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Thermal　Studies　of　Some　Minerals．　No．1．

By

Yoshiharu　UMEGAKI　and　＄uguru　NAGATo　MI

With　6　Tables　and　10　Text－“gures

ABsτRAατ：Thermal　effects　on　the　in縫er　structures　of　some　minerals　were　researched　with

u・e・f・pec至・1・pP・・撫・・・…亡・f　th・聯l　in・・em・nt　d冊act・m・t…th…帥whi・h　va・iati。n・・f

tk¢　interplaner　spacings　in　question　were　pursued　not　only　at　ordinary　states，　as　were　so　far　of－

ten　carried◎u霊，　recovered　fr◎m　high・temperature　cond五tion　but　aiso　during　continuously　heated

・t・t・飢・1・vat・d　t・塒P・・at・・e・p’t・10◎0°αTh・・e・ult・th…bt・i・・d　h・v・b・en　f…d・…ider－．

◎bly　dif琵r¢nt倉om　those　referred　to　in　th¢previous　works．
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1．　INTRODUCTION

　　Most　of　the　previous　researches　under　the　heading　seピ搬to　have　bee益a戯s宅o凱一

ed　to　g◎斑paring　the，　m◎di丘㈱tions　reveal¢d　by　the　inner　structures　of　certain　min－

e・al・at・・dina・y・tat・wヰh　th・・e　r・・㌻…dth・・μgh・6・1ing　a鋤thermal　t・eat－

ments．　It　however　is　diMcult　to　trace　the　actual　Variations　in　the　inner　structures，

even　though　rβmarkable　differences　in　modi丘cations　be　NdiscerRiblo　at　the，final

state　rec◎veズed　f沁m　heati籍g　at　give総temperat犠res，　by　ordinary　means　of　X－ray

（cf．　UMEGAKI　et　al．，1957；LIMA－DE－FARIA，1958），　infra－red　absorption（cf．　STuBエdAN，

1959；DAcHILLE　et　al．，1959；STuBI6AN　et　al．，1961；TETTENHoRsT，1962）and　so
fbrth，　inasmuρh　as　either　reversible　or　irreversible　variati◎ns，　if　any◎t　al1，　are　t◎

be　anticipated　i総宅he　co鷺rse　of　treatments．　On　the　other、hand，1）Tン4　methQd謡

（げ．KuLBrcm　et　ai．．，1959；ScHMII）T　et　al．，1959）Widely　3dopted　may　also　be　useful　㌔

for　pursuing　Conversions　appeardd　in　the　modifications　of　materials’bearing　smalI

heat　conte飢s　and　as　a　scheme　fbr職pid，　if鍛ot　c◎拠plete，　ide瓶i丘cati◎識of重he　speci－

mens．　At　the　s3me　time，　it　is　to　b6　reme血bered　that　in　such　case　the　heating　or．

cooling，　fbr　instance，　in　the　rate　of　some　degrees　per　minute，．　was　too　speedy，　and

duration　of　time　at　given　state　was　too　short，　to　cause　the　real　and　perf¢ct　co無vα一

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　’
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・i・pf・・the　c・MPa・ativ・1y・t・bl・・t・u・tu…，re・ulting　in　that・e・ming駈 va醸i・獄・

have　been　Iiable　to　occurring　almost　always　on　the　sides　of　temperatures　higher

than　are　really　necessiated．　In　vi¢w　of　this，　some　experi重nents　h歌ve　been　carefUI－

ly　carried　into　effect　concerning　some　of　specific　minerals　with　layerL　and　metamict

stゴuctu『es．　　．　　　　・

II．　EQulPMENTs　AND　CoNDMONS　FoR　ExPERIMENTs

　　In　pursuit　of　variations』emerging　in　the　inner　structUres，　thermal　effects　on　the

pulverized　specimens　under　consideration　have　been　continuously　traced　during

heated　state　at　respective　temperatures．　The¢quipm¢nts　used　and　the　conditions

settled　in　series　of　the　experi】ments　are　outlined　in　the　fbllowing：

（1）　忍7妙aPParatus・

　　X－ray　diffract◎meter　provided　fer　the　r6search　is　that　of　GX－2B　type，　maRuロ

魚ctured　by　Shimazu　Mab．　Co．　Ltd．，，to　which　the　aut6－scaler，　rec◎rder，　p◎wer舳1

transfbrmer　putting　out　601研7　in　maximum　and　so　on　are　attached．

（2）　」磁認碗9ψクarattiS．

　　The　goniometer，　on　which　the　supporter　fbr　the　sample－holder　is．pla¢ed，　is　e箆一

closed　in　a　cylindrical　meta11ic　case　with　the　windows　covered　with　double　fbils　of

nickel　and　speci母metal，　through　which　both　incident　and　di飾active　X－ray　can

be　penetrated．　The　holder　is・made　of　nickel，　a皐d　platy　in．shape（80　mm　in　length，

9　mm　in　width，　a鍛d　3　m鵜in　thickness），　in　the　central　part　of　which　a　rectangular

space（20鶏m　i箆1e捻gth　aRd　6・2瓢搬in噛’width）is　boyed　andりridged　across　by　six

Pt　wires．　The　metaUic　case　’mと鼠io籍ed　above　is　devised・t◎be　kept　i捻air－tight

condition　and　aspiratable　strongly　through　a　h（）le　c（）mbined　with　a　vac登疑搬p嚢mp．

　　The　paste　of　the　pulVerized　specimen（伽er　than　250　mesh　in　grain－size）k登ead－

ed　with　nitroce110se　diluted　in　amyl　acetate　as網ll　as，　if　necessary，　a　Iittle　amount．

of　quartz　powder　aき　a　sort　of　indicator　standardiZing　the　spacings　are　filled　closely

i難the　spac¢of　the　holder，　Hattened　on’the　glass　plate　and　allowed　to　be　dried　up
i！｝「 £he　ai罫．　　　　　　　　剣　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　層、

　　Tho　h◎1deでc◎捻ta圭n沁g　the　sa搬plピthus　prepar¢d　is　i鯛e携εd　i総a6ylindrical

e五ectric舳rnace（60　mm　i獄Iength　a籍d　15　mm　in　i鷺ner　d圭ameter）c◎澱ected　with

acurrent　regulator　and　heated　at　any　given　ter血peratures，　the　variations　of　which

・are　continuously　meqsurable　on　the　reading　of　millivoltmeter　combined　wi‡h　Pt－

PtRh團thermo－couple　held　in　the　sample．　Both　the　supporter　of　the　holder　and　the’

凱etallic　case　are　cooled　with　running　water　so　as　to　be　insulated　from　unnecessary

the欝mal　effects．　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　巳　豊

（3）x－ray　c・nditi・ns・

　　　1箆acc◎rda血ce　wi之h鵬cessity，25－35　K7　and　15－25”mA　were　yielded　on　thサ　X－

ぎay　tube　with　C疑target鍛d　i簸crease◎f　s6】me　KV　as　well　as　of　s◎】me　nz．4　was　re一

t
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quisite　fbr　putting　out　the　su伍ci6nt　intensity　of　di缶action，　from　th卵pecimens

protected‘ withi籍the　metallic　case　d疑ri総g　thermal　treatm¢総t，　c◎mpared　with　i登

case　of◎rdi塗ary　experimeRts　in　the　air．　Taki鍛g　i捻t◎accou鍛t◎f　co鶏飢i捻g　miss

ascribed　to　the　elサctronic　cirquit　of　G．菰countcr，　probable　errors　in．numbOrs　gf

pulses，　opening　apgle　of　the　slit，　eff6ct　of　duration　of　difft耳ctive　ぞays　into　the

c◎犠織te欝a総d　the　charaαeristics　of　the　apPara，tus　used，　c◎益diti◎捻s　s鷺itable　fbr　the

exper圭me蹴S　Were　kept　C◎難St磁aS｛bU◎WS：

　　X－ray．：CuKα，　time　constant：1．25　sec　fbゴ1000　cps（excepting　the　special　cases），

　　scanning　speed：1°（2θ）／mirl，　rotating　sやeed　of　chart：1cm／min，　divergont　slit：

　　1・5mm　in　width，　a葺d　receiving　slit：0．2　mm　in　width・
J

　　　　　　　　　　　　ぎ　　　　　　　III．　PR猶LIM三NARY　T£sTs

R・色rring　t・th・d鰭t・giv・n　by　．BEIssETT　and　LA・HAM（1957）・th・・pecim・n・・f

low　quartz（ao：4．91　A　and　co：5．39　A　at　room　temperaturc）collected　from　a　smail

P◎cket　of　peg瓶atitei鷺bi◎t辻e　gra戯e◎cc耽ri簸g　at　K鷺rit繊i，　Otake　Ci≒y，　Hir◎shima

Prefecture　were　preliminarily　provided　fbr　ther卑al　treat茎ne総ts，　as　are　brieHy　pre－

sented　in　th6　fbllowing：

（1）正leating　for　gn’heuT　gt　sgyeTaS　temPerut”res．

　　X－ray　di億action且gures　revea夏ed　be之wee無17°and　52°i難2θWere　respectively

recorded　on　charts　in　such　way　that　the　specimens　were　hdd　at　a　given　tempera・

ture　and　then　successively　at　the　temperature　higher　than　the　precedings　fbr　an

h◎ur’　Plus　time　Recessary　fbr　rec◎rding．　A　part　of　the　data　obtained　are　listed　in

Table　1，　showing　simply　the　expaRsion　in．each　spacing，　dimLi鍛uti6籍of（110）徽d

（102），窺nd　vanishing．of（11D，　compared　with　those　recognized、at　25°q．

TA肌rc　1．　R6NTGENoMETRIq　DATtL　FoR　QvARTz

Co籍dit量◇捻

ぬk…

100

　1◎1

110

　102

　三ll

’200

201

　112

Specimen　from　Kuritani，　Otake　City，　Hiroshima　Prefecture

at　25℃

｛d（酬

1

4．255

3．342

2．456

2．281

2．236

2。127

1．980

1．8蓋8

1

　．26

＞10◎

　　14

　　12

　　11

　　　9

　　　7

　　26

heated　for　l　hr．　at

　　　　　　　6◎0°C．

id（A）

4．332

3．390

2．498

2．307

2．165

2．010

玉．842

1

　　28

＞1◎9

　　　7

　　　3

　　　1

　　　7

　　　8

　　29

heated　fbr　l　hr．　at

　　　　　　　9◎◎℃．

ld（酬

4．332

3。39◎

2．500

2．308

2．165

2．012

五．842

1

3¢捻魯｛蓬犠a携z　fr◎雛

Arkan＄as（正｝Ass鶏TT

＆LAPHAM）

keated．at　625°C6

1　　　　　　ゆ　　d（A）

　　30’

＞1◎◎

　　9

◎

7

8・

28

0
◎
ゾ
0
0

4
“
　
a
V
　
o
l

Q
》
3
ε
n
　
c
o

の
　
　
の
　
　
の
　
　
の

4
品
3
り
廟
9
御

2．166

2，013

1。837

1

22．8

1◎9．4

　2．3

　1．9

3．2

3．9

10．3
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　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　、

（2）　Con彦inuous加認勉9　　　　　　　　’．　　’

　　To　find　out　whether　variations　of　the　inner　structures　may　or　not　depend　on

the　c◎舞d圭£圭o総s　in　heat　tr¢a重me滋，　the　pulverized　speci搬ens◎f　quartz　wer6　heated

continuously　in　the　rate　of　5℃per　minute　from　room　temperature　to　1000℃．　The

results　obtained　together　with　those　remained　not　included　in　Table　l　are　illustrat一

2θ

20．50

20．90

i

1
2θ

26．20

26．70
0 2◎0 40◎ 600 8◎◎ 1000℃

i

2θ

49．50

5◎．0◎

50．20
　　　0

FIG．1．

　　　　200　　　　　　　40◎　　　　　　　600　　　　　　　8◎◎　　　　　　1◎◎O°C

Variation　of　spacings　quartz

×kept　constant　fbr蓋hr．　at　each　te篇ほperature　checked

●heated　continuously　　　　　　　　　　　　　　　．

＼

ノ

、
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ed　in　Figs．1，2，　and　3．’

　　Inspection　of　these　figures　illustrates　that　certain　spacings　shown　by　pure（luartz

evidently　revea1、　thermal　cxpansion　at　the　temperatures　up　to　575℃±and　thence一

負琉hinv我riable．v議1犠es　oズR◎trace　of　co籍versi◎n　．　into　tridymite　or　others　up　to

1000℃indif艶rent　t6　heat　treatment．　T◎be　n◎ticed　is　h◎wever　that　this　is，　as

will　Iater　be　alluded　to，　not　the　case　with　other　kinds　of　minerals　and，　furthermore，

£hat　the　inteRsity◎f　diff蜜action　relating　tσcertain　spacings　is　liabile　to　be　intensely

c◎ntrd¢d　by　the　heati鍛g　speed．　As　is　deduc三ble　easily　f沁斑compaτisoR　of　Fig．

2（a）with　2（b），　rapid　heating，　fbr　example，　in’the　rate　of　5℃／min　seems，盆ot

suitaや1e　for　complete　transition　from　iow－temperature　r叫odification　to　higher、　one，

aRd　durati◎総of　heating　fbr　an　hour引at　respg，ctive　temperature　is　lik¢ly　to　making

it　easier　even　at　the　temperature　fairly　lower　th撮ユthat　s◎f毎deteど田i捻ed。

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　III。　EXP鴛RIMRNTS

　　・ln　the　Iight　of　the　results　mentioned　above，’similar　experimOnts　were　p底t　into

operation　in　order　to　clarif夕the　essence　of　variations　in　the　inner　structures　of

s◎me　l議yer－struct級どed　and搬eta搬ict　Minerals　i薮’compariso鍵with　theμevious

work＄（4　TAKuおo吻∫．，1953；WKITE，1958；、　CARRoLL，1959；ER翼sT　8紹ら1961；

WARsHAw吻Z．，1961）．

（1）層　Tests／br　P］rgPhNIEte　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　、

　　The　specimens　collected　from　Sh6k6zari，　Sh6bara　City，　Hiroshima　Prefecture

were　pr6vided　fbr　thermal　treatments．　The　main　spacings　obtained　both・at　roqm

te岬er磁re　a鍛d　at　10◎0°C・are・listed・in　Table　2・　　　．’

1

Tム鵬2衰6鵬脚M・TR・c　DATA拶・R　PYR。・肌L…臓・M　SH6Kδ・AN

、

L

hk1

Room　t¢mp°

d 1

◎◎2

004

111，II2

113

006

i32，200

204，132

008

1
9。韮8

4．596

4．186

3．389

3。064

2．567

2．548

2．529

2．4i4

2．300

56

4◎

10

　3

79

6

　7

9

12

4

Kept　const・at　IOOO”C
for　l　hr．

d 1

9．41

4．713

4．418

31

35

19

ASTM
d 1／1s

3．486

3．145

2．607

2。574

2．539

2．43◎

4
億
8
3
3
5
4
儒

　
7

9．14

4ゼ57

4．韮5

3。87

3．34

3．04

2。52

2．40

2．29

　40

　50

　2◎．

　　5

20－40

100

20

翰

20

｛

1

1
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　　Of　all　the　spacings，　certain　ones　relating　to　the　principal　structure，　such　as

（002），（004）and（006），’wefe　care　fully　traced　at　the　state　kept　constant　fbr　an　hour

at　various　temperatures　respectively．’For　reference，　a　part　of　the　basic　r6ntgeno－

graphs　obtained　in　the　experiments，　though　be　omitted　in　the　cases　of　other　min－

erals　scrutinized　on　the　basis　of　the　similar　graphs，　are　presented　in　Figs．4and　5，

and　the　results　derived　fr．om　these　data　are　in　Fig．6．

　　It　is　clear　from　Fig．6that　the　spacing　of（002）manifests　a　continuous　yariation

both　in　2θand　in　Cps　reprcsenting　the　intensity　without　regard　to　the　heating　rate，

and　specific　temperature，　whereat　trapsition　between　either　modifications　is　to　be

appeared，　can　not　so　much　obviously　be．rec6gnized，　while　that　of（004）is　a　little

more　discontinuous　in　cps　’ at　a　temperature　betwe6n　500℃and　700℃and　that　of
（006）most　distinctly　points　to　a　discontinuity　a事ca．600°C．　For　inspection　of　the

state　prevailed　at　600℃±more　precisely，　variation　of（Qo6）as　well　as　that　of．one

developed　near　the　fbrmer（6a．0．15°smaller　in　2θ）were　more　detailedly　traced

at　the　s婁ate　during　being　kept．　constant　for　some　hours　at　each　temperature，　as　has
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　

already　been　referred　to　in　Fig．5．－The士eality　is　that（006）・becomes　more　and

more　faded　with　duration　of　heating　but　is　not　completely　vanished　and　another　one

appCared　by　the　forme士　shows　a　gradual　development，　both　being　coincidCd　with

6ach　other　after　certain，hpurs．　This　should　be　of　due　signific’an¢e　in　relation　to
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FIG．4（a） Rδntgenographs　illustrating　intensity　Variation　in（006）of　pyrophyllite

kept　constant　at　580°C」for　long　hours．
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　　　　　　　　■（006）
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’Fig．5（b）　Intens三ty　var三ations　indicat三ng　sp1三£ti捻g　of（◎◎6＞of　pyrophyllite　w蒸出

　　　　　　　　duration　of　heating　at　600°C．

　　　　　　　　o（0◎6）

　　　　　　　　xSpacin繕　splitted　from　the　f（）rmer．

t

the　structural　variation　of　mineral．・

　　On　the　other　ha臓d，　a　s◎rt　of　endo宅herma至peak　of　pyr◎phyU冠¢，　asc罫呈bgd亡o　seレ

ting－free．of〔OH］，　observed　on　1）TA　curve　has⑳mmonly　been　believed　to　b¢
1
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completed　at　a　temperature　between　65Q°and　680℃，　whereas　the　real　variation
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　を　　　のis　to　be　taken　place　in　the　representative　layer　spacings　with　duration　of　heatlng

at　the　te搬pcrat耀e　1◎weで、　tha難that　ge簸eraUy　expeαed　thf◎犠gh　D　T浸餓d　the捻ce。

fbrth　becomes　more　complicated　not　simply　because　of　disappearance　of［OH］but

rather　on　account　of　evolution　of　new　spacing．　This　may　a！so　be由e　case　w量th

（004）to　a　cer£ai捻exte玄詫．

（2）　Testsノリr　2π鉱鍔o〃露θ　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　’

　　Pure　specimens　sampled　from　Nako，　Abu－gun，　Yamaguchi　Prefecture　were　sub－

jected　to　the　similar　procedgres　excepting　that　EMF　and　current　intensity　of　the

X－ray　tube　were　raised　respectively　t◎35　KV　a簸d　20　mA．　M◎st　6f　the　ma圭n

spaqings　recognized　both　at　r6pm　temperature　and　at　1000℃are　listed　in　Table

3．

TA肌E　3　R6N：　GENoMETRrc　DATA　FoR　MuscovlTE　FRoM　NAKo

hk1

002
◎c4　　　　．

110
1！1

022
112
葦玉3

023
114
◎24

006
韮韮垂

115
025
叢1垂

116
13ユ

202
008
韮32

133

202
20尋

133
釜3垂

135
221，204
22奪

206．

135
223
044
00，董◎

Ro｛顯temp。 隠囎sもat　1°°°℃

’

d 1 1

10．02
5．◎1

4。47

3．340

3．198

2．991
2．　858

2．793

2．560
2．503

2．127

2．0◎2

9
《
V

4
轟
3
6

5
ツ
」

6

c
O
　
p
t
　
o
ツ
σ
n
O

4

28

d ．
▼
二

10．19

5．鍼

4．511

3．413
3．262

3．059
2．921

2．840

2．560

2。◎49

ρ

0
ハ
0

9
白
e
ひ

10

8
ρ
0

6

囲

O
e3
4
▲

20

15

ASTM
d 1／ll

　　　9．95

　　　4．97

　　　4．47

　　　4．30
　　　4；　14

　　　3．95

　　　3。882
　　　3．731

　　　3．489

　　　3．342

　　　3．220

　　　3．199
　　　3．蓋22

　　　2．987

　　　2．859

　　　2．789

，　　2．596

　　　2．566

　　　2．505

　　　2．491

　　　2．465

　　　2．450

　　　2．398

　　　2．384

　　　2．254

　　　2．236

　　　2．208

　　　2．189

　　　2．149

　　　2．132
　　　2．07◎

　　　2．053
　　　峯．993

95
31
21

　4
　4
　6
14
17
22
23
100
28
　2
34
24
21
16

54
　7
14

　8
　7
1◎

27
　9
　4
　7
　4
15
21

　4
　6
妬

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　き　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　ぐ

　　　With　speci丘c　regard　to（002），（004）and（006），　variations　were　continuously

、p鍵s糠ed　d犠ri薙g　bei獄g　held　fbr鍛h◎耀at　each　te搬pe撒t耀e．　The　data　c◎嚢cemed

　　are　plotted　in　Fig．7．

f
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1

　　The　figure　sh◎ws　that　the　spacings　of（002）and（004）reveal　gradual　variations

without　conspicuous　discontinuity　and　that　of（006）as　well　as　its　intensity　illustrate

a　striking　gap　at　700℃，　although　the　continuous・heating　in　the　rate　of　8℃／min

without　staying　at　each　temperature　seems　to　cause　deviation　of　more　than　50℃

toward　higher－temperature　side．

（β）　　Tεsts　f｛｝r　d乞ckite　　　　　　　　　　　　　　　　’　　　　　　　　　、　　　　・

　　The　specimens　take難f沁斑Sh6k6zan　were　thermally　treated　in　the　conditions

quite　sim三lar　t◎in　the　preceding　cases．　Most　parts　of　the　principal　spacings　are

tabulated　in　Table　4．

TABLE　4　R6NTGENoMETRIc　DATA　FoR　DlcKITE　FRoM　SKδKδzAN

＼

hkl

002

020，110
11了

021

韮三1　〆

11互

022

004，112
三茎§．

023

113

114

024

’ll4

13韮，2◎0

113

131，202

006，132
　　ロ匪33，2◎2

Room‡emp・

d 1

7．16

4．447

4．380

4．27◎

4．137

3．960

3．802

3．579

3．43◎

2．560

2．507

2．386

2．326

69

　5

6

4

6
3’

　4

72

　4

5

6

10

魏

Kept　c◎簸s重．　ad茎◎◎℃

fbr　l　hr．

1 d 1

8．12

6，17

5．42

5．叢9

5．13

4，191

3。460

3。391

2ら　543

4
3
3
3
3
4
3
3
5

ASTM
d 1／11

　　　7．153

　　　4．451

　　　4．366

　　　4．254

　　　4．118

　　　3．953

　　　3．790

　　　3．578

　　　3．428

　　　3．262

　　’3．094

　　　2．936

　　　2．794

　　　2．65◎

．　　2．558

　　　2．524

　　　2．503

　　　2．383

　　　2．322

90

70

7◎

鵜

80

40

70

1◎0

50

30

40

40

4◎

10

70

　5

80

50

go

亀

　　Date　for　the　layer　spacings　such　as（002）and（004）are　plotted　in　Fig・8，　indicat－．

ing　that　both　are　simply　expanded　up　to　ca．800℃，　while　an　abrupt　diminution　in

their　intensity　seems　to　take　place　at　ca．500℃in　the　case　of　being　kept　at　respec－

tive　t6mperatures　fbr　an　hour　and　at　ca．550℃in　the　case　of　being　continuously

heated　with　higher　speed．

　　Remarkable　is　that　both　spacings　corresponding　to（002）and（◎◎4）are　a1most

Perfectly　disapPeared　at　the　temperature　ab◎ve　7◎0℃w圭th　very　s1◎w　heati登g　aRd
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9σo
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◎
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罫

2θ
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24。7

24．　8

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　24。9
　　　200　　　　　　　400　　　　　　　600　　　　　　　800　　　　　　　1000°C

Var圭at三〇n◇f　spaci鍛gs　of　d三ck三te

・（cp・）kept・・nstant・fe・・1・h・．　at・ach・t・mp…繊・e．

●『（cps）　heated　continuously．
。’
（2θ）・heatcd　c・ntinu。usly．

ab《》ドe　800℃withどapid　trea、t】m¢Rt，　and　the総q幾ite　differeRt　spacing§as§umed　t◎

represent　the　growth　bf　a　sort　of　meta－kaoli総，出◎ugh　be　yet　rema短ed之o　be　’re－

．searched　in　more　details，　are　appeared。

（4）　Tests／b7ノ瀦9雛0π髭θ　　　　　　　　’　　　．　　　　　　　　　　，

　　Blackish　grey－colored　specimens　selected　out　from　the．　coastal　placer　at　Hagata一

／
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ch6，0chi－gun，　Ehime　Prcfecture　were　examined．　The　grains，　some　mm　in　max・．

imum　length，　are　seemingly　well－crystallized　but　essentially　amorphus　in　habit，

bearing　a　considerably　radioactive　characteristic．　Why　this　mineral　was　preferred

for　scrutiny　lies　mainly　in　that　it　is、still　now　remained　as　a　pending　questi6n　how

the　metamict　st．ate　may　be　transitional　into　the　crystallized　one　and　Whether　the

previous　data　concerning　the　recrystallization　of　metamict　minerals　through　ther－

mal　treatment　might　have　been　of　reality　or　nothing　but　assumption，　and　that　the

data　hitherto　given　were　commonly　referred　to　the　results　obtained　at　room　terrl－

perature　after　thermal　pr6cedure，　making　Iight　of　that　variation’of　the　inner　struc－

tures　in　the　course　of　process　might　have　been　either　reversible　or　irreversible

though　to　more　or　less　exten嘗。　Taking　this　circumstance　into　agcount，　the　results

yielded　during　being　treated　therinally　at　high　temperatures　for　several　hours　3re

given　in　Tabre　5．　　．　　　　　　　　　　　．

TABLE　5
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　な
R6NTGENoMETRra　DATA　FoR　FERGusoMITrc　FRoM　HAGATA

R◎om
temp・

d　I

metamlct
　　　S給te

Kept　const．

at　700℃
　for　1　kr。

d 1

3．055．　13

2．757　4

2．600　4

1．890　5

Kept　const。

at　700°C
fbr　葦◎ぬ『s奪

d 1

3．054　22

2．757　5

2．6003　5

1．890

Kept　const．
at　700“C，

fbz・24　hr§．

d 1

3．058　24

2．76◎　6

2．6008　6

1．892　8

三．841　5

1．645　4

1．577　5

Kept　const．
at　800°G
fer　l　hr．

d 1

3．062　27

2．759　6

2．607B　6

1．893B　9

三．842　6

三．647　4魚

1．575　5

Kept　const。

at　1000℃
fer　l　kr。

d 1

1

3．073　56

2．772　！◎

2．610　12

2．543　3

1．899　17

1．895

蓋．845　三◎

葦．652　9

1．581　13

anowed　to
c◎〇三葦Rg　dOWR

　　to　room

　　temp・

d 1

3．i17B　25

3．048　45

2．991B　25

2．743　15

2．589　15

2．521 5

1．901　15

1．882　20

蓋．8633　10

韮．832B　蓋◎

1．634B　茎◎

1．567　15

　ASTM（heated　at

　　　l200°C）

d 1／ll

5．47

4．58

4。02

3．29

3．藍2

3．◎1

2．86

2．74

2．64

2．59B

2．53B

2．52

2．22

2．06

1．901

藍．855

蓋．754

玉．646

　3

　3

　3

　3

i◎◎

2◎

90

憩

20

　3

10

10

　3

　5

50

30

玉0

！o

L627B　15

L620　15
1．569　10

1．563B　15

i
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　　　．Inspection　of　the、table，surely　rev¢als　that　simple　expansion　of　certain　spacings

　is，　in　genera1，0bservable　with　heating　of亡he　specimens，　while　splitting　of　certain

ones　into　some　partS　becomes　mor6．conspicuous　with　elevatioh　of　tempαa撫re鍛d

is　almost　completely　tαnained　eve捻af之er　cooling　d◎wn　to　r◎◎m　te斑pera繊re．　This

　surelyぎeprese飢s　irreversibility　bf　the　pr◎cesS　at　least　at出e　tempe矯t耀e　1◎wer

£ha捻1000℃．　Similar罫elatio籍is　also　ded糠cible　f沁m　the　data　pteseRted　in　ASTM

c鍵d，ahh◎ugh　the　latter　be　of　c◎灘se　c◎懸ected　with　th◎se◎btai総ed　at　the　tem－

pera繊re　2◎0℃higher　than　l識the　case　of　this　experiment知d，　in　consequence，

splitti盆g　of　the　spacings　be　therein　more　obvious．

（5）　Testsプb7　thor｛≧gecmmite

　　Earthy　matters　picked　up　from　pegmatite　deposit　occurring　in　the　Tateiwa

mine，　H句6－ch6，0nsen－gun，　Ehime　Prefecture　w6re　proVided　for　the　experiments．

The　specimens，　faipt　brownish　in　color，　are　sporadically　enclosed　mainly　in　a1－

lanite　and　characterized　with　considerably　intense　radioactivity（ca．50　cps／g）．　On

the　basis　of　the　same　reason　as　in　the　case　of　．　fergusonite，　thermal　effects　o箆．the

mineral　in　question　were　pursued、　at　each　te磁pαature　ab◎ve　600℃d磁鍛g　bei塗9

kept　co註s£ant　respectively　fbr　10　hohrs，　res疑lting　i籍overlapPi轟9◎f　the　heati箆9我t

higher　temperatures．　The　results　are　listed　i箆Table　6，　wherein　the　spacings　with

astefices　i難the　cdumn　of　1◎◎0° q　are　consi4ered　t◎be　c◎rresp◎寧ding　t◎th◎se　fbr

th◎rite　prod臓ced　thr◎疑gh　th¢rmal　effヒcts・

　　In　this　case，　the魚ct　is　that　the　mineral　undcr　consideration　is　origiぬally　well一
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　ロ
crystallized　at　ordinary　state　in　spite　of　its　earthy　apPearanc壼，　and　neverthel¢ss，　it

was　accountably　di伍cult　to　det¢rmine　the　positions　of　diffractive　peaks　drawn　on

the　recorder　because　of　their　s¢vere　fluctuation　and　higher　backgroμnd　ascribed

to　radioactivity　of　the　elements　contained．　At　any　rate，　scattering　of　almost　all

§pacings　seサms　to　taken　Plac¢already　at　ca・600°C　and　to　reach　its　culminatiqn　at

ca．900℃，　whereas　crystallinity　recognized　at　1000℃is　apPare箆tly　of　the　highest

grade　if　merely　based　on　nume写ous　spacings　but　this　is　to　be　ascribed　to　a’quite

different　condition　due　to　pr◎ductio捻of　thorite。　On　co◎1iAg　d◎w捻ωr◎◎ml　tem－

perature，　all　the　spacings　appeared　duri捻g　therma1搬anipulati◎総i難dica£e　a　Rearly

c◎mplete　recov¢ry　t◎the　i難itial　state　witho疑t　rem！ai捻ders　of　variati◎難either享難2θ

◎ri鍛i総te総s呈ty，　s鱗99esti峯｝g　evide難tly　a　sort◎f　r¢versible　pr◎eess・　　As　has　already

b・en　a捻ti晦t6d，　th・data・btain・d　in　th・・e　exp・・im・nt・a・e　b・1i・v・d　m・・e　ac－

curate　and　use距1　fbr　con行rming　the　r¢al　variation　appeared　in　the　inner　struc－

tures　of　certain　minerals　through　therma1　effects　than　the　previous　ones・given　at

ordinary　sta‡e　simply　after　heating　and，．　at　the　same　tifne，　more　essential　fbr　en－

lightening　the　relation　of　secondarily　produced　minerals　to　the　original　one，　me≧

tamictization　of　certain　minerals　and　so　on　than　those　so　far　presented　only　on　the

basis　of　chemical　connection　with　any　other　res¢mbling　minerals．
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　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　V．、CONCLUSION

（1）　Thermal　variations　of　certain　minera1s　bearing　the　Iayer－structures　are　c◎鍛。

　　sidered　to　be　taken　place　more　easily　in　their　sub－or　inter－layers　than　in　the

　　main　ohes　and　in　the　case　of　other　mahipulations　such　as　1）TA　used　to　result－

　　ing　i箆the　appare無t　tra簸siti◎総appeared　genera11yε迄t　the　temperature　higher

　　tha臓be　really　sO．短o出ef　w◎rds，　c◎nvorsi◎R◎f◎縫e鵜◎d三且catioR・iRtc・the◎由er

　　is　apt　to　being　observed　during　being　kept　constant　fbr　long　hours　at　the　temper－

　　ature．　considerably　Iower　than　in　the　case　of　continuous　rapid　heating，　exclusive

　　of　the　transitio識fro】m　low－t◎high－quartz．　　㌦　　　　　　一

（2）　1捻spite　of　simlple　expa鍛si◎総revealed　by　the　spaci鶏gs　with　elovati◎n，　of　te搬麟

　　p’eratμre，　it　often　happens　that　the　intensity　borresponding　to　the　same　ones　in－

　　dependently　indicates　the　remarkable　discontinuity　at　the　related　tefnperature．

　　Th圭s　m翫y　als◎be　reHected　on　the　data　obtained．through　rapid　heating　as　a　sort

　　◎fdisc◎難ti鷺譲y　eve捻th◎ugh－at　the　temperature　c◎nsiderably　higher　than，　that

　　necessary　fbr　real　transition　of　the　inner　structure；

（3）　1血th¢layer・structures，　thermal　variations　of　the　spaqings　other　than　’thos¢of

　　bas翫1　planes　are　not　so　much　distinct　as　be　expected　in　other　manipulations　and

　　acc（）rdiRgly　u§eless、fbf　i簸spectio鍵．

（4）　Special　carcs面ust　be　taken　on　researching出e　metamict　st町uptures，　inasmuch

　　as　their　variations　are　more　complicated　than　Were　preSented　in　the　previous

　　vi6ws　that　the　metamict　state　should　be‘irrevcrsiblゾconverted　into　the　crysta1・

　　1i塗e◎ne　thre疑gh§imple　heati難g　regaぞdless◎f　di銑re籍ce◎f　the　pr◎cess　i鍛that

　　both　reversible　and　irreversible　variations　are　possible　i蕊accord耳nce　with　re－

　　spective　characteristics　attached　to　the　structures　concerned．

（6）　It　seems無ecessary　to　allude　to　that　conspicuous幽fiuctuation　of　the　positiops，　of

　　thc　sp＆ci箆gs　rec◎rd¢d　i論宅he§tructures　c◎ntaini登g　radi◎act圭ve　eleme総‡§．、三総斑◎re

　　or　less　amount　and　the　incremcnt◎f　the　spac短gs　i捻nu搬bαthどough　the聯al

　　effbcts　are　attributed　either　to　raising　of　crystallinity　Qf　the　related　structu紀or

　　to’　the　formation　of　new　modificatipn，　necessiating　th¢re・inspection　of　the　pre－

　　vi◎疑s　works◎n　one　ha益d　a難d」賊r亡herm◎re　scr滋iny　conceming　the　inner　struc－

　　tures　of　various　minerals　o総毛he　other．

（7）　It　h粂s　become　cle弓r　that　duration　of　heating　at　each　temp¢rature　and　detail－

　　ed　pursuit　of　the　crystal　structures　both　at　the　state　during　heated　or　cooled　at

　　respective　tempera繊res　and　ia◎rdinary　condi£io臓recovered倉◎m　the　preごed－

　　ir医g　state　are（め籍sidored韮孤◎st　i鍛dispensable　fbr重his　ki鍛d◎f　st疑dy，　a嚢d　it　is　t◎be

　　added　to　that　deduction　derived　merely　from　chemical　analyses　is　liable　to　fall－

　　ing　into　false　understanding　in　relation　to　mineralogenesis．
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