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9AMi践e”al　inc1秘ded薫血thb　Wea伽red　Bio康e

By

Tad縫omi　Ko登No　a職d　Sato欝糧KAK互TANI

ω縫轟　2　Tab芭εs，　4　Text－Sgures　α箆d　三　Ptate

（Re《｝eived　November　4，！972）

●

　A8sT鮎cT：　A漁i轟¢臓韮spec葦es　rev¢a韮ing磁c葦）asa韮re餐eα沁籍at　ab◎滋9Awas　found圭織so搬e餐akes◎f

thc　altered　biotite　collected　fron再th¢weathered　granite　cropping　out　in　the　vicinity　of　Hir6shima　City

and・minera韮cgica疑￥葦総vc§匙圭ga重ed三雛d¢捻三L”

CONTENTS

　’1．

II．

III．

IV．

Ixxtr◎dUC£三◎】臣

Experiments　and　Results　．：・

Ca！culat三〇脆of　the　Structure　Factor　a捻d　Cons至deratio捻

Summary
Ref巳renc¢S

1。　　INT只OD｛ヌCTI◎醤

　　Amineral　species　with　the　basal　r¢Hection　at　about　9　A（9．03～9。17A），　f（）und　in　some

飛akes　of　the　akered　bioti七e　co雌ai総ed三n亡he　weathered　gran三te，圭s舩n｝ed　g　A搬圭nerah籍

the　present　paper．　The　mineral　concerned　also　reveals　the　spacing　at　about　4．5　A　cor一

欝e§P◎無d三捻gto£he　sec◎轟d　order　refiection　b媛£難◎織e◎f　those　h葦gher重ha捻詫he　seco籍d　a捻d

seems　to　be　constmcted　of　a　sort　of　layer　structure．　In・som¢specimens　with　the　intense

でeβect董o捻at　10A，　the　spaci論g　at　g　A三s　c◎擁cealed　with　the　fbrmer　o鐙emerges　as圭t§

shoulder　and　merely　recognizable　through　collapsing　or　disappearing　of　the　f（）rmer　afしer

trea繍e競with　d簸．　Hαfbr　ab◎ut　h爲1f　a織h◎縫ど．　Fm蹴the・va1鵬◎f宅he．basal　spad羅g

9Amineral　is　in驚rable　a　species、　of　pyrophyllite－talc　group　excepting　a　difference　in

王ack◎fb　the　third　order　reflect呈◎轟a簸d　the　data長）r　the　s匙ructure　factor　caユculated　sugge寧t

apossibility　of　assumptioれthat　in　its　structure　the　Si－O　tetrahedra　Iie　alternately　on　the

slde　oPP・site　t◎those　i織the　st獄cturo・f　ka・1init¢・

　　According　to　the　studies　cbncerned　with　the　weathering　of　biotite　by　KANNo，　HoNJo

and　ARIMuRA（1960），　WILsoN（1966），　TsuzuKI，　NAGAsAwA　and　lsoBE（1968）and　others，

expanslon　of　the　l鷺terlayers　wlth　hydra亡i◎織三s　co捻sldere（l　t◎resu！t　i総transf（）r疏at圭◎捻of

biotite　into　vermiculite　and　hydrobiotite　and丘nally　i臓to　kaolinite　and　gibbsite　etc．　In

the　presekt　w◎rk戯aξed之◎a王terat韮◎論◎f癒c　wea出ercd　bl◎康e圭n　the　coarsc・grai織ed　gr鎗ite

grouped　generally　into　the　Hiroshima・type，　a　sp¢cies　of　9　A　mineral　fbund　included　in

s◎搬e・f蒙akes　i§dea1t　with　i捻deta董至with　additi◎捻of　s◎鵜e　d識捻◎btai簸ed　receRt1y給the

previous　ones　give臓briefly　by　KAKIT今NI　and　KoHNo（1972）・、
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II．　ExPERIMENTs　AND　REsuLTs

　　The　specimens　collectcd　from　a　part　of　the　weatheζed　granitc　exposing　in　somc　places

shown　in　Fig．1．　wcre　provided　fbr　inspection　through　X－ray　and　elcctron　diffraction．

FIG・1・Locality　map

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　A．R1二suLTs　oF　X－RAY　DIFFRAer星oN

　　Thg　X－ray　diffraction　pattcrns　fbr　some　natural　spccimcns　numbcred　Na－1，　Ko－1，

Hi－1，・Hi－2，　Mu－1，　Az－l　and　Az－2　and　tllosc　trcatcd　respectively　with　l～6　N　HCI　are

represented　in　Fig．2，　showing　thc　p止csence　or　at　lcast　the　tracc　of　the　secondary　minerals

such　as　vcrmiculitc，　kaolinitc　and　9　A　mincral　ctc．　othcr　than　tlle　original　biotitc．

　　The　untreated　spccimens　of　Ko－1，　Az－1　and　Az－2　rcspcctivcly　indicate　the　isolatcd

peak　at　about　9　A　and　those　of　Na－1，　Hi－1，　Hi－2　and　Mu－l　tllc　shouldcr　on　the　side

1・w・・than　thc　p・ak　at　loA・In　ca・c・f　tlle　1・tt・・s　t・cat・d　with　di1．　HCl　the　p・ak・

・t14Aand　10A・・11ap・c・・di・apP・a・and　t11・・c　at　9　A　bec・m・di・ting・i・h・b1・．　With

conc・HCI　trcatmcnt　thc　peaks　at　lOA，　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　9Aand　4．5　A　disapPear　or　strongly　collapsc　and

those　at　9　A　and　4・5　A　arc　considcrcd　to　be　relatcd　to　a　single　kind　of　mincra1．’

　　The　specimcns　witllout　the　spacing　at　10A｛br　biotite　and　at　14Afbr　vcrmiculitc　but

with　thc　rcmainder　of　those　fbr　kaolinite　after　trcatmcnt　with　dil．　HCI　werc　hcatcd　at

tllc　tempcraturcs　incrcased　pcr　100°C　fbr　an　hour　in　pursuit　of　thc　behaviour　of　9　A

mincral．　Inspcction　of　X－ray　diffraction　patterns　obtained　fbr　the　hcatcd　spccimens

clcarly　shows　that　the　spacing　at　9　A　does　not　collapse　up　to　300°C，　diminishes　a　little

at　400°C　and　markedly　indicates　the　wcakcning　and　broadening　at　500°C　but　that　at

4・5Ai・k・pt　a　litt1・in・h・・pness　and　th諭・k・・1init・di・apP・a・・at　500・C，・・ulminating

in　the　complete　down制l　of　the　spacings　f（）r　9　A　mineral　at　600°C，　as　is　conspicuous　in

Fig・3・Such　a　behaviour　of　bteakdown　as　is　rcvealed　in　the　crystal　structure・of　9　A
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mineral　through　hcating　at　600°C　scems　analogouli　in　case　of　kaolinite．

B．　RESUL’ms　Oie　ELECTRON　DIFFRACTION

　　According　to　BRiNDLEY　and’　KmpE（196！）the　dcctro識d蓋価actlon　method　fbr　evaluat。

ingゐparametcr　makcs　it　possiblc　to　decide　whether　thc　clay　mi織erals　i織questiomnay

be　of　dioctahcdral　or　trioctahedral　type．　The　present　writers　also　tried　to　determinc　the

typc　of　the享漁eどah簸dc鉛consicleratioR　by　the　sam¢斑ea捻s。　Th¢spccim¢捻M疑一1
with　the　strongest　peak　at　g　A　i駄association　with　tllat　at　7　A　of　kaolinitc　was　suhlected

to　the　cxpcτ三鵬e漉ts　a轟d　that　c◎瀟posed　meτe1y　of　kadi籍1紀afしer　tどca臨e擁t　wkh　6N　Hα

was　at　the　same　ti1rie　scrutinized　for　clarifying　its　own　cffcct。　Aluminum　mctal　was　in．

vdvcd最）r　thc　intcmal　standard　in　each　cxpcrimcnt．

　　The　clectron　diffracti◎n　pattcrns　a轟d　the　r¢1atcd　photom三crographs　of　two　speclme捻s

Mu－1　a氏er　treatment　with　I　N　and　6N　HCI　arc　sllown　in　Platc　l，　The　observcd　values

of　b　para蹴eter　ar¢，　as鍵c　sh◎w轟三R　Table　1，dividablc　i搬o　two　gm鰭ps：◎織c　i§ofdi◎ctahcd．

ral　type，　corresponding　to　kaolinitc　with　8．961　A　and　the　othcr　is　of　trioctahedral　one，

pr◎bably　corrcsp◎nding之◎9A瀟韮籠c織韮w三th　9．222　A。　H◎wcver，　these　two　types　hapPen

to　be　recognized　even　only　in　kaolinite　con丘rmcd　through　X・ray　method，　suggρsting　the

rcm年ining　of　the　original　biotitc．　Accordingly　it　was　impossible倉om　the　present　data　、

to　decide　cle謎rly　whcther　9　A鵬三ncra1　in（蓬uest三〇轟三獄y　bc　d三〇ctahedral　or　tどi◎αahedどa！

　

1n　type・

TA現笈1．　T肥　VALU鵬　OF　b　PA猟A雛τ繊呈｛m試　丁総猛　SPilCl51UN

　　　　　　　　　Mu－1　ArTmm　TREATM跡ぼwユTH　l　N州n　6　N　HCI

● b三nA
sp鰭clmcns 1 2

8，969 9，221

M疑一1 8，976 9，249

（tr｛3atcd　with　l　N　HC1） 8，976 9，223

8，964 9．2蓋4

a 8，927

Mu－1 8，931

（｛ご¢滋¢dw泌6NHα） 8，987

8，955 ，　　9．202

averag¢ 8，961 9，222

kad三繍¢ 8，946

dickitc 8，945

b 　　　　　奪

nacntc 8，935

　　　　　　　　●

鵬USCOV総C 9，0◎0

biotitc 9，240

¢撮o撤e 92◎◎

O
疇
　
　
ゆ
膨
　
　
●
●

a

b
－

i
l

2

obtaincd　by　thc　prcsent　authors

given　by　BRINI）LEY　and　KrMPE（1961）

dioctahedral　type

trioctahedral　type
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9　A　Mineral　lncluded　in　the　Weathered　Biotite

III． CALcuLATIoN　oF　THE　STRucTu耳E　FAcToR　AND　CoNslDERATIoN

　　From　the　values　of　the　basal　spacing　9　A　mineral　under　consideration　is　considered

amineral　species　characterized　by・three－1ayer　structure　of　the　pyrophyllite－talc　type．

On　the　basis　of　the　ideal　models　of　their　crystal　structures　the　structure　factors　of

pyrophyllite，　talc　and　the　completely　dehydrated　phase　of　vermiculite　as　well　as　the

theoretical　values　f（）r　intensity　of　the　basal　reflection　are　calculated．　The　calculated

values　f（）r　intensity　of　the　oriented　and　randomly　distributed　specimens　in　association　with

the　data　given　by　some　authors　are　shown　in　Table　2．　It　is　however　to　be　noted　that　the

oriented　specimens　were　used　in　the　present　work．　Such　patterns　that，　as　is　obvious　in

TA肌E　2．　VALuEs　oF　T｝IE　STRucTuRE　FAcToR　AND　CALcuLATED　INTENsrry　FoR　soME　MINERALS

・p・・

、

pyfophyllite

　Al4［Si8020］（OH）4

001

002

003・

004

35．6

47．4

111．1

36．5

1335．6

2250．6

12345．1

1332。7

36

29

100

　8

100

41

94

　5

40

13

100

25

9　A　phase　of　vermiculite

　Mgo．7Mg6［（Si，　A1）sO20】（OH）‘

　　　trioctahedral

001

002

003

004

40．1

19．0

123．2

34．2

1609．5

　359．1

15188．4

1168．8

35

　4

100

6

100

　5

96

　4

8
9
I
O

　
　
1

9Amineral　in　qUestiOn 001 75．5 5695．2 100 100

A14［Si408］（OH）12 002 66．8 4465．4 38 19

dioctahedra1 003 39．5 1560．1 8 3

004 63．9 4087．5 15 4

9Amineral　in　question 001 89．1 7941．7 100 100

Mg6［Si408］（OH）12　’ 002 78．8 6203．1 38 19

trioctahedra1 003 55．9 3129．1 12 4

004 49．6 6217。0， 7 2

notc：　The　values　of　intensity　were　derived

　　　　　　　I・－IFI・×1器2θ（・・i・…d）

　　　　　　　1，－IF1・×器一（・and・m）

　　　　　1＊：　observcd　intensity　after　BR：NDLEY（1951）and　BRowN（1961）

61



θ

Tadaomi　KollNo　and　Satoru　KAKITANI

this　table，　thc，　pyrophyllite－talc－1ike　minerals　with　the　three。1aycr　structurc　manifest

the　remarkable　reHcction　of　the　third　order　are　noticeably　different　from　thosc　of　9　A

mineraL　Their　behaviour　disappearing　with　heating　at　600°C　secms　to　be　similair．’　to

that　of　kaolinite　and　their　structures　may　be　constructed　of　more　content　of　OH　compared

with　the　’pyrophyllite－talc　group，・as　is　presented　in　Fig．4（a）．，　The　structurc　conccrncd

is　also　analogous　to　that　of　halloysite　proposed　by　ED肌MAN　and　FAv】EJEE（1940）●To

Q　　Q　　O　　O　　O

、

O

O

0

O

o
◎●
o

O

OH幽

Si

Al，Mg，Fe

（a）

FiG．4．

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　‘b，

Structurc　of　9　A　mincral　illustrated　schcmatically　along　a　axis

（a）　Assumcd　structure　for　9　A　mineral

（b）　Pyrophyllitc－talc　minerat

be　noted　is　tllat　thc　structure　factor　or　thc　third　order　renection　rclatcd　to　such　a　structurc

with　more　amount　of　OH　is　considcrably　smaller　than　in　case　of　tllosc　fbr　pyrophyllitc－

talc　group’and　the　ratio　of　OOI　to　OO2　in　thc　calculatcd　valucs　of　rcncction唱intcnsity　is

in　good　concordance　with　that　in　thc　observcd　oncs．

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　IV．　SUMMARY　　　　　　　　　　　　　　　’

　　Amineral　specics　contained　in　somc　flakcs　of　thc　wcathercd　biotitc　indicatc　the　con．

siderably　sharp　patterns　of　reficction　at　about　9　A　and　4．5　A　and　characterized　by　absence

of　the　third　order　reflcction，　apPcaring　conspicuously　in　cases　of　thc　pyrophyllitc－talc

group　and　analogy　to　kaolinitc　collapsing　with　hca．ting　at　600°C．　Thc　valuc島c3timated

for　its　structure　factor　suggcst　that　thc　structurc　assumcd　f（）r　thc　mincral　in　qucstion

resembles　that　of　halloysite　aftcr　ED肌MAN　and　FAvEJEE　and　in　conscqucnce　the　Si－O

tctrahedra　in　the　kaolinitc　laycr　arc　considcrcd　to　lic　altcrnatcly　on　thc　opPositc　side．
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ExPLANATIoN　oF　PLATE　VIII

　　Electron　diffraction　patterns　with　calibration　rings　of　Al　metal　and　electron

Mu－l　specimen

　　　　1－aand　1－b：treated　with　l　N　HC1

　　　　2－aand　2－b：　treated　with　6　N　HCl

　　　　Remarks：　Double　spots　representing　kaol三nite（1ager－one　on　the　outer　side）

　　　　　　　　　　　　　Amineral（smaller－one　on　the・inner　side）are　observable　in　l－a

micrographs　of
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