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Alteration　o　f　Plagioclase　in　Granite　du血g　Weathering

By

Ryuj　i　KrTAGAwA　and　Satoru　KAKITANI

ω三蟻6Tαb己e3，11　Tεxげgu7ε＄αnd　2　Ptates

（Received　November　17，1976）

「

　ABsTRAcT：Secondary　minerals　of　plagioclase　in　sphergidally　weathered　granite　of　the　Seranishi・cho，

Hiroshima　Prefecture，　Japan　have　been　eXamincd・by　the　technique．　of　x・ray　di冊゜action，　x・ray　fluorescence，

DTA，　TGA，　pH　measurements　and　elcctron　microscopic　obserYation・Spheroidally　zon五ng　of　A，　B　and．C

owing　to　the　difference　of　apPearance　at’outcrop　corresponds　to　the　secondary　mineral　components，　that　is，

allophane　or　allophane・1ike　substance　is　fbund　only　in　the　zon’e　C　of　core－part　of　granite　and　the　zgne　B，

metahalloysite　and　halloysite　are　predominant　in　the　zones　A　and　B　that　were　intensely　weathered　parts，

and　kaolinite　exists　in　the　zones　A　and　B，　but　lacks　in　the　zone　C．　The　crystallinity　and　grain・size　of　these

kaolin　minerals　increase　gradually　from　near　central　core－part　toward　the　outer　A　zone・　The　probable　al－

terating　sequence　of　plagioclase　in　the　weathered　granite　of　this　district　has　been　roughly　assumed　as　fqllows：

　　　　　　　　　　　　　plagioclase・一→allophane－→halloysite－→metahalloysite＿→kaolinite
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1．　　INTRODUCTION

　　The　alteration　products　and　the　process　of　constituent　minerals　of　granitic　rocks　during

weathering　have　been　studied　by　many　researchers　till　now・Various　kinds　of　minerals

such　as　vermiculite，　kaolinite，　gibbsite，　chlorite　and　montmorillonite　have　been　reported

as　alteration　products　of　biotitc，　f（）r　instance，　KAsHIwAGI（1963），　KATo（1965），　YAMA－

sHITA（1968），　NAGAsAwA　et　a1・（1972），　KAKITANI　and　KoNo（1972）etc・，　wh五le　halloysite

as　the　altcration　product　of　plagioclase　is　the　common　and　predominant　mineral　reported

by　WoLFF（1967），　SHIMIzu（1972）and　others・From　the　study　of　weathered　granite

in　Hong　Kong，　PARHAM（1969）has　reported　that　allophane　apPears　to　the　first　stage　of

alteration　and　then　changes　to　halloysite　under　humid　tropical　condition．　WoLFF

（1967）has　pointed　out　that　plagioclase　in　woodstock　granite　has　broken　down　under

weathering　condition，　f（）rmed　haUoysite　directly，　and　then　changed　to　mctahalloysite．

sHIMIzu（1972）studicd　some　weathcred　granitic　rocks　in　Japan　and　indicated　that　they
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had　the　same　alteration　process　as　that　of　WoLFF（1967）except　br　kaolinite　as　the　end

product．　Gibbsite　has　also　been　reported　to　be　detected　togcthcr　with　somc　kaolin

mineral忌as　alteration　products　of　plagioclase　by　some　fcsearchers，　e．g．　KATo（1965），

ctc．　Tllerc　are　many　studics　up　to　thc　present　as　mentioned　above；howcver，　the　problem

of　the　alteration　products　and　the　process　’of　plagioclase　in　weathering　have　not　becn

adequately　clarified　yet．
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FiG．　L　Diagram　showing　weathcring　gradiation（zones　A，　B，　C　and　D）of　granitc　in　thc

　　　　　　Seranishi・cho　outcrop　in　thc　district　and　localities　of　cxamined　specimens．

　　Among　some　outcrops　of　the　medium・grained　granite　of　thc　Seranishi。cho　district，

Hiroshima　Prefecturc，　we　havc　choscn　onc　outcrop　as　shown　in　Fig．1，　and　studied　on

the　successivc　alteration　of　plagioclase　on　the　weathered　zonal　parts　around　the　central

core－stonc・The　rcsults　of　mincralogical　study　of　the　alteration　products　and　mineral

sequence　in　the　process　of　weathering　will　be　discussed　in　this　paper．　Special　attention

has　been　paid　on　the　examination　of　the　existence　of　allophanc　as　one　of　the　alteration

products　of　plagioclase・　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　・　　　　　　　’

II．　GENERAL　FEATunE　oF　OuTcRoP　Amo　SAMPLrNG

The　samples　of　weathered　granite　fbr　this　study　have　been　collccted　from　one　outcrop
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of　the　Seranishi－cho，　Hiroshima　Prefecture．　It　is　medium－grained　granite　mainly　com．

posed　of　pinkish　potash・feldspar，　Plagioclase，　quartz，　biotite　and　small　amount　of　horn－

blende，　and　has　granophyric　texture・This　weathered　granite　hqS’　spheroidal　fbrm，　and

there　is　no　geologic　evidence　of　hydro中ermal　activity・Thc・sphcr6idally　weathered

granite　can　be　divided　into　f（）ur　zones　in　the　order　A，　B，　C　and　D　from　the　outside　to　the

central　core．stone（Fig．1）．　Zonc　A　is　stained　in　brownisll　color　and　weathered　plagio．

clase　grains　are　easily’crushable　by　finger・　Zone　B　is　slightly　staincd　in　brownish　color

and　biotite　flakes　usually　have　brownish　color　and　plagioclase．　grains　are　crushablc　by

丘nger．　Zone　C　is　slightly　staincd　in　light　yellowish　color，．りut’holds　the　original　texture

of　granite，　and　plagioclase　grains　are　not、crushable　by　finger．　Tllc　granite　in　zone　D

is　almost　fresh．　　　　　　　　　　　　　　　　　　　’　　　　　　　，・

　　According　to　the　classification　of　weathering　state　by　RuxToN・’and　BERRY（1957），　the

weathered　zone　of　A，　B　and　C　may　correspond　to　those　of　thcir’zonc　II　or　III．　Besidcs，

these　zoncs　A，　B，　q　and　D　may　be　correlated　with　the　classes　5，4，3and　2　respectively，

which　were　proposed　by　OLuER（1965）ahd　M肌ToN（1965）．

U・ed・ampl…fw・athered　g・anit・fqf　thi・　・tudy　were　c・llect・⑩・m　12　P・int・in　th・

outcrop　as　shown　in　Fig．1，　　　　　　　　　　　．！・　　　　　　　／

III．　PREPAMTIoN　oF　SAMPLEs　AND　ExPERIMENTAL　METHoDs

　　The　specimens　of　weathered　plagioclase　were　carefully　picked　out　from　weathered

granite　under　the　binocular　microscope　and　were　further　purified　gsing　isodynamic　sepa－

rator，　though　quartz　grains　of　small　amount　as　very　minute　inclusions（less　than　1μ）

could　not　be　put　away　from　the　pulverized　plagioclase・The　pulverized　plagioclase

specimens　that　were　carefUlly　contro11ed　to　be　200　meshes　were　examined　by　the　methods

of　X－ray　diffraction，　X－ray且uorescence，　DTA　and　TGA　analysis，　pH　measurements　and

elcctron　microscopic　observation・

　　X－ray　diffraction　powder　pattcrns　were　obtaincd　using　JEoL－JTx－7　di冊actmeter

（CuKα，30　KV，15mA）with　the　spccimcns　prepared　on　the　slide　glass　under　the　atmos－

pheric　condition．　X－ray　fluorcscence　analysis　was　perf（）rmed　using　a　reflection丘om

EDDT　crystal　in　a　vacuum　system・DTA　and　TGA　experiments　were　done　with　Rigaku－

denki　micro－differential　thermal　analyzer　and　micro－thermogravimetry　analyzer，　respec。

tively．　Thc　pHLvalues　fbr　somc　specimcns　werc　measured　using　Hitachi－Horiba　D－5

pH　meter・Electron　microscopic　observations　wcrc　perfbrmed　with　JEoL－7（maximum

60KV）．

　　Some　kaolin　minerals　previously　examined　by　some　authors　were　prepared丘）r　the

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　l956），　（2）reference　of　the　ldentification，（1）kaolinite　from　Gcorgia，　U．S．A．（KEsLER，

kaolinite　from　seto，　Aichi　Prc£，　Japan（NozAwA　1955，　TANEMuRA　1964），

from　Imaichi，　Tochigi　Prc£，　Japan　（IwAo　ct　al．1958），（4）allophane
‘‘

Kanumatsuchi，，）from　Kanuma，　Tochigi　Prc£，Japan（IwAo　ct　a1．1958）．

（3）halloysite

（so－called

IV。　ExPERIMENTAL　REsuLTs　AND　CoNslDERATIoN

（1）　X－ray　diffraction

　　X－ray　diffraction　patterns　fbr　pulverizcd　plagioclase　are　illustratcd　ill　Fig．2．　As

seen　in　Fig・2，　the　reHection　pattcrn　of　spccimcn　12　is　limitcd　only　to　Plagioclase　and
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wcathercd　granitc　of　thc　Scranish五・cho　outcroP・

H：Hanoysitc　Mh　3　Mctahalloysitc　P：Plagioclasc　Q：Quartz

quartz．　The　reflection　intensities　of　specimens　dccrease　from　the　corestone（specimen　12

in　zone　D）toward　the　zone　B，　and　in　the　zone　A　the　reflections　of　plagioclase　are　scarcely

observed．　But（100）reflection　of　quartz　appears　in　patterns　df　all　specimens．

　　The　basal　reflections（001）at　about　l　O　A　of　halloysite　are　recognized　in　the　specimens

of　the　zones　C　and　B，　while　7　A　basal　reflections（001）of　metahalloysite　are　predominant

in　the　specimens　of　the　zones　A　and　B．　Around　10　A　spacing　contracts　to　7　A　with　heating
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　　　　　　　between　the　basal　d．spacings（001）

　　　　　　　of－．metahalloysite　and　sampling

　　　　　　　numbers．

・．・・一・　TABLE　L THE　BAsAL　d－spAclNGs（001）oF　HALLoYsrrE　AND　META－

HA肌oYsrrE　IN　ZoNEs　A，　B　AND　C．

Specimens Halloysite（001） Metahalloysite（001）

Zone　A

Zone　B

Zone　C

2’

1’

　1

2

3

4

5

6

　7

8

9

10

11

Kao1量nite

一貸om　Georgia・

Kaolinite

from　Seto

Halloysitc

from　lmaichi

9．93A

　　9．90

　　9．83

　　9．94

　　9．80

　10．00

…
10．1・2・一・　－

　10．08

10．20

　　　　　　　　7．37A

　　　　　　　’7．50

　　　　　　　　7．45

　　　　　　　7．50

　　　　　　　　7．43

　　　　　　　　7．50

　　　　　　　　7．54

　　　　　　　　7；52

　　　　　　　　7．62

　　　　　　　　7．55

”　tt‘”冒’一’”　7．65

　　　　・一・・　　7．59

　　　　　　　　7．10

7．23
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on　hour　at　I　10℃，　which伍ct　may　show　the　existence　of　halloysite　as　pointed　oUt　by

WARsHow（1961）a箆d　othcrs．　Accerding　to　the　de舳ltl◎識pどop◎sed　by　D◎uΣL腰a論d
NlcoLAs（1969），　the　mincral　that　has　about　7　A　basal　reHection　may　b¢called　mctahal・

1◎ysite．　　　　　　　　　　　　，

　　The　amount　of　halloysite　increases　fヒom　the　zone　C　toward　thc　zon¢Band　decreases

agal籍i捻thc　zonc　A．　MctahaU◎ysitc　is’　characieristically　formcd　ln　the　z◎ncs　B；and　A

and　the　amount　decrcases　in　thc箔one　C。　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　l

　　Figs．3and　4　show　thc　rclationship　bctween　the　values　of　basal　spacings　and　sampli興g

猟搬bers　duc　t・th¢・rder・f猛◎蜘9，｛bどha疑◎ys三tc・aRd・metahalユ◎ysltc　rc§pectivclyゼTab！e

lshows　the　d（001）－spacing　of　halloysite　and　mctahalloysitc垣thc　zoncs　A，　B，　C　land　of

kadi捻ite（Gcoどgla，　Set◇），　haU◎ysite「（1瓢aichi）・　　　　　　　　　　　　　　　　　　　『

　　As　scc臓in　Tablc　1，　the　d・spacings〈001）of　halloysite　are　within、　rangc　of　betwccn　9．9

Aa獄d　1α1A三n　the　zone　C，　and　gradually　contract　to　thc　valu¢in　the　zone　B（9．8－9．9　A）．

　　There　arc　analogous　relationships｛br　metaha！loysite　also，　that．　ar¢7．6－7．5　A　in　the　zo捻e

Cand　7，5＿7．4　A　in　the　zone　A．・　　　’

＜
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1・

ZoneD　12

a疑ophane
ka◎linite

Fie，5．

142・50　　　　　　　　　　　　　　142・40　　　　（2e　deg）

D三agram　show三ng・var三at三〇n　in　thc　wavelcngth　o£　Alkαbctwecn　alteration　pr。ductS。f

plagioclase（in　20　valucs　of　EDDT）．

A1童ophane：Kanumatsuchi，　Kaolinite：　Gcorgia　kaol三n，　Zonc　D　12：Frcsh　plagioclase。
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TABLE　2． THE　WAvELENGTII　OF　Alkα

（20）BETwEEN　ALTERATIoN

PRoDucTs　oF　PLAGIocLAsE
IN　ZONES　A，　B　AND　C．

TABLE　3． TIIE　VALuEs　oF　pH　IN　ZoNEs

A，BANDC．

Specimens Wavelcngth（2の Specimens pH

Zone　A

Zone　B

z・n・　c［

pure　Al　Metal

　Plagioclase

　kaolinite

　allophane

2’

1’

1

2

3

4

5

6

7

8

9

10

142．36

142．40

143，39

142．36

142．40

142。41

142．48

142．41

142．43

142．41

142．44

142．44

142．50”’

142．45

142．36

142．40

Z°ncA （｝’：1’）

Zone　B　（3－7）

Zone　C　（8－11）

Allophanc
（Kanumatuchi）

Kaolinite
　（Gcorgia　kaolin）

Halloysite
・一 （Imaichi　clay）

Distilled　water

十NaF

5．78

6．48

6．77

7．45

5．60

5．65

5．60

（2）　X・ray　fluorescence　analysis

　　In　order’to　confirm　the　existence　of　allophane，　the　coordination　number　of　Al　in　the

alteration　products　of　plagioclase　were　examinedl 　using　X－ray　flu6rescence．　The　angular

positions（wavelength）of　AIKαare　shown　in　Table　2　f（）r　alteration　products　of　plagio－

clase，　together　with　aluminiums　metal，　plagioclase，　kaolinite　and　allophane　fbr　com－

parison．　The　values　of　wavelength　fbr　the　alteration　products　of　plagioclase　have　those

between丘esh　plagioclase　and　kaolinite．

：The　values　of　specimens　in　the　zone　C　are’　nearly　the　same　as　those　of　fresh　plagioclase，

ahd　those　in‘zone　A　are　almost　the　same　as　those．of　kaolinite．　The　values　of　the　inter－

mediate　zonc　B　arc　nearly　equal　to　those　of　allophane　which　has　Al　4．　and　6・coordination

numbers（Table　2　and　Fig．5）．

（3）　The　pH　measuremcnts
　　With　the　object　of　furthcr　confirmation　of　allophane　in　the　specimens，　the　pH　measure－

ments　were　perfbrmed．　Detection　of　allophane　using　phenolplltalein　was　not　successfUl

because　of　the　limited　amount，　and　so　the　pH　measurements　were　done　in　the　fbllowing

way．　Each　specimen’of　50　mg　was　put　in　l　OO　cc　distillcd　water　and　after　it　was　stirred

up　the　initial　pH　value　was・measured．　Then　a　few　more　drops　of　saturated　sodium

fluoride　solution　were　added　to　the　dispersed　water　of　thc　specimens，　and　after　ten　minutes

thc　pH寸aluc　was　measurcd　again．　The　pH　mcasurcments　of　a110phane，　kaollnite　and

halloysitc　als6　wcrc　carried　out｛br　comparison．　Tllcrc　is　almost　no　change　in　the　pH

values　of　dispcrsed　kaolinitc　or　halloysitc　with　watcr　rcgardlcss　of　addition　of　NaF．
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When　NaF　was　addcd　to　allophane　dispersed　water，　initial　pH　value　incrcased　slowly．

This　phcnomenon　of　thc　dcviation　of　the　pH　va1ue　may　be　related　to　the　result　of　the

rcaction　between　A1（OH）3　in　allophane　and　NaF　which　forms　NaOH．　Thc　averages

of　pH　values　of　specimcns　in　zones　A，　B　and　C　which　were　obtained　from　examination

of　this　method　are　shown　in　Table　3．

　　The　pH　deviation（pH）of　the　specimen　in　zone　C，　in　Fig．6，　has　large　value　relatively，

wllile　the　value　in　zone　A　is　small（Fig．6）．

　　From　the　result　of　this　examination，　it　could　also　be　said　that　allophane　or　allophane－

1ike　substance　is　rccognized　to　exist　in　the　spccimens　in　the　zoncs　B　and　C．

0．0 ．0．5 1．0 1．5 （』pH）

Fio．6．　The　variation　in　thc　rangc　of　pH　deviation　in　zones　A，　B　and　C．

（4）　DTA　experiments

　　KATo（1971）and　SHIMoDA（1971）pointed　out　thc　relation　between　crystallinity　due

to　the　results　of　X－ray　diffraction　and　tlle　position　of　di脆rentia1・endothermic　peak　at

450－500°C．Fig．7shows　the　thermal　analysis　curves　that　were　measured　under　the　fb1・

10wing　condition：the　rate　of　heating　is　10°C　pcr　minute，　chart　speed　is　4　mm　per　minute，

As　seen　in　Fig．8and　Table　4，　the　specimens　in　the　zone　A　have　high　maximum　tempera．

ture（485－490°C），　and　these　temperaturcs　dccrcase　gradually　toward　the　zones　B　and　C．

From　the　rcsults　of　this　experiment，　it　has　been　con丘rmcd　that　the　crystallinity　of　the

alteration　products　in　the　zone　A　is　highcr　than　those　in　the・zones　B　and　Cゲ

　　On　the　other　hand，　BRAMAo　et　a1．・（1952）proposed　the　method　with　thc　slope　ratio　of

the　cndothermic　peak　at　about　500°q　f（）r　the　recognition・of　the　crystallihity．　The

variation・in、the　slope　ratios　of　the　specimens　in　the　zones　A，　B　and　C　is　shown　in　Fig．9．

　　The　slope　ratios　fbr　zone　A　have　the　small　value（1．00－1．14），　while　that　fbr　zone　C

has　large　one（1．23－3．14）（Table　5）．　Such　a　tendency　in　the　slope　ratio　may　be　caused

by　the　difference　of　the　crystallinity　f（）r　the　kaolin　minerals　as　is　pointed　out　by　CARTHEw

（1955），that　is，　the　specimens　of　the　zone　A　indicate　the　better　crystallinity　than　those

of　the　zones　B　and　C．
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TABLE　4．　THE　TEMpERATuREs　oF　MAIN

　　　　　　　　　ENDoTHERMIC　PEAK　IN　ZoNEs

　　　　　　　　　A，BANDC．

Spccimcns
　　　　Temperaturcs　of
　　　　main　endothermic
，一一・一一・一・・．’一酬 i直6ak　　‘・x　　，・’J

TABLE　5．　TIIE　SLopE　RATIos　oF　MAIN

　　　　　　　　　ENDoTHERMIC　PEAK　IN　ZoNEs

　　　　　　　　　A，BANDC．

　　　　　Spccimcns
lt・t－一 、　　’

　　　・、li・、．

Zone　A

Zone　B

Zone　C

2’

1’

1　．　　一’t”．－t”

2

＿．

3・”・…　9：”’層’

4

5

　
　

囲

O
　
t
N

　
　

8

9　　．．．

｛
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（Georgia）
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　　　　　　　　■　f　’

　一”，t・忙一『
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485
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2’

1’

1

2

3

4

5

6

7

8

9

10

11

Kaolinite
（Georgia）

Kaolinite
（Seto）

Halloysite
（Imaichi）

1．11

1．00

1．05

1．14

1．39

1．31

1．40

1．59

1．45

1．23

り
’

”
・

3．14

1．06

1．15

1．59

OC

500

480

460

　　　　　2’1’1　2　3　4　5　6　7　8　910
　　　　　　　へ　　　　　　　　　　　　　　　　
　　　　　　　Zone　A　　　Zone　B　　　Zone　C

FIG．8。　The　variation　in　the　temperaturcs　of

　　　　　　the　main　clldothcrmic　peak　bctween

　　　　　　kaolin　minerals　in　zones　A，　B　and　C．
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The　values　in　the　slope　ratio　be－

tween　the　altcration　products　of

plagioclase　in　zoncs　A，　B　and　C．
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（5）　TGA　experiments

　　The　activation　energy　f（）r　the　dehydration　of　structural　water　by　heating　was　calculated，

using　the　method　of　FREEMAN　and　CARRoL（1957），from　the　results　of　thermal　gravimetric

analysis．　The　particlc・sizcs　of　the　examined　materials　are　the　same　as　those　used　in　the

DTA　experiments．　　　　　　　　　，．・・

　　Arrhenius　equation　is　exprcssed　in　the　following　formulas：

k＝＝Aexp（－EIRT）

kxn＝・dXldt

●　　●　　●　　■　■　　●　　●　　●　　●　　●　　●　　●　　●　　●　　●　　●　　●　　o　　●　　o　　■　●　　●　　●　　●　　●　　●　　●　　●　　●　　●　　●　●　　○　　●　　●　　■　　●　　■

o　　o　　●　　●　　●　　●　　■　　●　　●　　o　　●　　●　　●　　●　　●　　●　　●　　●　　●　　●　　●　　●　　●　　●　　●　　o　　●　　●　　●　　●　　●　　■　　●　　●　　●　　●　　●　　●　　●　　●　　●　　o

From　the　f（）rmulas（1）and（2），　the　next　formula　is　introduced：

lo9（dXldt）＝＝n一 E
R

（11T）110gx ●　　●　　●　　●　　o　　●　　●　　●　　●　　●　　●　　●　　●　　●　　●　　●　　●　　●　　●　　9　　■　　■　　●　　■　　●　　●　　●　　●　　●　　■　　o　　●　　●

（1）

（2）

（3）

The　relation　between　mole　fraction　and　weight　is　shown　as　follows：

一dxldt＝一（xolwc）（dwldt） ●　　●　　●　　■　　●　　●　　●　　●　　●　　●　　●　　●　　●　　●　　●　　●　　●　　●　　●　　■　　●　　●　　o　　●　　●　　●　　●　　●　　●　　●　　●　　●　　●　　●　　●　　●

（4）

Wr＝Wc－W＿＿＿＿．．＿＿＿．．＿＿＿．．＿＿＿（5）

In　the　combination　of（3），（4）and（5），　the　equation（6）is　obtained：

　　　　　　　　　　　　　　　　　一畏（11T）11・gw・一一n＋1・9（dw！dt）11・gw・・∵・・∵・・…………（6＞

k：velocity　constant，　A：frequency　factor，　E：energy　of　acti▽ation，　R：gas　constant，　T：

absolute　temperature，　n：order　of　reaction，　X：mole丘action，、Xo：initial　mole，　W：．total

weight　loss　up　to（t）time，　Wc：weight　loss　at　the　completion　of　rとaction，　Wr：Wc＿W．

　　The　values　of　the　activation　energy　of　the　specimens　increase　with　the　order　zones　A，

Band　C　as　shown　in　Table　6　and　Fig．10．　According　to　the　hypothesi5　proposed　by

TsuzuKI　and　NAGAsAwA（1957），　the　results　may　show　that　the　crystal　sizes　of　alteration

products　of　plagioclase　become　coarse　gradually貸om　the　zone　C　to重he　zone　A．

kcaレmote

55

゜50

45

40

35

F：G．10． The　variation　of　the　activation　energy

in　zones　A，　B　and　C．
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Zone　A Zone　B Zone　C ’
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Tal］ua　6．　THE　AomVATrON　ENERGY　BETWEEN

　　　　　　　ALTEtwtrrtoN　PRoDuc　rs　oF　PLAGIo．

　　　　　　　CLASE：N　ZONES　A，　B州D　C．

Specimens The’activation　energy
　　　　（kcallmol）

Zone　A

Zone　B

Zone　C

2’

1’

1

2

3

4

5

6

7

8

9

10

1
1

43．6

43．7

40．5

44．0

43．5

47．8

48．5

50．1

54．1

55．1

50．1

54．6

（6）　Electron　microscopic　observation

　　Some　of　the　electron　microphotographs　of　thc　specimcns　are　shown　in　Platc　I．　As　seen

in　P1耳tg　I－a，　the　spherical　particles　are　observcd　in　vcry　small　amount　in　the．　spCcimens　o．f

the　Zone　C．　Such　spherical　fbrms　are　the　one　regardcd．as　charactcristic　for　allpphanq　by

BEuT肌spAcH耳R　and　VAN　pER　MAREL（1968）．　We　can　sec　the　tubular　forms　of　halloysite

and’卑etahalloysite　in　Pla¢Ia－f　．Thc　avcragc　diamcter　of　tubcs　incrcases肋m　the　zone

¢（0・o千μ）．’　to　the　zonサ　B（o・1♀μ）and　furthcr　to　thc．zone　A（9．isP）．’Thi＄、噛tendency．

ip．　di・q！・・g・・d　h・・m・ny　a・cgmpa・ed・with・the　・hang・・’in・cry・t・1・sizc・0£k・61i噸nerql・

in　the　zones　A｝Band　C；which　was　assumed　f｝on｝the　calculated　aρtivatign　Cnergy．

Platy　flakes　of　kaolinite（Plate　I－f）are長）und　in　thc　zones　A　and　B，　but　ncvcr　observed　in

the　zone　C．

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　ロ
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　V．　CoNcLusloN　AND　REMARKs　　　　　　　　　　　・　，

　　An　alteration　of　plagioclase　in　granite　during　weathering　has　bcen　examined、　on　some

specimens　collected　from　one　outcrop　of　the　seranishi・cho，　Hiroshima　Prefecture，　Japan．

The．spheroidally　weathered　granite　of　this　outcrop　has　been　dividgd　into　four　zoin6s　A，　B，

CandD．
　　The唖a1‘ε牽a記ioh昏P士odulρts　of　plagi661ase　in’20nes　A，　B　and　C　consist　of　kaolin’rhinerals

and　small　amount　of　allbphah¢’dガa110phane・1ike　substance．　　　　隔’

　　The　crystallinity　and　crystal・sizes　of　kaolin　minerals　increase　fめm　central　zo解Cto

ZOne　A，　althOUgh　Very　Small　amOUnt　Of　pSeUdOheXagOnal　flakeS　Of　kaOlinite　Were、ObSerVed

among　the　halloysite　andlor　metahalloysite　of　the　specimens　in　zones　A　and　B．：

　　The　existence　of　allophane　or　allophane－like　sUbstOnce．．Were　also　recognized：丘om　the

results　of　X－ray　fluorescence　analysis，　the　pH　measμ熊ments　and　clectrdn　microscopic

observation．　The　specimens，　especially　in　the　zone’Bof　intermediate　degree　of　weather一
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Minerals Zone C Zone B Zone　A

Allophane　or
Allophane－1ike
sUbstance

一 ●■●　　　一　　　●■● 一 一 口 一 一 一 一 一 口 一

Halloysite

Metahalloysi亡e

Kaolinite 一 一 一 一 一 一 一 一 一 ●■9　　　●■■　　　■■膨 一 ●一

weathering　increase N
s
’

i■■■白■■圏■■■噂a1）undant moderate 爾髄一＿＿＿minor
FiG．11．　Mineralogical　zoning　of　weathering　granite　in　the　Seranishi－cho　outcrop・based　on

　　　　　　　alteration　products　of　Plagioclase．

ing，　have　4・and　6－coordinations　state　of　Al　iρthe　crystal　structure．　KuRABAYAsHI　et　al．

（1960，1965）pointed　out　that　allophane　changes　tg　halloysite　of　poor　crystallinity　during

the　process　of　weather三ng．　Then　also　halloysite　and　metahalloysite　of　poor　grystallinity

are　considered　to　keep　4－and　6－coordinations　state　of　Al　in　the　crysta玲trμcttlre．
”

In　the°zone　A，　the　alteration　products　of　plagioclase　consist　mainly　of　metahalloysite

With　small　amount，of　halloysite．　In　the　zone　B，　halloysite　and　metahalloysite　are　pre－

dominant　with　accompanying　small　amount　of　allophane　or　allophane－like．substance．

Analogous　mineral　assemblage　is　also　observed　in　zone　C（Fig．11）．～

　　For　the　conclusion　of　the　facts　mentioned　above，　it　is　considered　that　allophane　ot

allophane－1ike　substance，　halloysite　andlor　metahalloysite　changed　to　kaolinite　during

progressive　weathering．　Metahalloysite　will　tend　to　be　spontaneously　transforMed　to

kaolinite　through　geologic　time　as　the　consideration　of　HuANG（1974）．、This　alter4tion

sequence　of　kaolin　minerals　agrees　with　the　opinions　of　progressive　weathering　aft6r　PARHAM

（1969）and　SHIMIzu（1972）etc・　Then，　the　sequence　of　the　alteration　products，of　plagio・

clase　may　be　described　as　fbllows：

　　　　　　　　Plagioclase－→allophane－→halloysite－→metahalloysite－一→kaolini‡e，
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Ryuji　KrTAGAwA　and　Satoru　KAKITANI

ExPLANATIoN　oF　PLATE　XIX

1．Well　developed　spheroidal　fbrms　of　weathering

　　　（c£Fig．1in　the　text）．

2．Detailed　pro丘le　of　the　sampling　points。

ExPLANATIoN　oF　PLATE　XX

a6

b．

・

　
・C
d

　

e
£

Allophane　or　a110phane－1五ke　substance　showing　spheritic　particle　in　zone　C（No．11）．

Short　tubular　halloysite　andlor　metahaUoysite　in　zone　B（No．11）．

Tubular　halloys五te　andlor　metahalloysite　in　zone　B（No．5）．

Tubular　halloysite　andlor　metahalloysite　in　zone　B（No．7）．

Elongated　tubular　metahalloysite　in　zone　A（No．2）．

Elongated　tubular　metahalloysite　and　pseudohexagonal　kaolinite　in　zone　A（No12’）．
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