ 1）、 各試料間

で あ ま り差がな い ことである 。

こ の ことは、アル カ リ溶液に溶

出したの は主として シ リカ鉱物

600

s

言…

夛

糶
， 2008

＆

0
　70

無害

ooo
　 　oooo

　 潜在的有害

，・   害

　 　 　　 100
溶出 シ リカ 量 Sc 〔mmo1 μ ）

1000

凡例 ： O グル
ープ（1）， ●グル

ープ（2）， ログル
ー
プ（3）

図一3　化 学 法 の 結 果
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凡例 ： O グル ープ （1） ； ● グル
ープ （2 ）　　 ロ グル

ーブ （3 ）

図
一4 　溶出シ リカ量 （Sc ）と石英の結晶度 （C ．1．）の関係

（こ の場合石英）で あ り、 化学法の結果に対 して は各試料を Sc の 差で キャラクタラ イズで きる

ことを意味してい る。

　一
方、 図一4 は溶出シ リカ量と結晶度の 関係 を示 して い る。 なお 、 横軸は逆方向に と っ て あ り、

グラフの右に行 くほ ど結晶度が低 くなる 。 こ の 図に よると、グル ープ （1）と （2 ）で 溶出シ リ

カ量と石英の 結晶度の 問には相関関撮が成立するが 、 祠グル ープ間で こ の 関係が異な っ て い るよ

うに見える 。 つ まり、 （1）の グル ープでは結晶度の減少にともな っ て溶出シ リカ童が余 り増加

しないが 、 グル
ープ （2 ）で はよ り大きな割合で溶出シリカ量が増加する． ま拒 、 グル ープ （3 ）

は現在の とこ ろ 1試料 しか結果がでていないが 、 図中の点線に よ り承され るようなグル
ープ （2 ）

よ りさ らに 高い割合で変化するこ とが予想される 。 この ことは各試料の春石学的な特徴を考慮す

ると、 以下の ように解釈され る e

　グル
ープ （1）の 砂岩は潜晶質石英を余り含まず、 溶出シリカ量お よび結晶度の 値を支配す る

の は主と して粒径の 大きな 、 結畠性の よい石英であ り 、 これ らの 結晶度の 変化は溶出シリカに余

り影響を与えな い と考えられる 。 それ に 対して、港晶質石英を多く含むグル
ープ （2 ）の 岩石は、

7 試料の結晶度の変化の範囲が広い 。 これは 、 先 にも述べ 叛ように 、 続成作用の程度が反映 して

い るか らで あ ろう。 ま党 、 結晶度の変化に対す る溶出シ リカ量の 変化の 割合がグル
ープ （1＞よ
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り大 きいの は、同 じ結晶度の場合 、 両者の石英の結晶と して の 安定性に差がない と仮定す ると、

潜晶質石英の粒子径が小さい こ との よるもの と思われ る。さ らに、グル ープ （3 ）の ノバ キ za ラ

イ トがグル
ープ （2 ）よ り変化率が大き くな ると思われるの は、粒径の 差の影響よりも、結晶格

子の歪によ り結晶の 内部エ ネル ギーが大 きくな り、 結晶の不安定性が大き くな るこ との影響の方

がよ り大きい ことに よると思われ る 。 何故な らば 、 写真一6 、 7 で示したように、グル ープ （3 ）

の 骨材 V に含 まれる潜晶質石英はグル
ープ （2 ）の もの よ りはるか に大きいか らで ある。

　なお 、 実験ヂータか らグル ープ （1）と （2）の溶出シ リカ量 と結晶度を関係づ ける関係式を

を も とめ る と、それぞ れ次式の ように なる。

y 　
＝ 166x 　十 　 161 ［グル

ープ （i）コ

y 　＝ 　− 　440x 　十 　391 ［グル
ープ （2 ）］

こ こ で 、 y は溶出シリカ量 （mmo 　1／ D 、 x は結晶度で ある。

　今回の結果は化学法における溶出シ リカ量が ほぼ石英の 結晶度の 関数として表し得るこ とを示

した が 、 その 関係が石英の 種類に よ っ て異な っ て い るこ とも明かとな っ た 。 こ の こ とは 、 シ リカ

の アル カ リへ の 溶解とい う現象がその 結晶度 だけの関数で はなく、 そのほかの要因も存在す る こ

とを示唆して い る。 これらの 要因の 寄与の定量的把握はアル カ リシ リカ反応の メカユ ズム の 解明

や、反応速度論的アプロ ー
ヂ に大き く貢献するもの と思われる 。

6 、ま とめ

　 1）珪質堆積岩の 溶出シ リカ量 と石英の 結晶度の 間しこは高い 相関関係があ り、 結晶度か ら溶出

シ リカ量を推定で きる。

　2 ）石英の結晶度の変化に対す る溶出シ リカ量の 変化の 割合は、砂岩、チャ
ー5質岩石 、 ノバ

キ ュ ラ イ ト質チ ャ
ートのll貭に大き くなる 。
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