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Geochemica量Aspects　of　Fluidlrock　lpteraction　in　Hydrothermal

　　Kao亘inization　at　the　Hiraki　Minρ，　Hyogo　PrefeCture，」叩an

By

KO　KO　MYINT

w”み　30／i8r’res，7’ab’es　and　8　plates

（r㏄eivcd，　February　20，1996）

Abstract：　Akaolin　dcpos註at　thc　Hiraki　mine，situated　approximately　50　km　northwest

ofOsaka，　SW　Japan，　occurs　in　the　rhyolitic　non・svelded　tuff　sandsviched　betsveen　undcrlying

rhyolite　and　overlying　rhyolitic　wclded　turf　of　Late　Cretaceous．　VolcanosUmtigraphy　of　the

mine　area　is　designated　as　follows：（in　ascending　order）the　rhyolite，　the　non－welded　tuff

（wi　th　threc　members）and　the　Hiraki　rhyolitic　vitritic　weldcd　tuff．　The　bOundary　betwcen

the　rhyolite　and　the　non－welded　tu亘T　is　transitional，　whereas　that　betwecn　the　non－welded　tuff

and　the　Hiraki　welded　tuff　is　dcfincd　as　unConformity．　Chemically，　thcse　voleanic　and

pyr㏄lastic　r㏄ks　are　all　of　low　alkali　and　pcraluminous．　　Varia‘ion　diagrams　f（）r

incompatible　element　pai　rs，　both　major　and　trace　elements，　suggest　that　the　depOsit、vas

altered　from　a　single　precursgr，　the　rhyohtic　non－welded　tuff．　The　deposit　was　fbrmed　b》・

the　intcraction　between　thc　rhyolitic　n6n－sN・elded　tuff　and　acidic　nuids　which　passed　mainlジ

through　the　fracture　zoncs　formcd　arter　the　cmplacemcnt　of　the　overlyi　ng　wcldcd　tuff．

Mincralogically，　it　is　composcd　exclusively　of　kaolin　group　with　a　few　chlori　te，　illite，

montmo！illonite，　mixed－layer　clay　minerals，　scdcite　and　pyrophyllitc，　confined　to　fracture

zones，　and　ubiquitous　occurrence　of　quartz　throughout　the　depos註　in　varyi　ng　degrees　of

abundancc．　Essentially，　it　is　a　kaolinite　monomineralic　deposit，　showing　no　distinct　zonal

distribution　or　alteration　mineral　assemblages．

　　K－Ar　agcs　wcrc　mcasured　on　the　whole－rock　samples　of　felsic　volcanics　and　the　clays

from　thc　Hiraki　mine。　The　results　are：（1）70．0土1．5　Ma　fbr　the　underlying　Kamogawa

rhyolite；（2）68．9±1．6　Ma　and　69．1±1．6　Ma　for　the　least－altcred　and　ahered　rhyol　itic　non－

wcldcd　tuff（＝orc　horizon），　respcctively；（3）67．6±1．5　Ma　fbr　the　unconformably

overlying　rhyoMc　Hiraki　wcldcd　tuff；and（4）63．8士1．5　Ma　fbr　clays　from　the　fracture

zone　crosscu賦ing吐hc　wholc　volcanic　scquencc．　Thcsc　agcs　arc　fai　rly　consistent　with　thc

volcanostratigraphy　in　thc　minc　area，　indicating　that　various　volcanisms　ahd　mineralization

took　ptacc　svithin　a　timc　span　of　a　fesv　million　years　in　the　latest　Cretaceous　to　the　earliest

Tertiary　PeriOds．　The　unconformi巳y　recogniz（幻，　therefore，　means　a　minor　time－gap，　not　a

long　cessation　of　volcanism，　at　least　in　the　Hiraki　mlne　area．
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Immobility　of　element　during　the　hydrothcrmal　alteration　svas　tested　for　A12Ci9，　TiO2，

Nb　and　Zr．　Among　thcm　Zr　and　Nb　show　highcst　immobility　throughouUhc　dcposiし
Mass－transfcr　calculation，　bascd　on　Zr　as　an　immobi置e　clcmcnt　monitor，　and　pctrogruphic

evidenccs　reveanhc　fb1且owings：（1）dissolu巴ion　or　CaO，　Na20，　K20，　Fe2Cb　and　MnO　in

吐he　kaoli1ti　te　zone；（2）slight　cnrichment　of　K20　and　Fc2q3　in　thc　sericiεe岡zonc”駄乙md

ch量ori巳c　髄zone”，　rcspcctively；　（3）　dissolution　of　silica　at　the　illitial　s吐agc　and　latcr

pr㏄ipi蝋ed　as　quartz　from亀hc　n　uid　in巳roduccd　to吐11e　sys吐cm　duri　ng　alteration　process；（4）

immobisity　of　zr　and　Nb，　as　wcll　as　lcss　immobility　of　Tio2　and　Al2（乏3　in　thc　wholc

dcpOsit；and（5）Al2q3　content　in　thc　non・wcldcd　tuff　mighしva」「y　within　thc　range　or　15琶0

24wt％．
　　Hydrogen　and　oxygcn　iso匙（）pic　s‘udics　wcrc　canicd　ou【on亀hc　orc　spccimcns　and　whoic－

rock　samples　to　obtain　information　on　thc　type　of、、・alcr　rcsponsible　1°or　altcration　proccss

and　nature　of　watcr・rock　intcraction　at　thc　Hiraki　minc．δD｛mdδ180　analyscs，　cxprcsscd

as％o　rclativc　to　SMOW，　of　thc　volcanic　host　rocks　and　ores（kaohm敢e＋quartz）revcal　that

alhhc　volcanic　scqucnccs　display巳hcir　magmaticδ180　naこure　bu【with　D－dcplc巳cd　lla【urc

cxcept置゜or　thc　ovcr亘ying　rhyolltic　wcldcd　tul’f，　whilc　orcs，　cxclusively　星㏄a置izcd　in　thc

undcriying　non。weldcd　turf，　are　much　depleted　in　bOth　D　and　6180　comparcd　to　a　prαol敢h，

thc　non－wcldcd　tuff．　Hydro吐hcmlal　quartz　showsδ180　valucs　or　around　8％σ．　Kaolinitc

has　a　fairly　consistcnt　iso巴ope　valucs　atδD　or－94％o　andδ1800r　O．9％o．　Among

ahera巳ion　mincrals，　chlorite　shows　isotopically　losvest　valuc　inδD　of。138％o，　probably

duc巳o　its　Fc－rich　composition．

　　Equilibrium　oxygcn　isotopic　fractionation　betwccn　qua血and　kaolini¢e　in　orc　is
indica1ivc　or巳hc　formation　tcmpcraturc　of　abOut　150°C，　wllich　is　consistcnt　s、°ith　thc

prescrvation　of　marcasi巳c巳hrou8houUhc　ore　dcpOsit．　Prcssurc　prevailing　in重he　ahcra巳ion

proccss　is　estimated　to　bc　vapOr　prcssure．　Thc　nuid－r㏄k　interaction　is　likely巳o　have　b㏄n

isothcrmal　and　isobaric　proccss．　Isotope。shift　and巳he　prcscncc　of　marcasitc　in　thc　dcposi吐

indicate　thaUhe　kaolin　mincralization㏄しurrcd　undcr　acidic　oondition（pH＜5）．

　　Huid　flux，　which　passed　1hrough¢he　system　d町ing　the　hydrothemlal　ahcra吐ion，　is

calculated　based　on　lhe　m副criaトbalance　of　K＋between　nuid　and　p爬cursor．　The　rcsui巳

rcveals　that　the　amount　of　fluid　would　bc　as　much　as　150000mes（in　vol　ume）of巴he　host

rock．

lnfiStration　mctasomatism　is　a　pOssible　mechanism　of　thc　hydrothermal　alteration　at　thc

Hiralci　kaolin　deposiし　The　n　uid　incurrcd巳hc　non・wcldcd　tuff　at　the　inlc匙or　mctasomatic

column　was　cquilibrium　wiユh　kaolinitc　and　svould　have　a　conccntration　or　log　mK＋＝－4．29

and　log　mA13＋＝－11・39　at　assumcd　conccntmtion　of　Iog　mSiO2＝－2．8　and　pH＝4。79．

Most　of　time　in　the　coursc　of　altcration，　hydro重hcrmal　fluid　would　bc　slightly　undcrsaturatod

with　respect　to　muscovite．　Non・stoichiomctric　clays　wcrc　formcd　in　place　of　m　uscovite．　h

is　poi　nted　out　that　thc　hydro巳hemlal　alteration　process　could　bo　primarily　con象rolled　by

compOsition，　especially　of　a　H＋（pH），　of　thc　fluid　svhich　rcacted　svi血the　host　rock．

　　Na吐ure　of　the　isotopc　shift　beしwccn　thc　hosトrock　and　orcs　suggcstS　that乳hc　water，　i．　c．

orc　nuid，　rcactcd　svith　the　non－svelded　tuff　would　bc　a　mixturc　or　acidic　mc吐coric　watcr　wi吐h

i・・乳・Pe・value・・fδD＝・12（M・・　and　6180　＝－169．，　and・m・gm・ti・water．　P・ssiblc　exi・t・・cc

of　meteoric　svater　svith　such　extrcmely　l　ight　isotopc　valucs　in　thc　Hiraki　minc　arca　suggcsts

里ha口he　Japanesc　island　would　bc　si巴ua巳cd　a巳much　further　north　onhe　prescn口ocation

during巳he　latest　Cre　taceous　to　the　earl　iest　Tcrtiary．

Duri　ng　the　formaユion　of　kaolin　depOsi　t，巳hc　Hiraki　welded巳uff　scrved　as　a　caproc’k．

Possible　sources　of　ma8maほc　wa乳cr　and　heat　would　be　thc　lates巳Crc吐acoous　grunitc

intrusions，　thQugh　not　exposed　in　thc　minc　arca，　bu巳crop　ou巳somcwhcrc　in　thc　Hyogo

Prefecture．　A　possible　mOdcl　of　formation　of　the　Hiraki　kaolin　depOsit　is　prcsented．

零＊The　word，°zonc”is　uscd　as　an　informal　term　for　lhe　mincral　asscmblagcs　wilh

indis巳inctive　boundary　in　spa巳ial　distribution．
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1．INTRODUCTION

　　　　　Thc　main　purpose　of巳hc　prcscn巳rcsca題℃h　isユo

　invcs吐i8a巳e　　thc　　gcochemical　　aspccts　　of　　tl　uid！rock

　intcraction　bcing　rcsponsiblc　for　tiydrothcrnial　kaQIin

mineralization　at　thc　Hiraki　mine．　Major　problcms　to　bc

solved　are：（1）rc－establishmcnt　of　volcanos吐ra吐igraphic

column　according　to　ficld　survcy　and　K－Ar　agc
determination；（2）na巳ure　of　cllemica」and　mass　changcs

during　alteration；（3）ambicnt　physical　condi巳ion　in巳hc

　ronnation　oガore　dcposi巳；（4）physicocllcmical　stability　o「

a賦cra吐ion　mincrals，　especially　of　mixcd・1a》・cr　ckしy

　mincluls；（5）P（）ssiblc　rcaction　pa吐h　of　altcration　pr（】ccss

and　composition　of　tluid　svhich　intcructed、、・川1　rock；（6）

　tluid／rock　m吐io　prcvailing　in　tluid！r《x二k　intcraction；（7）

　origin　of（，rc　nuid（s）；and（8）nlos【illlp｛，）r巴an乳c（）ntrollin8

　t’actor　in巳he亘brnla巳ion　or　hydrotlicrnial　kuolin　dcpos惹巳．

　　　　Tllc　Hiraki　minc，　a　lcading　kaolin　prOducing　minc　in

Japun　wi巳h　annual　produc巳ioll　of　abou巳50，000巳ons　of

kaolini巳c　conccntratc　（Taninami，1991），　is　locatcd　a巳

about　50　km　northwcst。f　Osaka，　sou巳hwcs吐cn1　Japal1．

Thc　kaolin　depOsit　of　thc　minc　is　of　strata・bound　wi監h　a

　bonanza　　occuni　n8　　as　　a　　corc　　⊂）f　　wcdgc－shapcd

hydrothcrmally　’altcrcd　non－wcldcd巳u∬of　abouUOO　m

吐hick，　sandwichcd　bc巳wccn　“1c　ovcrlying　l副cs巴

Crctaceous　rhyoli巳ic　、vcldcd　tutl’and　巳hc　undcrlying

vil置う巳ic　rhyoli巳c．　Prcvious　cxp量ora匡ion　works　discloscd巳hc

na山rc　or　ahcra吐ion　and　cxtcnsion　of　millcra亘izcd　zoncs，

urld　rendcrcd　un　oPPoロuniしy　to　opcra吐c　largc・scale

underground　mining　mcthOds，　such　as　sub　lcvcl・s巳oping

and　mcchanizcd　cuこand　fill，　now　opcrating　at　thc　Hiraki

mine・This　is巳he　flrst　achievemenUllaUhe　Iarge。scalc

巳rucklcss　undcrground　nlining　mc亀hod　has　bccn　applicd

wcll　to　a　clay　deposi巳in』apan（Taninami，1991）．　Tlle
Hiraki　orc，10w　in　a口kalis　and　iron　contcnts，　is　sui　tab：c　ror

raw　matcrials　for　gtass－fibers　and　hcncc，乳hc　minc　is　onc

of巳hc　lcading　supPlicrs　or　9且ass・fibcr　clays　in　Japan．

Amlou8h　thc　minc　has　bccn　exploiting　for　ncariy　thirty

ycars，　previous　explom巳ions　rbcuscd　mainly　on　cconomic

aspec巳s．　Theret°orc，　liωc　has　bcen　kno、、’n　abo山its

dctailcd　mincralogy　and　gc㏄hcmis巳ry，　exccp巳for　sonlc

publications　on　mixed－laycr　clay　mincra！s（c．g．　Kanaoka，

1980）．

　　　　Thc　sこra巳igraphic　posi巳ion　ofしhc　non－wcldcd　tuff，

intcrvening　Ulc　Hiraki　wclded山IT　above　and　rhyolitc（thc，

Kamogawa　Fm．）bdow，　is　somcwha【co11藍ro、℃rsial
bctwccn　Oraki　and　Mutsuura（1988）and　Taninami（1991）

in　onc　hand，　und　Ko　Ko　Myint　und　W漁nabc（1995）on

thc　o山cr．　Ozaki　and　MatSuura（1988）and　Tuninumi
（1991）　　Placcd　　巳hc　　non－wcldcd　　吐uff　at　山c　　量owcr

stratigraphic　pOsition・than巳hc　rhyolitc，　whcrcas　Ko　Ko

Myint　and　Wa伽abc（1995）dcsignatcd　it　as　a　ncw
Ii巳hostratigraphic　　unit　and　　assigncd　　at　吐hc　　uppcr

・stratigraphic　POsition　than　巳hc　rhyoli巳c　lava．・　Thus

volcanos巳ra巳i8raphic　column　of巳hc　lithologic　units　in　the

Hiraki　minc　arca　nccds吐o　bc　rcviscd　according　巳o

mdiomc巳ric　datings　alld　ficld　occurrcnccs．

　　　　Timing　of　vdcanis置n　in　the　minc　and　i㎏cm’irons　is

gcncral置y　agrccd　b　bc　thc　La吐c　Crc　tacec）us　on　thc　basis　o『

K－Ar　da巳ings　on　somc　mincmls　o「巳hc　Hiraki　wcldcd　tuff

（Oz題ki　and　Matsuura，1988，　and　Shibata　et　al．1984）．

Howcvcr，　no　a8e　data　arc　availab！e　f（）r　thc　rhyolitc　and

巳hc　n。n－WcldCd　tUIT．　tWO呵Or　Sithol。giC　Units，　Und重’Or

orcs・of・the　Hiraki　minc　itscSr．　Thcrcrbrc，　nc“’　agc　data

will　bc　prcscnしcd　rbr　thc　whQlc　li巳hok、gic　scquc璽1cc

cxposcd　in　the　mine　area　and　for　alterati。n“1i置ie・rals

（clays）to　darify　the　above　con巳ro、℃rsial　s巳r訓igraphic

scqucncc　　　and　　　tcmporul　　　rclutionship　　　bc巳wccn

mincmliza吐ion　and　volcanic　c、℃nこs，　us　pQin乳cd　ou吐by　Kt⊃

Ko　Myint　and　Watanabc（1995）．

　　　　S【udics　or　11、・dro乳hcrnlal　altcration　zOIIcS　ガomncd　in
　　　　　　　　　　　　　　げ　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　

homogencous　volcanic　units　（sin81c　precurs（，r　s｝’sしcms）

ass（x，　；iatcd　wi吐h　Cunadian、’olcunogcnic　nl：tssi・’c　su川dc

dcposi巳s　such　as　巳110sc　of　Phcips　Dc》d8c　dclx、siし

rVfatagtuiii（MacLcan　and　Kmnidiolis，1987），　Alik　Utke．

Mani【（⊃ba（Bcniier　and　MacLean，1989）．　atid　soinc　othc厘s

in　lhc　Noranda　district（Callalani　c巳al．，1989，　utid

MacLcan　und　Hoy，199D　show乳ha乳Al，　Ti，　Zr，　Nb，　Yb，

alld　　Lu　　arc　cssen【iall》°　immobilc　hl　h＞’drotlicrnittt

altcration　proccsscs　assQcia吐cd　　、、°i【h　massi、°c　suI「idc

dcp（⊃sition．　　lmmob川巳y　or　ctcmcnts　arc　竃csしcd　lbr

pOtcntial　candida巳cs（hcrein　A1，　Nb，　Ti　alld　Zr》and巴hcn

most　immobile　clcmcn巳s　or　clcmc爪一pair　werc　uscd　to

udjust　all　other　major　elcments．　Cor爬clion　proccdurc　is

bascd　on樋1c　assump巳ion巳hauhc　changcs　in　immobilc

elc盧ncnしcontcntS　bctween　prccursor　and　a脈crcd　rQck　arc

rcsu賦cd　from　thc　8ains　and　losscs　of　mobilc　compOncnts

in　mass　during　volumc　constant　alter訓km．　whcrc
mech：lliical　transfer　is　coユnpensatcd　by　challges　in

POrosity　or　spccilic　gravi巳y．　Diflbrcnccs　in吐11c　contcn吐s

o『lhcsc　immobile　elcmcn巳s　be【wccn吐hc　ul　tercd　rocks　and

thc　prccursor　arc，　吐hus，　cxprcsscd　as　「unc【km　く，f　nl乙亀ss

changcs　and　can　bc　uscd亀o　calcula璽c　addi巳ions　and
dcplc吐ion　or巳hc　mobilc　clemcn巳s　in　wall・rQck　altcruti（）ll．

Since　a脈era巳ion　zoncs　associated　with　massi、’e　suil’idc

dcposi巳s　were　formed　by　me巳asomalism，　lhe　principle

used　can　a且so　be　apPlicable【o山e　mass巳ranslセr　process　ot’

uny　o巳hcr　hydro巳hcrma川y　a置tered　r㏄ks　irrcspccli、’c　ot’

whcther　thcy　arc　rclated　to　massivc　sulfidc　mincra旺zali（m

or　no乳．

　　　　his　cmphasizcd巳haしin　Ulc　Hiraki　dcpQsi乳，　ul1山c富℃d

prccursor　or　the　kaolin　orcs　is　parUy　exposed　in　thc

middlc　par＆　of　the　orcbody．　　Hcncc，　巳hc　prccursQr

composilion　can　bc　dclcmincd　cxacll》’，　rcsu且ting　in　bcttcr

undcrs　tanding　4）f　chcmical　and　mass　changcs　h1、°ol、’cd　in

hydrothermal　alteration．　　　　　　，

　　　　Al巳hough巳hc　Himki　dcposiこis　composcd　or　quarにas

am勾or　altcration　phase，　hydro巳hcmal　qu題rlz、’cins　are

complctcly　absent　in巳hc　ou【crops　possibly　bccausc（，r　lhc

disposal　as　ganguc　mincral　in　lhc　carly吐imc　ol’minc’s

history・ConscqucntSy，巳11e　prcscn【sun’cy　l’“ilcd　to　rind

tluid　inclusions　consis巳ing　hydro山cmal　qua“1．
Estimation　of　l°orma亀ion　lempcmlu爬was　dQnc　by　usc　ot’

oxy8Cll　isoこopic　nlc巳hod．

　　　　Dcspi巳c　major　comp朋a亘ion　c11’or巳s　in巳hc　lasUwく，

decadcs（c．　g．　Helgcson，1969；Robic　c【al．，1978；

Hclgcson　c＆aL，1978），　basic　themiodynumic　dぬof
adcqua巳c　accuracy　arc　sしill　no巳rcadily　available「br　many

phascs　or　8cologic　intcrcst，　such　as　intcrstratificd　mixcd・

layer　mincrals　svhich　arc　common　altcration　mincrals　in

巳hc　hydro巳hcrma置clay　depOsitS　including　Hi田kL　Stability

ficlds　of　thcsc　nonstoichiomctric　mincral　arc　dclincこitcd　in

ユhc　activity　diagrams　by　eithcr　hypothctica置cnd－mcmbcrs

or　pseudosこoichiomctric　analogs．　Bu目hey　rarcl｝・
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rcprcs¢nl　｛hc　wide　spccUam◎f　c◎揃罫x）s蓑縫o総◎bsc鐸ed韮盤

natum「minerals．　Thus，　chcmical　s吐abilitics　of　non－

s！o韮c届Ome鍵ic　day　撤韮盤c縦」s　are　dcr韮織cd　嚢n　亀he　ac縫v醜y

diagrams　based　on　the　assumption　of　solid－soiut董on　m（xiel

proposed　by　Gig9α1bach，1985．

　　　　融rly　St繍dlcs　Of　irrcvcrsiblC　rcactiOn　l鑛縫le　Wa｛er騨

r㏄kinterac巳ion　were　s鷹εed　from　empi　rical　works　of　the

hydfolysis《》f　fcldspa；s（c．g．，　Hc磁ley翻d　Jo盤c，1964；

Hemlcy　et　a1．，1971；Fisher　and　Zcn，1971；Gordon，1973；

Hclges◎縫e捻1．，1975；M◎羅ay撲a縫d　Hc搬lcy，1975）aRd　・

gaincd　much　progress　by　the　mass　transrcr　calculation（e．

gΨHclgcson，1968；Hclgeson，1969；Hclgcson　eしaL，
韮970）．　　Independent　of　mechaRisrfi，　al霊c織毛lo籍of　K囎

feldspar　is吐hcorctica11y　predictable亘o　form　a　zonc

seq饗㈱e（frem　host・f◎ck　lcsvards価d）of　K－feldspar！

muscovite！kao量inite　l　rluid．　Although　an　apparenUack

Qr　c¢撫1縫　al象era蟻o総　蹴i鍵e織l　ZO縫c　i漉　a　臓◎rmal

mctasomatic　column　has　bccn　POinted　out　by　somc　author

（e．g．，　Korzhinskii，1970）and　mathcmatical　approach　to

sd　ve敦hls　problem　is　prOPO§cd　by　some（c．9．．　Ll¢蹴難eぞ

and　Balashov，　1993），　satisfactory　explanation　is　not

ava羅able，　ye葛。　The　Hl織短deposit　ls　charac｛e　r董　zcd　by髭s

kaohnitc　monomincraiic　zone　and　aimost　abscnce　or　purc

muscovi¢e　zone　betwccn　thc　orebody　（kaolinite）and
prccursor（K・葦弓cldspar）．叢織thc　present　sludy，　altcrat韮o籍

zone　scquencc　in　the　Hiraki　kaolin　dcposit　is　flrstly

co籍sldered鞠dcr　feldspar　hydK）lysis　process副
infinration　mctasomatism，　and　thcn　巳hc　abscnce　or

窺縫sco轍e　zo総e　be象wee轟K－f¢ldspar　a織d　kadl譲e　zo鍵cs　ls

explained　wi乳h　thc　aid　of　solid－solution　of　clay　mincral

hypothcsis　proposed　by　Aagaard　and　Helg¢son（1983），

and　GiggeRbach（叢～85）．　This　hypothesis　exprcss¢s癒c零

fomation　of　non・stoichiom面c　dioctahcdral　clay
蹴韮総c織叢s　　韮毅s象ead　　of　　1鴇縫sco撃鍵e　　whc録　　3¢蒙韮v鍵韮¢s　　of

muscovite　and　pyrophy賦i巳e　decrease．　Also　es巳imaユed　are

εhe　poss童bl　e　reac監i　on　pa巳h　d　uri　ng　al　l¢ra皇lon　process　and

ξhe　composition　of　l鴛lc象伽id　rcsp《）nslblc　fer　thc

altcra吐ion　zonal　arrangement　in　thc　Hiraki　dcpOsit．

　　　　8y　讐se　of　縦織a韮yzc《選　prcc疑rs◎r　c◎搬P◎s蓋縫◎織　a総（圭

estimated　inlet　nuids　compo＄ition，　watcrノ．r㏄k　ratio

prcva㍊董毅g　at　thc　｛i矯c　of　hydrothcrma垂　a鞭Cfa象1◎籍　董S

calculatcd　by　the　matcriaレbalance　of　K＋bct｝veen　fluids

縦縫dr◎ck。　　　　　　　　　　　　　　．

　　　　！nasmuch　as　H20　is　the　dominant　constitu¢n目n

賊d・⑩ck　l撚C臓C塾10縫，　a㎞owlcd8e　onlght漁ble　ISα◎pe

systcmatics　arc　of　tindamental　impo噸nce　in　巴he
under8tandin＄of　a　sourco　of　ore　nuid（s）and　al　tcration

mechanism（c．9．，　Tayl◎r，叢979）．

　　　　Howcver，巳hcr¢havc　so｛hr　bccn　vcO・色w　s巳udics　on

thc　or萎幽◎f　o驚露粥S総s醐S韮ble　for　sO・C3M
hydro醸1ermal　clay　dcpOsits　in　Japan（c．g．，　Wa！anabc　ct

al．，1994）．　The　prCSCRcc　of縫韮撚鍵eτcd　preCUfS◎r　glvcs　a蓑s◎

a　good　oPPortun敢y　巳o　cxaminc　isotopic　rclationships

a鵬o録9　山c　prccurs◎r，　aRcrcd　rock　（orcs）　and　fl　uid（s）．

Based　on　hydrogcn　and　oxy8c籍　lsαoplc　ra霊lo
mcasuremcnts　of　host　rocks，　or¢samples　and　quartz，吐hc

eva塞継撮嚢◎鋒o総　ftature　a総d⑩韮e◎f　orc　ll縫韮ds，　c◎総¢c韮vab韮y

H20，　rcsponsiblc　for　thc　hydrothcrmal　kao且in　dc腿）sit　at

霊hc猛獄ki瀟1難c　wm　bc　dcsc「ibcd踊d　dlsc縫ss¢d．

　　　　Finally，　a　gene巳ic　model　Ibr吐he　formation　of　kao且in

dcpos熱a塾象h¢H壼rak韮搬韮録c韮s　prcsc韮憾¢d，

Il．　GEOLOGY

1・Regiona置se¢timg

　　　　　Geologlca難y，　the　Hiraki　mine　is　located　l籍the　Sanda

area　（SouthWes巳Japan），　situatcd　in　the　Inner　Zono
deliRealed　by　the　Medigm　TecleRi¢LiRe．　Th¢dd6sεro改

unit　exposed　in　the　arca　is　of　Late　Crc臓ceous　acidic

volca織ic　rcx：ks　ef　the　Aτima　G⑩織p（Flg．韮），　w短c屠縫拠m

is　ovcrlain　unconnDmably　by　the　Tert町and　Quatema巧り

scdimcnユary　units，　viz．【he　Kobc　Group　（E㏄cnc　－

Ol韮9㏄e轟e），癒e◎s縦ka　Gr◎叩（Ple韮s｛㏄㈱），謝yOmgcr

巳errace　deposits．・Dikes　of　granite　porphyry，　porphyri　t¢

and　《lxartz　p◎寝）hyri　te　of　Pf◎babl　y　la重es象　Creεace◎秘s

intruded　into　the　Arima　Group　and　other　youngcr　uni軽s

espccially韮籍象he　eastem。ha∬cr乳hc　area．

　　　　正熱rlicst　desc1うptions　on　こhc　geQlogy　of　thc　Hiraki

mine　and　i㎏envimns　are　those　or　Tanaka　et　al．，（1963）．

who　divlded　the　Arima　Group　of　Late　Crc綴ceo鞍s　int（》

two　fomations：Lower－rhyolitic　t岨軸 ，　tulY　breccia，　and

wclded　　雛∬；　a蕊d　　Upper　　－　　dacit韮c　　wdded　　拠嚢f

（Taninami，199D．　　0痴　　and　Ma團ura　（1988）
rej　RS’cs象lga象¢d象短s　urea　and　correlated蒙he　T鋤aka’s　L（》wcr

formation　to　thc　Kamo8awa　fomation　and　the　Upper

formation　to　thc　Hiraki　Wcldcd　Turr，　The　Kamogawa
formati◎縫C◎織slS給◎臼b縫ど幅総：（1毅asce麟織9◎rdcr）（1》

tuf血c。ous　mud　s艦one，　sandstone　and　conglomcmte：（2）

rhyel鍵e縫◎轟一weld¢d　tuff，　pumi¢e雌3鋒d　s霊蘭1壌¢d麟；

（3）rhyolitc　weldcd　vitric　tuff；and（4）rh》’olitc　lava・　Thc

Hlrakl　Wclded　Tu∬糠es囎co轟勲）㎜ablv　over山e
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　ヴ
Kamogawa｛brmation　and　it　can　be　subdis’ided　into　t“’o

parts；Upper。Rhyoli亀e　welded　vitric・crystal　tufr（with

b麗ah◎謎一weldedαys綴1、頼c繊ff副、輻c繊fO，　a轟d
Lowρr－Rhyolite　we置dcd　vitric－crysta1藍uff　and　tuガr

brcccla（w鮪趣恥¢co疑s㈱d　s繊e　a糠d　sa鍵ds繊c）（Ozak嚢

and　Mats閑ra，1988）．　Aω1e　Hiraki　mine　area，【he　Hiraki

Welded　Tuff　comp点ses　rh》・01i重ic　weldωviεrlc－cryslahuff

ofξc轟s熱owl織g　fl◎w｛cx繊re．　K－Ar　datings　o縫biotite　a霊d

Kイbldspar　of　the　Hiraki　Wcldcd　Turf　gave　70±3，5　Mu

（Ozaki簾d　Ma醜縫織，韮988）簾d　72．7全2．3　Ma（Sh董ba織

¢しaL，1984），　respcc巳ively．　Because　or　its　hmited　a爬a夏

exteR｛，　co即lete　seguence　o紬c　ab（）ve瞬霊s　c鋤noξbc

dctec繊ble　in　the　Hiraki　mine，　exposing　only　the　upPcr

par！of　the　Hiraki　welded　turf，巳he　non－welded　！uff，　and

癒cKa瓢ogawa　rhyo撫e（Fl　9．2）．

　　　　M勾or狛egional　s【ruc巳ural　trend　de、・elope．d　i　n［h¢

S磁d餓多ea㈱総be　s鷲bdMded　l鵬ξwo；eRes・dcs℃loped　l織

thc　Mcsozoic　unitS　havc　a　N－Sgcncranrcnd，　whcrcas

象he　Ce縫oz◎lc瞬総sh◎w　geReral　treRd◎f　E－W。
Comparcd　to巳hc　Mesozoic　unitS，　thc　CenozQic　units　wcre

weak旦y　affected　by　structura豆dis：urb識nces，、since　NEE－

SWW　trendi織9　major　fa縫1総，　we慧developed　in　the　Arima

group　are　rela巳ively　absen口n　the　younger　uni重s．　This　fac重

ls　c◎轟sis象e厩w矯蒙he　geo！ogicai　his｛ory　of　JapaRcse

islands，　in　which　the　Cretaceous　is　the　pe“od　、vhh

strORgcst　d韮as乳rOP短s搬　a総d　韮9織eo競s・ac象藍v総y　（Ta縫aka．

ig77）．

　　　　Tぬe　mos塾pm田jne織！f餓c拠rc　sys監em　havlng　an

alignmcnt　of　N　70°Edevelopcd　ln　thc　m蓋nc　area　if、℃ry

亘ikely　to　have　been　form　ed　prior　to血e　hydrothermal

a無c織塾韮◎総a総dsc鐸¢d　as　ch鐙縫e嚢ways　fbrΩ縫韮ds　to韮轟、曇adc
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host　rocks．　At　least　fbur　Iargc　fracturcs，　onc　of　which

excceds　10　m　in　width，　and　numcrous　small　ones　are

fbund　to　occur　in巳hc　open－pit．　Sincc巳hc巳raccs　of　thcsc

fractures　are　con“nuing　into　and　vanish　inside　the　HiraM

Welded　Tuff，　timing　or　dcformation　and　mincraliza巳ion

could　be　estimated　as　at　least　ar巳er巴hc　Hiraki　Wcldcd

Tuff，73～70　Ma．　However，　it　is　noこcdしhaUhc　cross・

c蝋ing　relaしionship　becomes　obscurcd　in　thc　undcrlying

non・welded　tufC（ore　zone）pOssibly．　duc　to山c　cxtcnsivc

alteration．　Thus，　mineralization　agc　should　bc㎞own

based　on　dating　of　ore　sample　themselvcs，　wllich　wm　bc

discussed　in　de面1ed　dsewhere．

2・Volcanostrat董gmpby

　　　　AUhe　Hiraki　minc，吐hc　volcanic　scqucncc　can　be

subdivided　in巳o巳hree　formations：（in　asccnding　ordcr）巳hc

rhyoliこe　lava　now；巳he　non－wcldcd加lr；and亀11e　Hiraki

wcldcd巳uff（Fi8・3）．　Bo巳h　the　lowcr　boundary　of巳he

rhyolites　and吐he　uppcr　limit　of　the　Himki　wcldcd　tuff

cannot　bc　defined　in　the　mine　arca．　Thc　Hiraki　weldcd

turr，　corresponding乳o巳hc　Himki　Wcldcd　Turf　dcrincd　by

Ozaki　and　MatSuura（1988），　lics　unconformably　over　thc

non－we且dcd　tuff．　Their　contact　is　dcmarcatcd　at　the

boundary　where・the　s巳rongly　a聡crcd　non－wcldcd　巳ufr

meds巳he　hard　and　compac巳Himki　weldcd巳uff．　On　thc

contrary，　thc　rhyoli竃c　g1ades　conformably　upwards　to　thc

non。wclded　turf．　Thc　boundary　bcしwccn巳hc　rhyoli巳c　and

non－wcldcd　tuff　is　defincd　at　first　appearance　of
spheruiitic　parts　of巳he　rhyoli吐e　or　rcddish　brown　rhyol　i巳e

wi‘h　flow　stmcユure．　Ch量ori吐ization　and　scrici巳izalion　in

巳he　uppcmost卿onhe　rhyomc　sonicwhat　obliterate
boundary　characters　and　somcほmcs　i　Us　impossiblc　to

distinguish　one　from　another．

】Rltyo葦韮蓼e

　　　　The　rhyolitc，　forming　thc　basement　rock　in　thc　mine

arca，　can　bc　dividcd　into　巳wo　units：（1）　thc　lower　uni巳

consisting　of　rcddish，　massive　v醍ric　flow・s吐rucしurcd

rhyolitc；and（2）巳hc　uppcr　unit　composcd　or　ahcmatcd

sequcncc　of　massivc，　now－s巳ruc巳ured　rhyolite　layer（3－v

10cm　thick）and　rhyolitic　sphcruliこic（mostly　feldSpars）

亘ayers（3～10　cm）．　Due　to　the　al巳era緬on，巳he　uppcrmos巳

part　changcs　in巳o　thc　kaolinite－chlori巴c　llzonc，l　wiこh　a

small　amoun巳of　sericite，　while　the　massivc　portion　resuks

sometimcs　in　quartz　rich　kaolinite・scrici巳e瞬zone’°．　Bo巳h

zoncs　never　cxcccd　a　few　metcrs　in　thickncss．

No認一wεidεd呵

　　　　According巳o　the　cxploration　up　to吐he　prcscnt，　non－

welded　tuff，　striking　abo山N20°Ewith　dip　or　20°SE，

has　an　average　ver巳ical　thickncss　of　IOO　m　with　300　m　in

length　and　abOut　25K）　m　in　svidth（NE－SW）in出e　mine

area（Taninami，1991）．　On　the　basis　or　i巳s　te刈urc，

struc巳町e　and　nature　of　alteration　pr（XiuctS，　this・unit，　bein8

composed　essen吐ially　of　rhyoli巳ic　Iapim－tuff，　can　bc

dividcd　into巳hrcc　members　as　Iowcr，　middlc　and　uppcr．

Thcse　thrcc　mcmbers　arc　considcred　as　indMdual，
distinct　bedding　setS　w愈hin　a　singlc　pyroclastic　co－se巳，

non－welded　tu∬’．　Since　contactS　bctwecn巴hcsc　mcmbers

are　obliteratcd　due巳o　the　alこera巳ion　and　not　dctectable　in

thc　ficld，巳hc　individual　thicknesscs　arc　cstimatcd　from

borcholc　data　and　lithostratigraphic　charac吐cristics　uscd　to

de髄nc　individual　mcmbcrs，

　　　　The　lowcr　mcmbcr　is　a　massi、’c　pyr㏄置as吐ic　bed

characterizcd　by　intcrnalSy　structurcless，　ill・sortcd且ap川i・

tu∬　　to　lapi題listonc　in　which　塞apillus　autoclusts　arc

randomly　embcddcd　in　thc　matrix巳u「r．　rvlost　of　lapilli　arc

lcss　affected　by　亀hc　altcration，　whereas　加f「ahcrcd　巳o

quar区z　and　kaolini巳c　asscmblagc．　This　membcr　has　a

vaり・ipg　thic㎞ess　of　10～30　m　and　more　extensively

devclops　at　the　marginal　por巳ion　or山e　orcbody．

　　　　The　middle　membcr　is　an　alternation　of　medium－

bcddcd　fine　tuff，　ash　置aycr　and　Iapil皿i－tu∬，　in　which

luminations　shown　by　oricntcd　fragmcnts　atc　wcll
dcvcloped．　AUhe　alteration　fron！，　this　mcmbcr　mcrgcs

la巳cmlly　in巳o　a　massivc　unit　with　ghost　bcdding　madc叩

of　trains　of　lap川i　which血de　out　away　l㌃om　thc　Icasト

al巳crcd　portion【o　the　al　tcred　onc（orc　zonc）．　、Vithin巳his

bcdding　seε，　there　occur　numerous　subsc！s　dccoratcd　as

many　rcpeatcd　sequcnces　or　lO～20　cm肛hick　finc　tut’f

in吐crvcncd　by　O．5～2cm　ash　laycrs．　Although　mos亀of

thcsc　havc　becn　altcred，　some　relic　bodics　or　unaltc「cd

pOrtion　can　bc　obscrvablc　in　thc　middle　part　or【11c　orc

dcposiし　This　mcmbcr　is　abou巳50　m　lhick　and　mainly

dcvclopcd　in　the　ccntral　POrtion　of　t量1c　non－wcldcd　tu「f

svhich　svas　later　transformed　to　bonanza．

　　　　The　Upper　membcr　is　medium・beddcd　lapim・tuff

uni巳，　in　which　beddings　are　marked　by　a髄gnmen巳s　of

discontinuous　planar　tracks　of　Iapmi．　E、’cn　ufter吐he

altcrution，　亀hcsc　rithic　trains　arc　truceable，　whi巴c　ash

加med巴o　kaolini吐e　and　quartz．　This　mcmbcr　hus　an
approximate　thickness　ot’　20　m．

　　　　Bascd　on巳11e　ab《）vc　chaructcristics　obscrs℃d　in　thc

lcas亀・al　tercd　bodies　cxposed　in　lhe　middlc　part　of　thc　ore

zonc，巴he　dcposi巳ional　scqucnccs　o『巳hc　non－wcldcd　巳uff

can　be　deduced　as　poorly　sorted，　massive　Iap川i・M°r　i　n

巳hc　lowcr　par鑑，　through　al　te　rnated　scqucnccs　or　bcddcd

finc　tuff　and　lapilli－tufr　in　its　midd！c　pa佃nd　mcdium

bcddcd　lapilli・山rf　in　the　uppcr．　M可or　ditl’ercnccs

bctwccn巳hc　Iowcr　and　uppcr　mcmbcrs，　bo象h　o「lapil踊・

色uff，　arc　thc　sizc　and　alignmcnt　of　iapillus．　Lap川i　i　n電hc

lowcr　membcr　arc　largc（3－6cm）and　mndonlly
cnlbcdded，　whercas巳hosc　i11吐11c　uppcr　mcmbcr　a且℃small　、

（rarcly　exceeding　4　cm）and　well　oricn吐cd．　In竃hc　uppcr

mcmbcr　thc　asb　content　predominates　over吐hc　lapi疑us

contcnt，　but　opPOsitc　nature　is　true　in　thc　losver　membcr．

　　　　Thc　above　dcduced　scqucncc　suggcsts　that　during

巳hc　ini匡ia童stagc　or　crup巳ion，巴he　vo童cano　ga、℃ou巳ahu8c

mass　or　various　sizc　of　pyroctasts，　which　ls　too　much　to

bc　sor巳cd　o山，　and巴hus，　rcsultcd　in巳hc　forniation　o「basal

surgc　or　pyroclas巳ic　now　dcpOsit，　i．c．巳hc　lowc「membcr．

1n巳hc　coursc　of　time，　pyr㏄las巳s　would　bc　changcd　to

mostly　ash　and　rine！apilli　and，　rcs吐cd　as　fa豊豊out　dcposi吐s，

i．c．　thc　middlc　and　upper　mcmbers．

　　　　It　is　very　diffic山to・describc・thc　dctailed　li電hologic

charactcrs　or　prc・a脈crcd　non・wcldcd　turf，　since　it　was

in吐ensively　al　tc　red　and　lcaving　a　1℃w　　c、’idcrlccs　or

syndepOsitional　structurc．　Howc、・cr，　on　巳hc　basis　oゴ

lithostratigraphic，　structurat　and　cllr。nologica量

re置ationships，　the　author　designatc　巳his　unit　as　a　new

lithostratigraphic　unit，　svhich　places　at　thc　uppcrmost　part

or　thc　Kamogawa　formation　（Fig．3）．　　R　can　bc

lilhologically　correlatcd　with　こhc　Rhyoli璽e　non・sveldcd

tul’f，　pumicc　tuff　and　stra巳ificd　tuff　of　Ozaki　and　Matsuura

（1988），but　suati　8raphically　not．
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Hirak加8’ded　tiUt

　　　　The　Hiraki　we置ded　tuf童’in巳hc　minc　is　correla巳ive

svith　the　Upper　part（without　basal　portion）o「thc　Hiraki

Welded　Turf　defined　by　Ozaki　and　Matsuura（1988）．

Since　the　mine，s　non－weldedこurf　can　bc　delineatcd　from

the　overlying　wcldcd　tuff　by　unconformity，　it　cannot　bc

ooπcl副ed　wi藍h　the　basal　pOrtion　of　Ozaki　and　MatSuura

（1988）．

　　　　Since　山e　present　investigation　is　restrictcd　吐o　血e

mine　area，　most　of　which　is　covc爬d　by巳hc　non－weldcd

tufr　and　hence，　no　rur色her　description　oll　thc　Hiraki

wclded　tuff　and　rhyolite　can　bc　possiblc．

3・Petrography

　　　　ln　this　scdion　pctrography，　mainly　microscopic

charac巳cristics，　or　rcprescnlativc　r㏄k　spccimcns　of　all

volcanics　and　volcaniclas巳ics　cropPing　out　in　thc　minc

area　arc　describcd　togcthcr　wi吐h　bricr　discussion　on

Petrochemistry．　　　1nasmuch　as　thc　wholc
vo且canos巳ratigraphic　scquence　underwent　alteration　lcsscr

巳o　a　greatcr　ex巳cnら　pctrographic　sしudies，　cspccially　fbr

non－wcldcd　tuff，　were　lar8ely　bascd　on　al【crcd　spccimcns

and　thus　their　pre．ahercd　characteristics　and　pc巳rogcncsis

are　of　a　littlc　conjcctural．

勘yo星i塞¢

　　　　Microscopically　rhyolitc　has　hypocrystalline　texture

in　which　crys血ls　and　sphcrulitcs　of　fcldspars（mos【ly　K－

feldspar　and　a皿biしc）and　chalccdonic　quartz，　and　bioti　tc

are　embcddcd　in　cryptocrysta　lline　groundmass　of　quartZ

and　fcldspars．　Spherulcs　are　mainly　compOsed　of　a　densc

mass　or　vcry　rinc　intergrown　nccdles　or　bo巳h　alkaii

feldspars　and　qua血radiating　lヤom　a　common　nuclcus，

and　somc　of　them　exhibit　various巳c刈urcs　such　as　hollow

sphem聴乳cs，　lithophysa　and　axioli巴cs（Plate　I＆11）．　Thc爬

are　　also　　a8gregates　o『　quart乙　crystals　displaying

sphcru聴tic　【cx山rc　and　thcy　rcsistcd　to　thc　a　l　tcration．

Some　sp㏄imens　oftcn　show　granophyric　tc刈ure　tbrmcd
by　inこergrown　quartZ　and　alkali　feldspar　microlites．　Inこhe

uppcrmost　part　of　the　al　ternate　sequcnce，　all　of　feldspar

phenocrysts　are　ahcrcd巳o　scricite（Platc　I　H）and　locany，

biotitc　changcsこo　ch蒐ori匙c．

　　　　Undcr　thc　orc　microscopc，　opaquc　mincrals　consist

or　sm測gmins（0．05・tO・0．1　mm）or・euhcdral・ilmeni巳c　and

sub－to　euhedral　pyri‘e．　Somc　or　ilmcnitc　arc　oxidized．

Euhedral　pyri巳c　oncn　shows　cubic　fom　and　lcss
commonly　aggregates　of　tiny　globulcs　and　colloform一踊kc

tex山re．　Co－existencc　of　subhedral　marcasitc　and　pyri　tc　is

also　observablc．

Noπ一wε娩d呵ア

　　　　Undcr　thc　microscopc　the　non。wcldcd　tuff　shows

fragmental　matrix　suppo巾d　texturc　in　which　quartz，

feldspars，　and　rock　and　glassy　fragmcntS　are　embeddcd　in

cryptocrystalline　81assy　matrix．　Thc　glassy　fragmen璽s　in

thc　K）ck　are　not　wcldcd　to　onc　ano巳hcr，　but　bandcd　and

slightly　nauened　fragments　are　not　uncommon．　Almos巳

enti　rc　POrtion　of巳hc　non鴨we夏ded　吐uff　suffercd　al巳era繭on，

rcsulting　in　interstitial爬placemcnt　of　kaolinitc，　sc“ci吐c

and　o止cr　clay　minemls　in　thc　matrix．　Feldspar　crystals

arc　allcτcd　吐o　kaohni巳c．　　Somc巳imcs，　an　apparcnl

disconしinuous　luminations　of　glassy　matrix，めgether　with

regular　alignmcnt　of　na賦cncd　t’ragments，1°orm　cutaxic

texture・　Thcre　are　at　Icas！thrcc巳》’Pcs　or　quar電z　obscn’cd

in　thc　altcrcd　non－wcldcd亀u重’t°；（1）量argc　singlc　crys竃als　o「

igncous　quartz　invariably　show　　a　dissolvcd　　gmin
boundary　embaycd　by　kaolinite　cr》’μ㏄r｝’stallitcs（Platc

IV），（2）chalccdollic　quartz　sphcru量cs　wi巳h　no　dissotved

bOundar）・　which　arc　considcred　as　igneous　sphcrulcs

rcsistantめa1　tc　ration（Plate　I），　und（3）amygloidal　alld

veinlct　quartz　which　arc　thosc　prccipi吐a巳ed　from　silica

satura巳cd　nuids　in㈹duccd　into巳he　sys巳ごm　in巳hc　latcr

stage　of　altcration．　The　mck　fragmcn！s，　ahhough　somc　or

them’were　replaced　by　kaolinite，　usua肛ly“tithstund亀o

al　tcration．　Glassy　fragmcntS　wcrc　mostly　dc、’i　tri　fi　cd　and

arc　considercd　to　havc　scrvcd　as　a　maj　or　contribu亀or巳o

thc　silica　content　of　some　spccimens．

　　　　Among監hc　opaquc　mincrals　ilmcni吐c　and　magnctitc

show　their　euhcdral　form、vhc爬as　pyrite　and　marcasite

havc　mostly　subhedral　ouUinc　undcr　rcncc巳cd　Iigh巳（Plate

V＆VD．　Us岨11y，　ilmcnitc　grains　arc　small（～0．05　mm》

tabular－shapcd　comparcd監o】argc（陶0．3　mm）anhcdral
Pyri＆e　and　marcasi吐e．

Hiraki　welded塞畷駄

　　　　Microscopically　thc　Hiraki　welded加ff　sho、、’s　a

hypohyalinc　　tcxturc　　formcd　　by　　hypau巳omorphic　　吐o

aulomorphic　plagioclase　and　alkali　fcldspurs，　biotitc　und

quartz　embcddcd　in　cryptocrystallinc　groundmass　or吐hc

same　mlncmls　and　dcvitrifiOd　glass．

crystals　with　various　sizc　」ranging

　

fragments　wclded　togc巳her　and，
nlicrola乳hs　of　feldspars，　form　wc11

1uminations　（Piatc　VII）．　　　　　　　　’

rangcs　rrom　albi巳e　to　andesine．

ry’ptocrystallinc　and　fomi　seriate　texturc．

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　Composltion

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　Thc　wcldcd　tu「f，　in吐hc

fracture　zones　and　adj　accnt　to　ξhc　a賦crcd　wcldcd　tut’重㌔

。onsists　of　scricite爬Placing　feldspar　cry’stals　and

interstitial　cryptocry曲Ilinc　matrix　foming巳hc　t　mc

alignmcnしwi山tabular，　clonga巳cd　81ass　matcrials．　Somc

biotites　are　al　tercd　　lo　　chloritc．　　　h　　cxllibi　ls　also

granophyric　texturc　of　intergrown　quanz・rddspar
mic「olitCS．

　　　　Minor　opaquc　minerals　iden哺cd　undcr　orc
micmscope　areρonsis敷s　or巳iny（0．02～0．05　mm）sub一吐【）

euhcdml　ilmcni巳c，　relativcly　largc（～L5　mm）sub・to

cuhcdml　magnetitc　and　very　sma1畳（（：a。0．01　mm）moslly

cuhcdral　py“乳c．　Most　of　ilmcni巴e　grains　occur　along重hc

clcavagcs　or　largc　biotitc　crystals　and　sometimcs
embedded　in　large　fc！dspar　cry’stals．　Vcry°fine・grained

pyritc　is　soattcrcd　through　thc　πて〕ck　and　rarcly　togc巳hcr

wiこh　subhcdral　marcasi巳c．

Feldspars　occur　arg

rrom　2．5　m　m　吐o

　　　　Fi　brous　glassy

inco「Poratcd　　wi巳h

dcfincd　crenulatcd
°　　　of　plagiQclasc

4・Pe重rochemiStry　　　　　g

　　　　　Prcsscd　powdcr　pcl童ctS。r　all　rock　samP！cs　wcrc

analyzcd　f（）r　thcir　m吋or　and　trace　elemen巳s　by　X。my

nourcscencc　spcc甘omc巳cr　usin8　calibration　cur㌔’cs

cstablished　by　Okudira　cしa1．（1993）．　No巳c吐hauhc　buik

°samples　used　for　analyscs　svere　collectcd　from　thc　svhole

altcration・zoncs，　i．c．　not　from　veins，　in　order　to　rcprcscnt

a　gcnc圃　a甑emtion　pa賦em　and　in《⊃rdcr　to　avoid

unncccssary　high　conccn巳ra。ion　or　onc　componcnt．
Chcmical　data　a爬1is巳cd　in　Tablc．1．　Bulk　rock　anal　vscs
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　り
　indicate　that　the　volcano8enicπocks　exposcd　i　n　thc　Hiraki
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　　　CompOncnt・clcment　p1αs　or　igneous　compatible－

incompa吐ible　pair　（SiO2　。　Zr）　and　incompatibl¢－

incompatible　pairs（Nb－Zr　and　TiO2－Zr）（Fig．4）sho、、’

diffcrenccs　in　bOth　fraqtionation　and　alteration　trcnds　fbr

吐hc　Hiraki　wcldcd　tufr　in　onc　hand　and　thc　undcrl＞’ing

non－wclded田ff　and　rhyo1れe　ln　1he　o竃her．　This　fad

suggcstS　tha“wo　volcanic　units　emplaccd　during　scparate

vo！canic　activities　or　serics．　It　agrees　also、vith　the　agc

minc　arc　of　alkali　dcticicnt　and　strongty　pcraluminous

typc，　and　conscqucnUy　most　of　them　do　not　fall　inlo　any

rock　type　in　chcmical　classification　schcmc　uscd　fbr

common　igncous　rocks．　Aluminum　Saturation　Indcx

（AS1＝molcs　A12q3／molcs【CaO＋Na20＋K201）onhc
rhyo髄！e，巳he　non－wcldcd　tuff　and　止e　Hiraki　wcldcd　加「f

are　L5　tv　3．0（with　mcan　valuc　o『2．0），2．6～6．5（with

mean　val　ue　of　3．0）and　L4阿3．2　respcctivcly．
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Fl9・4　Fmc象1。瞬・織（upPcτ）aRd・al｛crati◎織（1。“’er　“v・）ll熱es。Rhc　v・lcaRic・r・cks

　　　　　in　the　minc　arca　showing　two　diff¢rent　series。

volcanos匙raほgmphic　sequencc　or　！hc　Kamogawa
f（）rmation　in　the　Hiraki　minc　area　by　assuming　a　nornial

scqucnccサin皇roducing皇he　rhyolitic　non－wcldcd　tu∬丁（la象er

ahcrcd　to　or℃dcposi¢）as　a　ncw髄ξho甜ati8raphic　unit

overlying　the　rhyoli！c　lava，　at　least　in　the　minc　area・Thls

relation　is　bascd　on　the　field　observations　which　strongly

against　lhc　sequcn｛ial　ordcr　of　Ozaki鋤d　MatSUIIra

（1988），who　dcscribcd　the　Kamogawa　fomation　as　an
OVCfturacd　se（1讐e縫ce　l総　艦he　Hl鳳短　蹴1擁¢　arca．　Thls

assump電ion　of　Ozaki　and　M副suura　（1988）　is
stra｛董9織P短C縫綴y　if】rclcvaRl鷲轟leSS｛here蓋§a轟y　sξ鋒韮C搬ra董or

stra巳ig臓phical　disturbanccs　dcscribcd．　　But　璽hey　have

鍵ever搬e蹴b籍¢d　象hese　facts　i轟　｛heir　r㈱轟。

Conscquently，巳hc　stratigraphic　sequencc　or　the　Himki

瀟1総ca「ea鍵ceds　a　sc『io縫s「¢●es繊bll§h鍵r；CR象i縫accordaRce
　　　　　　　　　　　　　　　9

with　itS　field　occurrenccs　and　radiomcしric　datings。　Also

象｝准c　蟻r擁eof　formatiO総　of　ore　depos韮象（L　e。　hyd薮）lhcrmal

ahcm巳ion）s＆m　remains　unde¢emlincd，　yet．　Hcncc，¢o
clar韮fy　lhe　C◎翻象⑩versy　over建he　s象鐵こ韮9τaph韮C　efder　a録d粟o

establish　乳he　minera踊zation　time，　reprcscnta吐ive　r㏄k

specimeRS　f6r選葦縫ielog韮c犠総髭s　oxp◎scd韮総癒c｝｛葦織k葦矯韮轟c

and　ores　wcre　analyzed　for　their　radiometric　agcs　by　K－Ar

d滋蓋欝9搬eξぬ◎d．

1・Sampling　and　ana董yticai　method

　　　　Sa蹴plc§　cd韮ecξed　a紀：　（！）　｛he　frcsh　fbOI。、、・3慧

rhyoli吐c　lava　（sp．　no．　1001）；　（2）　吐1c　lcasトal　te　rcd　and

alter¢d轟◎ft－woldcd　tuff　which　fbr蹴ed竈hc　kaol韮轟dcposit

（sp・no・　1002　and　3056）；（3）　巳he　hangin8－wal置　Hiraki

wd　d¢d　総毒ff（sp。鍵o。　ユOO3）；（4）　lhe　se嫉c韮塾c－pyrOP｝塞y擁毒鑑c
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clay　from　thc　fracture　zone　cutting　across巳hc　wholc

volcanic　sequencc　in　thc　Hiraki　minc（sp．　no．1014）．　To

gct吐hc　highly　scnsitis’e　infomiation　abou巳巳imc　ol°

formation，　samples　svere　taken　t’rom　thc　basal　part　or　thc

Hiraki　weldcd　tuff　and　from　thc　uppcrmost　par巳of　dlc

rhyolite．　For　thc　non－、、’elded巳uff，　samplc　is　availablc

oniy　from　the　least　a駄ered　part　or　thc　relicこbody　Qf

middle　membcr　cxposed　in巳hc　opcn・piし　In　ordcr巳o

avoid　the　cf　fect　of　ahcration，　whole・r㏄k　samplcs　wcrc

checked　carcfully　under　microscopc　fbr吐hcir　frcshncss

before　analysis．　Thcse　samplcs　wcrc巳hcn　crushcd　and

sicved　bc巳ween　mcsh　no．80　and　100，　and　Ia匙cr　powdcr

specimens　wcre　used　fbr　K－Ar　dating　of　svholc　roc　kS．　K－

Ar　age　dctcrmination　was　made　by　usc　of　a　30　cm　radius

sec吐or－typc　mass　spcctrometer　wi巴h　a　single　co11cc【or

system　installed　at　the　Okayama　University　of　Scicncc　by

吐he　isotopic　dilution　mcthod　dcscribcd　by　Nagao　ct
al．（1984）and　haya　cこa1．（1966）．　Tlle　physical　constants

used　are：40K／K＝1．167　x　lO－4　mole！mole；λB＝4．962　x

10－10／y；λ，＋λ、・＝0．581x10・101y（S匙dg・・and・Jtig・・，

1977）．

2・Ana聾ytical　resu星鱈

　　　　K－Aragcs　along　wi吐h巳hc　K　and　Aranalytical　data，

are　8ivcn　in　Tablc　21nstratigraphical　ordcr．　As　shown　in

巳hc巳ablc，　samplc　fromこhc亘゜rac巳urc　zonc　which　includcs

alteration　minerals，　scricite　and　pyrophyllitc，　has　the

youngcst　age　of　63．8±1．5　Ma　The　undcrlying　rhyolite

（thc　Kamogawa　formation）is　thc⊂）1dcsい、，ith　70．0土1．5

Ma，　while　thc　Hiraki　wclded　tu「f　is巳hc　youngcst　wi吐h

67．6±1．5Ma　among巳hc　volcanic　scqucncc．　Samplcs　of

巳hc　non。weldcd　tuff　arc　of　69　±1．6　Ma　and　68．9士1．6　for

altercd　and　lcasトa監吐ered　parts　rcspcc巳ively．　　Altcrcd

spccimen　of　non。wcldcd　tuff（no．3056）possibly　did　not

lose　itS　K　of　igncous　origin　during　hydrothermal
alteration　inasmuch　as　it　gavc　out　radiomc巳ric　agc　in　good

agreemcn‘wi巴h巳ha巴o臼he　lcas巳・al巳cred　non－weided田ff，

This　fact　points　out　that　bo巳h巳hc　lcasトahercd　and　ahcrcd

non－wcldcd　tuff　spccimens　can　safely　be　taken　as　the

f爬sh　non－welded　tuff　fbr　rurこher　gcochcmical　purposes．

　　　　As　shown　in　the　Tablc　2，　rcsuhcd　da乳cs　ma監ch　wcll

with　ac山al　stratigraphic　cotumn　establishcd　in　thc　Fig．2，

Le．　the　non－wcldcd　tuff　is　youngcr　than　thc　rhyoli巳e　and

巳hus　is　dirrcrcn吐rrom　thc　rhyolitic　non－、、・cldcd巳ur『of，

Ozaki　and　Matsuura，1988．　Thc　ncwly　cstablishcd
volcanos巳ra巳igmphic　column　composcs　of（from　oldcr　to

younger）：吐hc　rhyolite，　thc　non－ss’elded　tuft’，　and　thc　Hiraki

weldcd　tufr，　wi吐h　ccssa吐ion　of　volcanic　ac巳is’ity　during

68．9±L5巳067．6±1．5　Ma．°This　fac藍pOints　out　that

Ozaki　and　Matsuura　impropcrly　assigncd　thc　non・wcldcd

巳urr　stratigraphically　　bclow　　thc　　rhyolite　　and　　then

repcaこcd雇y　placed　abQve　thc　rhyoli巳c　w醜hou巳gi、’ing　any

reliablc　reason，　such　as　s¢ruc巳ural　dis吐urbanccs，　la巳cml

facies　changes，　etc．．

　　　　Apossible　rcason　for　this　misplacing　might　bc　that

thcy　considcrcd　only　on　lithologic　similarity　bctsvecn

these　two　non－wcldcd　tuff　unitS，　one　abovc　and　one　bclow

巳he　Kamogawa　rhyoli巳c．　Vcry・dclica巳c　agc　difl’ercnces

between　旺乳ho量ogic　units　elucidate　that　the　stratigraphic

column　cropping　out　in　the　Hiraki　mine　is　a　normal

sequcnces　and　can　be　depicted　as　in　Fi　g．5．

　　　　R）rmation　of　frac巳urcs，　alsく⊃m勾or　dct’omiution，

occurrcd　af巴c「　ccssation　of　all　、・orctuliL’　c、・cnts　in　電hc

Hiraki　minc　a卿，　sincc　thcy　arc　cuttillg　through　the

Hiraki　wcldcd　藍u∬，　the　youngcs吐unil．　Thc　agc　く，「

a賦Cra艦iOn　tnine　rUSs　t’rotll　thC　t’ruCture　ZOIIC　UIlr；t、層CIS　竃hat

the　mincralization（hydrαhermal　alte且utioll）t〈×）k　placc

abOut　3．8　m．　y．　af吐cr巳hc　emplacemcnt　Qf　thc　Hiraki

wcldcd　tu亘’t’bcing　fbrmcd　as　a　cap－rock　during　alteraユion．

Sincc重hcrc　arc　no　cvidcnccs　for　mu川plc　mineraliruti（）ns

such　as　cxis巳cncc　of　mincral　asscmbla8cs　stablc　undcr

diflbrcnt　physic㏄hcmical　condi監iα1s，　and　in吐cr、℃ning

zonul　arrayj巳is　assumcd　that　the　mincrali7xxtion　iil　thc

Hiraki　mineこook　placc　in　single　cpis（x！c．　Timingく｝f

dd’orma！ion　is　consjdcrcd　as　prlor　to　mineralization，

although　電hcrc　a置so　　has　a　POssibility　or　巳ha紅　thc

deformation　was　con巳cmporancous　wilh　mincralization．

Exact　temporal　rc且a巴ion　bctwccn　dclbmation　and
nlincralization　cannot　bc　justMed，　howc、℃r．

　　　　AU　the　abQve　rindings　indicatc　that吐hc　“’holc

sequencc　of　volcanogcnic　rocks　in亀hc　Hiraki　minc　arca

svcrc　emplaccd　during　a　rela【ively　short　duration（ab《川

2．4m．　y．）in巳he　latest　Crc【accous巴o　tlie　early　Ter重iary

Periods（67．6士1．5　Ma），and　mincralimation（63．8±L5

Ma）㏄currcd　artcr　volcanic　activi巳ics．

　　　　夏ncomparison　wilh吐ilc　K－Ar　ages　rcpQr1cd　b｝’

Shibata　et　al．（1984）and　O；eaki　and　Matsuura（1988）t’or

tllc　HiraM　wcldcd　tul°f，　the　prcscnt　ages　arc　slightl》’

young．　This　is　probably　duc　to　the　fact　that　thcirdata　are

fbr　thc　basal　part　o「the　Hiraki　wcldcd　tufゴ，　which　is　not

exposcd　in　the　Himki　minc　area，　whcrcas豊hc　prcl　cnt　da巳a

arc　fbr　the　uppcr　par＆of巳he　Hiraki　wcldcd重ufl隔 （lbr　dc面ls

scc　in　Ko　Ko　Myint　and　Watanabe，1995）．　Anc）thcr

possiblc　cause　is　that　they　analyzcd　minerals，　whiicユhc

prcsent　study　uscd　whole。rock　analyscs．．　1n　any　casc，

present　ages　data　show　a　high　accuracy　comparcd　t（、

Shibata　et　al．（1984）and　Ozaki　and　Ma巳suura　G988）．

累V．ALTERAT夏ON　MINERAL　ASSEMBLAGES
　　　　　　　　AND　THE夏R　D置STR夏BUT翼ON

　　　　Mincral

pctrographic
di翫ac亀omc巳cr　lbr　clay　mincmls，　and　w川1　elcctron　p

microanalyzcr

Samplcs
diffracto8rams

showin8

ethylcnc　g巳ycol　and　shif吐ing　inごl

vcrify巳hc　indMdual　mmcrals．

　　　　Thc　non・wcldcd【urf　or　thc　Hiraki　minc　was　ahcrcd

to　an　csscn吐ially　monomincralic　zone　or　kaolini吐c　and

quarに　　with　a　few　　mixcd・la》℃r　clay　mincrals
conlamina巳ions　in　irrcgular　dis巴ri　bution．　In　lhc　Himki

wcldcd　tuff，　scricitc　occurs　in＆hc　rrac巳urcs，　and　chlori：c

wi吐h　or　withouこsericile　at　thc　boundarv、、・ith亀hc（，rcb（x」、・．
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　リ　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　コ

Oll　thc　othcr　hand，亀hc　rhyolitc　contac竃s、、’i亀h　thc《）rcbQdy

by　thin　scricitc　and　cMo【ite　’lzoncs’1，　buしs（1mctimcs　by

quarに一rich　body．　　Al乳hough　吐hc　orcbQdy　sho、、’s　no

distincしmineral　zonations，　bo乳h亀hc　lowcr　and吐hc　uppcr

boundcd　rocks，　i．e．　rhyoh巴c　and　wcldcd　tuf『，　竃cnd　巴o

display　a　gcneral　ordcr　or　apPcarancc　o『sericitc脚zonc樋

idcn巳irica乳ions　　　wcrc　　　donc　　　undc「

microscopc，　　widl　　P＜）wdcr　　X－ra＞’

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　robc

fbr　　indi、’idual　　nlincral　　conlpc）sition．

　　　　　mixed・laycr　clays　pcuks　in

wcrc　rcinvcsli8a乳cd　aftc口rca！cd　wi肛h

　　　　　　　　　　　　　　　spacings　wcrc　uscd吐o

響
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Table　2　Analytical　results　of　K・Ar　dating　for　votcanic　rockS　and　ore　specimens　o「the　Hiraki　mine．

　　　　　　Note廿1a吐K・Ar　ages　are　consistent　with　present　established　stratigraphic　column，　not　wi山

　　　　　　those　of　Ozaki　and　MatSvura（1988）and　Taninami（1991）．

Specimen

　no．

Matedal

analyses

M句◎rmineral

asscmblagcs
K（M％）

菊Ar（rad，

（1α8ccSTP19）

40A【％

（atmos．）

Agc

（Ma）

Remarks

1014 Clay　rrom pyr（phylli巳e， 2．45 617．3土78 18．2 63．8土L5

fracture　zone
　　　　●　　●

8enq匙e．　q肱

1003 Hirald　welded bi。し，　K－f，　pL， 2．89 772．5土8．3 6．2 676土1．5 70±3．5零

量uf『 q肱 7Z7土2．3

1002 Non・wclded　tuf「 K・f，PL，　qに 1．06 288．8ま3．6 17．4 68．9土1．5

（且eas電・altered）

3056 Non－wcldcd　tuf K・f，PL，　q肱 1．78 486．6土5．8 10．7 69．1士1．6

（aRered） mUSC．

100： Rhyo賄吐e K－r，pl．，　q肱 4．49 1244±13 3．5 70，（｝毫1．5

（㎞ogawa　fm．

掌Ozaki　and　NlatSuura．1988，0n　biotite． ＃　Shibata　et　al．，1984，0n　K・feldSpar．
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and　chlori　te髄zonc四in　the　di爬c巳ion　towards　thc　orcbody，

in　which　kaolinite　dominates　in吐hc　ccntral　portion．

Nevertheless，巳he　bOundary　bctwccn　thcsc”zoncs”is

somewhat　obscured　and，　in　many㏄casions，　impossiblc
to　demarca！e，　and　thicknesses　of　the　serici巳e　and　chloritc

”zones鮒arc　negli8iblc　comparcd　to　thc　main　kaolinitc

zone　or　about　lOOm　thick．　In　somc　frac巳urcs，巳hc
alteration　pa賦crn　cuts　across　the　volcanic　stratigraphy．

However，　it　is，　gcnerally，　mo爬or　less　confomlable　to吐hc

planar　structurcs　in　thc　rest　onhe　o爬dcposiし　Dcgrcc　of

aheration　appcars　to　dccrcase　significantly巳owards　NE

and　SW　directions　of　thc　ore　zone．　Geneml　pattcrn　of

distribution　and　abundance　or　a1巳cra巳ion　mineral
assemblages　are　shown　in　Fig．6＆7。

1．Kaolinite

　　　　Kaolini巳e，

due　巳o　interaction

thc　major　hydK）巳hemlal　altcration　prQduct

bc“ween　invading　acid　fluids　and
feldspars　or　thc　Hiraki　non。weldcd　tuff，　is　accompanied

by　　a　　variable　　proportion　　or　quartz，

conccntratcd　in　thc　central　portion　of巳hc　orc　dcpOsit．

gcncral，　kaolinite　dcc【eascs　and　quart乙

and　　usually

　　　　　　　　In

の　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　

1ncreaSCS　m
amount　towards　thc　periphcral　of　the　orc　dcposi匡，　but廿1e

changc　in　propdrtion　is　ungradational　and　irrcgular，　and

scldom　dis巳urbcd　by　1he　presence　of　e刈rcmcly　quartz・rich

bodies．　Small　amounts　of　illi乳e，　mon巳mor川oni巴c，　mi巴c・

smectitc　and　chlori　tc・smcctitc　mixed－1aycr　clay　mincruls

are　fbund　to　occur　unsystematically　with　kaolini巳c　and

巳hus，　no　common　zonc　oan　bc　defined　f（）r　these　minerals．

　　　　Kaolinitc，　undcr　microscope，　is　rcplacing　fddspars

phcnocrysts　and　groundmass　fbldspars，　and　bcing
inters甑al　toユhc　r㏄k　and　81assy　fragmcnts；　Some
lithophysa　were　al！ered　to　kaolini巳e　inεhc　cen巳ral　part

initia1量y　occupicd　by　feldspar，　whercas　q岨rtz　bands

remain　unchangcd．　Mineral　compOsition　onhe　ore
dcposit　varies　as　widcly　as　kaolinれe　70％。quartz　30％吐o

vice　vcrsa，　buこnot　transitional　as　afbrcmcntioncd．

Noma巳ive　calculalion，　bascd　on　thc　assumption　or

conserved　A12q3　for巴hc　kaolini巳c　zone，　and　modal

abundancc　rcsult　in　quartz／kaolin蝕c　ra巳io　of山e　ore　zone

as　wi巳hin塗heπange　of　1．5　to　3　with　mean　valuc　of　2．2．

2。Pyrophy置1醜e

　　　　In巳hc　Hiraki　mine，　pyrophyHi巳c　has　ncvcr　bccn

reported　to　da巳e・　hoccurs　rurcly，　only　i　n『mc巳urc　zone

which　cu1S　巳hrough　巳he　ore　depOsit　and　thc　overlying

wcldcd　tuff　in　common　association　with　scricite　and

quartz．　Some　specimens　rrom巳he　fracture　zonc　con面n

kaolinite　and　illite・smectite　mi：　ed・laycr　minemls

accompanied　to　pyrophyl髄tc．　Pyrophylli吐e　always　occurs

in　togcther　with　quar巳z　and　clays　o巳her　than　kadini監c，

never　　as　　pyrophyHi巳e。only　　or　　pyrophyllite－quart乙

assembla8e．

3．Sericite

　　　　Sericite　is　detectable　at　the　margins　of　the　una口tercd

non－welded　tuff，　the　weldcd　tuff，　and　the　rhyolite．　Wid琶h

of　sericite　駒zone開is　usually　no　more　than　a　few

centimetcrs，　but　sometimcs　excccds　a　mcter　in　thc

塾PPermost卿of　the　rhyolite・Scricite　accompanics

chlorite　vcry　or亀en　at　thcsc　margins，　svhilc　in乳hc　l’rac田rc

zonc，　i巳occu1s　巳ogc巳her　with　pyrophylii巴e．　hs　prccursor

mineral　can　bc　defincd　as　feldspars，　since　sericite　is「ound

to　　rcplacc　　feldspar　　phcnocrys吐s　　and　　intcrstitiul

groundmass　fcldspars　or　original　r㏄ks．　This　fac肛p（⊃illts

ouUhat　scricite　was　formed　in　cquilib巾nl　wilh山c
rcldspars．　Sericitization　Indc．x（S．1＝K201K20＋Na20）o『

thc　uppcrmLost　part　o『the　rhyolitc　is　80－90　and巳hus　itfalls

in　thc　hydrothcrmal　alteration　ricid　¢v1acL£an，　1984）．

Elcc巳ron　microprobc　analyscs（Tablc．3）rcveul　that　somc

of・sericite　in巳hc　upPcrmost　part　of　the　rhyolile　ha、’e　a

composition　or　phcn8鰍e．

4．Chlor鯉e

　　　　Zones　of　intcnsc　chloritization　　wiεh　　ncgligiblc

巳hickncss　are　resεric：ed　to　lhe　sphcn」li＆ic　portion　o『lhc

uppcrmost　rhyolitc，巳hc　contact　betsvccn巳hc　lcast・al　tcrcd

non－wcldcd　tuff　and　thc　orc　dcpOsit，　and　the　sharp　conしact

bc亀svccn　thc　Hiraki　welded　tuff　and　the　ore　dcposit．　Thcre

arc　some　continuous　laminations　o『　chlori璽e　wilh

thic㎞css　or　appro：　imately　5　cm　aUhe　hanging　wall

contact，　whilc　it　occurs、、仙phengi藍c　and　chloh巳c－

smcctite・mixed・layer　in　other　Pertions　of　the　orebody．1n

fact，　chlori巳c・smcclltc　mixcd　laycr　is　morc　abundanl　lhan

pure　Fc・chlori吐e．　Ancr　trcatmcnt　wi吐h　HCI　l°or　l　hour　al

100℃，chloritc　pcak　of　octahcdral　sitc（14　A’）apparcnlly

disappcarcd　from　the　diffmc亀ogmms．　in　8cncral，　thc

chlorite鱒zonc’「of　vary・ing　thickncss　and　scattercd

di副ribu‘ion　envelopcs¢he　outer　fhngc　of重hc　orc　dcposi巳

svith　an　irregular　pattem．　Chlorite　in　the　Hiraki　mine　is　ot°

Fc　rich－typc　f（）㎜cd　probabIy　by　al　teration　of　bio亀i重c　i　n’

thc　non－welded　tuff．

5．0愈her　mlnerals

　　　　Thcre　a爬some　acccssory　minc副s，1°ound　to　occur

wi吐h　m司or　altcration　mincrals，　in乳hc　minc．　Thcsc　arc

dickiこc，　illi巳c，　mi巳c－smcc巳i亀c　mixcd－la｝’cr，　clllori亀c・

smcctitc　mixed－1ayer，　halloysi吐c，　Pyritc，　marcasite，

hema吐itc　and　calci巳e．　So　far　as　it　is　known　that　dicki竃c

and　halloysitc　occur　only　in　巳he　fissures　and　rrac田rcs，

whercas　巳hc　occurrenccs　of　milc　and　mixcd・lavcr
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　サ
minerals　have∬o　defini巳e　ldcali巴y　in！hc　ore　dcposiし　AII

thcsc　mincra】s　accompanyεo　kaolinite　in　very　ncgligiblc

amoun巳s．　Somc　pyri巳e　crystals　or　abou巳2－4　mm　urc

sparsely　scattered　throughout　thc　upPcr　part　of　巳hc　orc

deposi巳．　In　somc　orc　spccimcns，　marcasi巳c㏄curs
巴ogc吐hcr　with　pyri巴c．　Undcr　rellccted・light　nlicroscopc，

marcasi巳c　can　bc　casi童y　diffe　ren巳ia艦cd　from　pyri巴c　by　i巳s

palc　crcamy　color　and　s巳mng　anisotrophism．　　Co－

cxis巳cnce　of　marcasite　and　pyhac　slrongly　POintS　out　that

巳hc　dcp《）sit　was　formcd　undcr　acidic　condition．　Small

veins　or　drusy　calcite　can　bc　found　somewhcrc　in　i巳s

lowcr　part．　Minor　amounts　of　hcma巳i巳c　occur　i　n　thc

margin　of　um1¢ercd巳uff　body　obscrved　in巳hc　orc　dcposiし

V．CHEMICAL　CHANGES

　　　　Thc　csscncc　or　metasomatism　is　tha巳　buik

composhional　changcs愉ke　placc　dudng　watcr－rock
interac巳ion　which　is　evidcn巳by　change　in　stable　mincra1
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Fig．6　Schematic　diagram　mustrating　spatial　rclaUon　bctwecn　aheration　mineτal’lzones”
　　　　　　and　respcctivc－　mineral　assemblagcs　in　the　Hiraki　deposiし

Mineral 　　Rhyome
（UPP¢rmosこpart）

Bonanza組nd
lower　pa“

Orcbody
（upper　paれ）

Ffac匙ure
Weldcd　tulT

（boundaり’）

Phcngi。e

Kaolinite

111i巳e

一，　一　　一 一　　一　　一　　一

Montmo貞110n鮭e 一　　幽　　一 一　　一　　一　　一

Mixcd－1ayer ロ　　ー　　一 一　　一　　一　　一

Ca1cite 一　　一　　一

Py貞te 一　　一　　一

Hema巳i巳e 一　　一　　一

CMorite 一　　一　　一　　一

Pyrophymte

Scrici豊e 一　　一　　一　　一

Dickitc
■

一　　一　　一　　一

Qua血

Thic㎞css fcw　ccntimcter 80m 20m af6wcmtolOm afCw　cm

Fig．7　Diagram　shosving　arcal　distribution　and　retative　abundance　of　alteration　minerals　in　the　mine．

　　　　　　　　　　　　Although　multiplc　approaches　havc　bccnasscmblagcs．
proposed　to　link　thc　final　statc　to　the　ini巳id　statc　or巳he

system，　i．e．　to　determine　gains　and　losscs　of　co叫沿nc鵬

the　fundamental　rcla“on　can　bc　cxprcsscd　in　tcrms　or

masscs　by：
　　　　　　　　　　　　　　の

mi・＋㎞i＝mif　　　　　　　　V・1・
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　ロwhcre　m　i　is　the　mass　of　the　i　th　spccics・巳hc　supcrsc叩ls・o

㎝df，爬fcr　to　initial　and　fi　nal　statcs，　and△m　i　is巳hc

change　of　mass．　Al巳hough吐hc　rcla巳ion　V．　l　reflcctS　what

actually　happens　in　a　rock　during　hydro山epmp1　al巳cragon，

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　Smccworkin8　principlc　s田l　nccds　furthcr　assumptions・・

thc　chcmical　analyses　data　ar6　usual童y　availablc　in

gco置ogical　invcstigation　，　the　operative　rclationship　fbr

mass　balance　bccomes：

Σmo【Xio】＋【△mi】＝Σmf【Xifi　　　　　　　　　V・2，

or　bccausc　wc　can　arbitrarily　sct　our　initial　mass（say　to

100gm）：

【Xio】＋［△mi］ノΣmo＝（Σmif／Σmio）iXifi　　　　　V・3，

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　

whcreΣm　and　Xi　reprcsenこtotal　mass　and　concentration

f職c巳ion　or　subscribed　species．

　　　　夏tis　appeared　in　the　relationship（V。3）that　thc
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Table　3 Cllenlical　composi吐ion　of　phengite　from　the　uppcrmost　part　of　rhyolitc．

Sam　le　no． 1 2 3 4

Elemcnt wt％ w吐％ Wユ％ wt％

Sio2

Tio2

A1203

FcO

MnO
MgO
CaO．

Na20

K20

53．71

0．26

31．98

4．93

　0．02

　0．40

　0．31

0．08

8．28

54．43

0．17

31．81

4．67

　0．05

0．40，

　0．28

　0．08

　8．06

52．17

0．02

37．58

2．20

0．02

0．24・

0．60

0．夏1

7．01

53．02

0．22

33．50’

4．27

　0．05’

　0．32

　0．48

　0．10

　7．99

EPMA　anal　sess

Sam　塞e　no． 1 2 3 4

Elcmcnこ Cation Cation Cation Cation

Sio2

Tio2

Al203

FcO

MnO
MgO
CaO
Na20

K20

7．001

0．26

4．913

0．538

0．OO2

0．08

0．043

0．02

L377

7．0965

0．Ol68

4．8883

0．5097

0．0056

0．0797

0．04

0．0223

1．3418

6．7299

0．0026

5．7137

0．2383

0．0024

0．0469

0．0841

0．0278

1．1537

6．89n

O．0224

5．1329

0．4647

0．OO63

0．0632

0．0672

0．0268

1．3249

Mincral　cneral　fbrmula

1．Muscovite

3．111ite

4．Phcngi吐e

K2

K2－x

K2

A14

　　　　　Al4

A14．x（Mg，Fe2＋）x

Si6Al4

Si6＋xA監2－x

Si6＋xA12＿x

from ”An　In吐roduc【ion吐o　Ule　Rock　Foming　Mincτa！s需Dccr，　Howic＆

Zussman，1970．

solving　f（）r△mi　involves　in　determining　orΣnlir，　as

poin吐ed　out　by　some　au巳hors　e．　g．，　Brady（1975）．　This

double－standard　problem　can　bc　eliminated　inhc　mass　of

some　componen口s　assumed　or　provcd　by　indepcndent
meth（Xi　to・be。onstant・and　thus，巳he　changc　in　thc　to惚l

mass　can　be　de巳ermined　from　a　rclationship　such　as：

Xo　c．　c．Σmio＝Xc，　c．fΣmif・or

Σmif／Σmio＝Xoc．　c／Xfc．c．　　　　　　　　　V．4，

whcre　subscrip乳c・c・rcpresentS　constant　compx）nent．

1Hydro重herma亘mass重ranSter

　　　As　a　mattcr　of　fact，　mass　itsclf　is　a　depcndcn吐fac重（，r

on　thc　volumc　and　dcnsity　by　thc　cxprcssion：

vop＝ΣmO，　v　fti「＝Σmf，

thus　Emf／Σmo＝V　frf／Voπo　　　　　　　　　　　V．5．

　　　Thus　al　temativc　resol　ution　can　be　achicvcd　i「

vol　umc　is　conccmOd　or　known　tO　bc　changed　tO　a　cc血j　n

amomし
　　　To　a　practioal　maUcr巳hen，　onc　nced垂o　dccidc　wha巳

is　conscrved　volume　or　componcnちand　hencc　providc巳he

rcfbπence　fbr　mass㎞sf6r．　Early　approachcs　emphasized
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o総co籍s織滋vd越鵬cs（e．9．，　L韮ndgrcn，韮925）er　f量xed

numbcrs　of　anions（e．　g．，　Barth，1948）．　Thcsc　approachcs

should　be　jus！ified　on　lhe　basis　of　ficld　evidcnc¢s，　but

offer　poor　approx蓑蹴a霊萎0縫s　w髭c織ftct　transfcr　rcac鑑韮◎織s　afe

insignificanし　Altematively　one　can　assumeユha巳a
c・mpolte”t　is・c◎轟se鐸ed◎r翻vol蹴¢vari¢s　l籍ak総◎w籍

way（Grcssens，1967；Brimhall　and　Dietrich，1987）．　A

C。総se鐸ed　cO叫mn¢糠t　c鋤be　c難ose織0鍵9¢dO9莚ca聖or

expcrimen副cvidcnce　for　minimum　mob謡ity　underこhc
conditions　of　inlercst．　Grant（1986）dcscribed　a　simplc

approach　to　thig　whcre　a！lered．　compt）S鍵韮◎籍S蹴P！◎鍵ed

against　rresh　compositions，　then　components　that　are
CORserved　fa翻　o擁　a　蓋蓋！圭e　（韮soco轟）　pass韮毅9　thr◎饗8h　象he

origin．　Fbr　this　purposc　Al2q3　is　normally　choscn　as

韮蹴mob鰻c　a　pr量or塁筆a黙ho纏gh　鮭　clear濃y　move　ln　so！繋c

aureolcs（e．g．，　Barton，1987；αerc，葦990）and　moderate

solubility　is　indicatcd　by　experimcnt（e．　g．，　Pascal　and

A轟dcrs◎鍵，韮989）．

　　　　From　thc　abovc　discussions　i口s　clcarcd　tha巳one

撚讐s象bc　sgre　or　assu醜ed　o轟e　of象hc象w◎轟ec¢ss韮縫es，　i．¢．，

volume－consLant　or　no　nct　change　in　mass　of　one
c◎揃P◎総e風　叢f　vciBme　is　co録s鋤象，ΣmiffΣmiO＝rfγro，蓋f

・・いh酬・Vf／V・i・・m幡・…nh・・tmi・d・h・8　m…

象織鍵s」陀r　（c∫．　B繍醗熱a鍵　a鍵d　D韮e鑑rich，　1987）．　　丁短韮s

measur¢ment　of　st臓in（c．　g．，　rmm　changes　in　bcdding

thickness）can　yield　a　normalizing　factor．　If　U）th　factors，

v◎1縫me・c◎謎served鋤d　c◎即o轟c撤・co謎scn・¢d，　ca織be

estimatcd　or　proved，　then　mass　transfer　in　hydrothermal

pr㏄css　w灘　lead　重o　¢h鎗gcs　l轟

bctwecn　initial　and　final　rocks，

　　　　1縫ge鵬織1，搬e繊S◎撫｛is撚

changcs　of　volume．　　At　thc

por◎§熱y　◎r　deRsity

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　occurs　　w鍵h◎秘こ　a轟y

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　Hiraki　mine，　ncld

observa樋ons　sぬow澱o　ev韮dence　or　volumc　changes警such

as　su面e轟dlsappea㎜㏄or　sh嫉nkage　of　Mdlngs，

ca置cula師ons　lmtlat¢d　　by

（198D，　韮a霊er　dcve韮◎pcd　by

（貰987）and　MacLcan（1990）．

assumμion　that　in　a
『ocks，　　bes象嘩薮監　　ll織¢S

incompa！ible　elemcnεs

Pズc¢継fS◎r　c◎搬P◎si藪◎縫．

d面ng　altera巳ion，

concen鑑ra象io簸　fac乳ors　°

　　　　　o　　　　●

dlsco漁瞭y　of　exposure　at　fa瞭　pl絃轟c，　c｛c。
Consequently，　as　poinied　out　abOve，　mass　changes　or

chcmical　qomponcnts　wcrc　compcnsated　by　specific
8rav総y　changes　belwee織　◎纏8蓋織a韮no縫一we｛ded　tuff　a縫d

ahered　counterparts（ore）by山e　r61ationship：mo＝VoP．

　　　　T擬ee脆cts　of　hydrothermal　alterati◎紐o論caCh
cllcmica且elements　can　be　best　undersしo（xi　bv　dig．　clog．　urc
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　ヴof惣i撚董◎鍵i総象heiぎcO鍵ぐ¢癬蘭0韮肇§e漁er、、・鮭h　d蓋S雛震ce

rrom　thc　ccntcr　of　thc　a賦emtion（fracturc　zonc）to　thc

orlgl縫al（hOS象）mck◎r韮縫dMd縫al搬韮縫C織I　ZO織e．　wh¢縫塾hc

location　of　cen匙er　is　not　evident。　These　vadations　duc　to

dilutions　or　additions　nccd　to　be　cQrrcctcd　l’or　most

l搬醗ob鰻e　elemenl　m◎nit◎鶴

Me書hod｛）f　calc総1αlion

　　　　丁無cm¢｛h◎d慧sed　herc　to　C、・alua｛C　prec“rsor

composilionsεoge巳her　with　gains　and　losses　or　mass
d縫rl縫g　h》劉【ro縫he簡蓬蝿　a韮｛erat韮◎織　ls　a搬od韮f韮ed　s’ersiOR　《》r

　　　　　　　　　　°’°　　　　　　　Finlow－Ba巳es　　　　　　　　　　　　　　　　and　S【umpll

　　　　　MacLca織a縫d　I〈faRidio｛ls

　　　　　　　　　n　　　is　based　on　thc

scries　or　hydro巳hcrmally　ahcred
｛O　　b垂総ary　　p塞0象S　Of　鐸蓋ag鐸塞a韮韮C

　pass　巳hrough　監he　origin　and
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　】【f　｛盤es¢　cle麟¢RξS　a∫C　i醜n｝“bilC

　　　　　　　　　　　　　　　　reduction　　or　　addi巳ion　　or　　£hcir

　　　　　　　　　　　　　　　　　韮s　do象er鍵憾ncd　by　韮ncrease　（as　by

prcc董p総a緩on）or　decrcase（as　by（髭ssoluこ董on）in　mass　（》f

o巳hcr　ma吐erials　in山¢systcm．　And，　this　phenomcnon　can

b¢fcpreseRtcd　by　thcir　P！◎象s　d◎so象o◎r　farthcr　away　l㌃o搬

the　origin　a1◎ng　bes粟イidine　fbr　elemenこpairconcemed　as

show録1総thc　F韮9．8．　Th穀s，1纐臨ob謎c　ek繊¢縫こs　l鋒b◎韮h

pro巳o董ith　and　altered　rock　plot　on　a　common　re8rcssi・n

聴ne；i．　e。，01Cy　rCtain　COnS㎞こinterelCmCnt　mtiOS．

ILぐ
飯
～
I
0
）
－
－
国
l
I
g
o
～
＝
≧
一

mell（Mass　loss）

IMMOBILEINCOMPATIBLE

Fig．8 Graphical　presentation　of　the　nature　of　fractionation　and　alteration　lines

defined　by　immob難e・incompatib1e　and　immobile－compatible　elements．

（Mod澁ed　af象er　MacLea薮，1990）
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Correlation coefficicn的，

　　　　　　　　　　　　

　　　　　　　　　　Σ（Xi一天）（yi－y）

R　　　i＝1　　　　　　，f。r　rcg，css1。、

1“　　　　1“　　　　　　　Σ．（’si一天）2　　Σ（yi－y）2

　　　　　　　i＝1　　　　　　　i＝1

1ines　that　pass巳hmugh　precursor°s　compOsition　and巳hc

origin　can　be　uscd　to　test　the　most　immobi置c　clcment　pair；

吐hc　higher　thc　value，巳hc　more　immobilc　the　elcments．

The　cmr　ass㏄iatcd　wi巳h　accuracy　o臼hc　mc乳hod　applicd

ror　chemical　analyscs　in　addition巳o　somc　hc巳crogcnc鮭ics

in　protolith’s　composi巳ion，　which　arc　common　in　most

pyroclastics，　can　rcduce　the　valucs　or　lhc　cocfficiα1t．

Bascd　on　thc　cvidcnces　of　i的structural　continuity　and

gradational　contact　with　吐he　orcbody，　thc　unal　tcred　and

leas巳一altered　rhyolitic　non・wclded山rf　is　OSsumcd　as　a

precursor　in　the　Hiraki　minc．

　　　　To　ascertajn　a　single　homogcncous　prccursor
sys巳cm，　widcly　acceμcd　incompatible　immobile　elcment
pair，　Nb－Zr，　is　apPlicd　to　dctcrminc　an　a取cmtion　trcnd　fbr，，

巴hc　Hiraki　deposi吐．　nshows　sin81e　bcsレfiUine　fbr吐hc

wholc　ore　deposi色wi巳h　R＝0．911（not　shown　in　hcrc）and

ユhaUbr　kaolinitc　concentratcd　part（bonanza）、、唖山R＝

0．958（Fig．9）．　From巳his　result　it　can　bc　concludcd　that

thc　Hiraki　deposil　was　a1吐crcd　from　a　single　prccursor，　i．

e．thc　non・weldcd巳urr，

　　　　Mass　change　calculations　for　the　major　compOncnts

of　the　non・weldcd　tuff　to　thcse　or　the　ore　deposit　are　done

by　usc　of　concentration　（mass）relation　or　a　p爬。

dctermined　immobile　compOnent　betwcen　prololi巳h　and
its　aStercd　counterparts．　Thus，　the　gains　and　losscs　of

every　mobile　compOnents　during　a1　tc　ration　can　be
calcu艮atcd　by　the　fbllowing　relation（on　the　basis　or　IOO　g

of　precursor）：

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　Conc．　LM（P）

Gノ】LL・＝Conc．cwこ％（p）｛Conc．cw匙％（a．r．）X・一一一一一・一…一。一】V騨6

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　Conc．1．M（a．r．）

where，

GILc＝Gain　or　loss　of　subscribcd　componcn巳，　c，　in　mass

（gram）；Conc．　c　w巳％　（p）＝　Concentration　i　n　wt％　or

subscribcd　compOnent，　c，　in　precursor；Conc．　c　wこ％（a．r．）

＝Conccn巳ra！ion　in　wt％of　subscribcd　componcn巴，　c，　in

thc　altered　rock；Conc．　LM（a．r．）＝Conccntra乳ion　of

immobile　element　moniior　in　al　te　red　rock；and　Conc．

1．M（P）＝Concen巳ration　of　immobilc　element　moni巳or　in

precursor，

　　　　Notc山aUhe　unit　of　Conc・LM（a・r・）and　Conc・’

1．M（P）mus巳be　the　same，　a1乳hough　it　will　not　apPcar　in

nomalized　factor．　By　using　the　100　g　basis　of
spccimens，　concen巴rations　in　wt％　can　bc　convcrtcd
directly　to　gram　equivalcnts．　Therc　fo　rc，　gain　or　loss　of

each　compOnent　has　an　unit　of　gram．

　　　　Several　previous　s＆udies（e．9．，　Pcarce　and　Cann，

1971，1973；Winchester　and　Floyd，1976，1977；
Humphris　and　Thompson，1978a，　b；Valsami　et　al．，1994）

have　indicated　that　ce血in　chcmical　clements　can　safely

be　regarded　as　immobile　in　sca　floor　hydrαhcmlal

a取cration　envimnmen¢s，　and　thus　can　be　uscd　as

gcochcmical　indicators　in　mass　balance　calculations．　Al，

Ti，　Nb　and　Zr　have　been　shown　fbr巳hcir　ex監rcme

immobility　also　in　thc　hydrothermal　alteralion　of　hosヒ

volcanic　rocks　in巳he　Canadian　massivc　sultlde　dcposils．

1n　thc　prcscnt　s吐udy，こhesc　ercmcnts　wcre　tcsted　for吐hcir

immobility　by　the　me巳hod　describcd　abo、’c，　rcs山ing　in

Zr－Nb　pair　wi巳h　hi8hest　R　value　of　O．956　and　o乳hcr

elcmcnt　pai偲wi乳h　poor　rela吐ion（R＜0．7）（Fig．9）．　Zr

also　shows　good　coπcla巳ion　svith　othcr　components　as　Zr・

Ti　pair（R＝0．688）and　Zr・Al　pair（R＝　0．47　D．

Thcre1’orc，　Zr　was　clloscn　as　an　imnlobilc　clcmcnl

monitor　bccausc　of　its　most　immobiliLv　among　c⊃吐hcr

elcmcntS・and・itS・conccn巳ra匙ion　of　208　PPm．　in巳hc　nliddlc

membcr　of　non・wclded　tuff　is　uscd　as　normaliZing　factor

fOr　maSS　ChangC　CalCUIatiOnS．

　　　　Caution　should　bc　takcn　in　applica吐ion　oゴabo、’c

mcthOd　in　conccming、、・i肛h　rollowing　Poin吐s．　（D

Prccursor　shou量d　bc　defincd　accura藍cly　wi璽h　ficld

evidcnccs．　Takingεhc　ncarby　mck　or　Ieas【・al！crcd　rock，

presumcd　to　have　same　compOsition　witll　prccursor，

would　lcad巳o　unrclatcd　results．（2）Usc　o「thc　elcmcnt

pair　of　similar　chcmical　affinity，　such　as　K－Rb　and　Zr・Hr，

as　moni巳or　should　be　avoided．　Such　a　pair　always　sho、、・

in　high　correlation　coefficicnt　becausc　of　their　cons蜘t

relativc　solubili巳y　in　common　solven藍，　no巳bccausc　of

immobility．　However，　in　somc　case　this　phcnomenon　can

　bc　sor吐cd　out　by　o＆hcr　roasoning（wi1葺bc　discusscd　later）．

（3）This　mcしhod　implicitly　is　applicablc　only「br　singlc

aheration　or　final　ahem巳ion　stage．　For　muhiplc　cpisodcs

of　a脈cration　it　is　needed　to　modify　as　changcs　in

precursorls　composition，　accordingly．

　　　　Reconst田cted　concentration（sccond　lem　in　thc
right　hand　sidc　of　the　Eq．（V・6））and　gains　and　losscs　in

．mass　or　major　oxides　o巳her山an　Zr　o「thc　ahcrcd
specimens　f「om　bOnanza　are　lisled　in　Table．4．　Gai　ns　or

losscs　of　individual　compOncnts　arc　calcula監cd　by

subtracting　the　recons巳ructed　val　ues　rmm巳hc　precursor

compOsition．　Thc－vc　or＋vc　appcarcd　i　n　thc　G／Lc

calcula巳ed　by　Eq．（V・6）indica巳cs　the　gain　or　loss　in　nlass

of　that　compOncnt，　respcctively．　With　an　assumption　of

volumc。conserved，　mass　changes　are　calculatcd　for　l　litcr

of　origina1　mck　and　arc　shown　in　Tablc．5．

　　　　　　　　　　　　　　　　　のロ
　　　　Smce¢hc　Zr1Nbπ竃吐ios　we爬always　f（）und　to　bc

almost・similar・bctsvcen巳he　two，　regardless　or　degrce　or

ahcra乳ion，　thesc　elements　wc「c　uscd　as　monitors　in

countcrchcck　for　mass　nuxcs　in　巳hc　highly　出crcd
samplcs・Thc　avcmgc　of巳hc　mtios　Nbprotoli山！N　bal　te　red

was　takcn　吐o　rcp爬scnt　thc　dilution　factor　（valucs　＞　1

indicatc　mass　dilu巴ion）．　　0巳11cr　clcmcnts　wcrc　巳hcn

nomalizcd　wi山巳his　factor　to　carculatc　thcir　abundancc

wi巳hin　thc　ahercd　r㏄ks，山us　providing　an　estima巴c　of

thcir　dilution・corrcclcd　concentrations．　Dilu乳ion　factors

for　spccimcns　or　bonanza　arc　shown　i　n　Tablc．4to

comparc　thc　data　bctwecn　qua！im出゜e　gains　and　Iosses　and

quan巳i巳a巳ivc　mass　balance　calculations　bascd　on　Zr－

conscrved　frame．　Thc　rcs山s　show　strong　agrcemcnt
be巳wcen　two　mc¢hods．．

2．Calculated　results

　　　　Bascd　on　the　assumption　of　constant　mass　o「Zr　and

cons剛　volume，　mass　changcs　or　o巳her岡゜or
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Fig，9　Binary　plots　of　elcment－pairs　showing　interelement　correlation　among　elements

　　　　　and　componcnts．　Highcr　l曹R”　value　indicatcs　highcr　immobility　of　element－pair

concemcd．

co叫ronentS　associatcd　svith　hydrothermal　altcr副ion副the

Hiraki　mine　resu甑ed　in　the　followings：（1）dissolu乳ion　of

Na20，　K20，　Fc2q3，　CaO鋤d　MnO　in噸kaolini吐c　zonc；

（2》sligh巳・nrichmcn巳・f　F｛2（i9（up吐・1w巳％）in　the

chlori巳e騨zonc，1；and（3）enrichment　o「K20（L5巳（，6・5

w巴％）and　Fc2（勾（1．O　to　6．O　w巳％）in　thc　scricite曾1zone脚・

Mass　change　in　SiO2㏄cuπcd璽㏄ally　in巳11c　widc　rangc

from　86％gain　to　58％loss　of　original　conccnしration，　bu乳

mcan　gain　und　loss　urc　25％and　l　5％．　n　can　bc　the　e「fcct

of　lotal　dissolu巳ion　of　silica　in　吐hc　initia董　stage　of
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　し
uEtcra吐ion　and　巳hcse　so置ution　pitS　wcrc　la巳cr　1’illed　by

amygdaloidal　and　interstitial　qua血　deposi監cd　S’rom

hydro巳hemlai　solu巳ion．　Thc　abo、’c　interprctation　is　in

agreement　with　巳he　occurrenccs　or　quar【z　pllcn㏄rysB

with　dissolvcd　bOundary　and　void－rilling　n、icr㏄rysta董line

qua血under　micmscope．　Likesvise，　irregular1y㏄cuning
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quartz－rich　　bodics，　董ocu童亘y　　prccipi吐a巳cd　　重’rom　　si塵ica

supcrsaturated　fluids　at　any　」hvomblc　siles，　can　causc

toca量variation　ot’　silica　gains　and　losscs　to　a　grcat　e，Ntcnし

Although　silica　cllangcs　widcly　in　重11uss，　SiO2／Al2q3

ratio　does　not　change　much　bct“’cen　thc　precursor　and亀hc

ore　zone．　Since　only　SiO2　and　Al203　arc　containcd；Lg

major　compOncntS　in　thc　s》°stem，　and　assuming　Al2q3　as

immobile，　mass　changcs　in　SiO2　wou！d　ha、°c　a　m勾Qr

c脆c巳on　thc　modal　abundancc　or　quartz　and　kuoSinitc．

Within　thc　bOnanza，　SiO2　conccntration　of　orc　specimcns

has　a　nc8a巳ivc　corrcZation巳o　Al2q3　contcnt，　without　any

sys巳em飢ic　rcl副ion　wi＆h　o巳hcr　major　componenls．　So，

gains　and　losscs　plo鱈　betwccn　SiO2　and　oこhcr　mujor

oxidcs　display　scattcred　poin巳s　i11巳置1c　8rap11，　sug8esting

巳ha巳巳he　mass　changcs　of　SiO2　was　indepc且1dcn巳or　thc

othcrs，　cxcept　Al2（勾．　lnterrclation　in　mass　guins　und

losscs　of　componcn亀s　within巳hc　orc　dcpOsit　is　prcscnt

diugramatically　in同g．10．

　　　　Graphical　presentations　of　gains　and量osscs　ol’o竃hcr

呵（，r　clcmen巳s　rcvcal　no　systcmatic　rcla巳ion　bc巳wccn

Fb2C　3　and　alka既cs．　Conscqucntly，　it　can　bc　dcduccd　tha巳

thesc　compOncntS量eft　thc　systcm　svith　diffcrcnt　ratio　or

乳hcy　didn℃do巳08c【hcr．　Bu巴oPPosilc　is巳n」c　for　alkalis．

S廿ong　in巳crdcpcndcncy　bc吐wecn　Na20　alld　CaO
displaycd　in　Fig．11，　leads　to血c　c。nclusion　that　thcsc，

componcn巳s　simul蜘cously　wcnt　into　and　ou巳of　thc

sys巳cm　during　the　ahcra吐ion．　K20　shく｝w　no　rclation亀o

NaっO　and　CaO．
　　－

　　　　K20　and　Rb　element　pair（Fig．12）sho、、’s　high

corrcla乳ion　c㏄fricient（R＝0．973）as　Nb。Zr　puir．　Mujor

differcncc　bctwcen　two　cl¢menトpairs　is　that　thc　Nb　and

Zr　llavc　posi巴ive　concentra【ion、’alucs（4　and　72　ppm）in

亀hc　lcas【・conccntrutcd　spccimcn，　i．　c．　thcy　cxplicitt）’

rcmained　in　thc　Systcm　aftcr　altcration．　Tllcrcrorc，　lllcir

higll　coπcla巳ion　coefficicnt　is　an　cvidcncc　of吐ilcir

immobili【y．　Meanwhile　K20　and　Rb　show　O．00w亀9乞・ln

many　spccimcns　and巳his　rac巳characterizes　k）tal　rcnlc⊃、°al

or　mobility　or由csc　elcmentS　during　altcration　prく）ccss．

Tllus，　K20・Rb　rcla巳ion　can　bc　interPrcled　as　bOth　wcrc

containcd　in　a　cc血in　mincra1（possibly　K・1ddspar）and

wcn巳　ln巳o　and　ou巳of　lhc　svslem　wi！h　cons！an巳
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　り
intcrclcmcnt　ratio　duc　巳o　prccipi　ta　ti　on　or　dissolu艦ion　oガ

that　mincral．

　　　Among　possiblc　candida巳es　fbr　immobilc　elements，

TiO2　and　Al2q3　do　no巳　show　high　corrcla吐k）n
c㏄rricicnts　as　cxpcc巳cd．　TiO2　rc、℃als　R、’ulues　of　O．667，

0・688・and　O・506　in　corrclation　wi亀h　Nb．　Zr，　and　Al203，

rcspcc巳ivcly・　　A12q3，　in　pa∫ticular，　shows　lowcst

corrcla吐ion　cQcfficicnt　or　O．506，　0．401，　und　O．471　in

corrclation　wiこh　TiO2，　Nb，　and　Zr，　rcspcc重i、’dy．　This

rcs山is　qui巳e　c。n巳rary　b艦hcorctical副cmpirM
considcration・of・mctas。m副ic　proc’css　in　svhich　Al2（b　is

＄
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l l
l

≡
≡
h
』
o

　　1

畠l　　　　o

2
●
一
・
曾I
l

Hiraki　welded　tuff

h
＆1
量 の Sericite　zone Fe，　K　傘

ー
　
　
O
1 Chlorite　zone Fe阜

l
l

Kaolinite　zone　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　●

■

Non－welded　tuff

o
lA1 一→＞　　Si λ Si，　A1，　Mg，　Fe，　Ca

口 1
自 ［ Mg，　Fe，　Ca，　Na，　K

Na，　K

巴
ε
畠
出 1

L．∫辿・空te　z・ne

　　　　　Sericite　zone

ドー嗣一一一一一霊T－一一一一
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　一　　　一　　　一　　　一　　　一　　　一　　　一　　　一　　　一　　　一　　　一　　　一　　　一　　　一　　　コ　　　ー　　　一　　　一　　　一

　　　　　　　　　　　　　　　　　　Fe，　K李1－一一一一一一一一一一一一一一一一顧鱒一一一＿＿＿＿＿＿＿

一　　●國■■■●　一　　■■■■■●　●■■■一■■融　●■一

l
l
l

Rhyolite

Fig．10　Graphical　presentation　of　the　nature　of　gains　and　losses　in　mass　of　chemica1

components　between　protolith　and　alteration　”zones”　in　the　Hiraki　mine．
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Fig．111nterrelations　of　gains　and　losses　amopg　alkalis　and　alkali　earth　elements．

　　　　　　　Almost　all　plots　in　CaO　一　Na20　fall　in　lower　left　quadrant（－ve　vs．－ve，　i．　e．

　　　　　　　both　added　in　constant　ra吐io）and　upPer　right　quadrant（＋ve　vs．＋ve，　i．　e．　both

　　　　　　　depleted　in　constant　ratio）．　，

assumcd　as　truly　immobilc　componcnし　in　thc
hydrothcrmal　alteration　becausc　of　its　vcry　low　solubility

（Grcsscns，1967；Korzhinskii，1970；Grant，1986）．　夏n

mOS監geOChemiCal　SySlemS　inVOIVing　aqUeOUS　SOIU髄OnS
the　activity　of　atuminum　spccies　in巳he　aqucous　phasc　arc

so　low　that　even　largc　changes　in　their　ac巳ivi巳ics　do　no【

apprcciably　ufl’ect　thc　mass　transfer　among　the　so髄ds　in

thc　systcm．　For巳his　rcason　such　a　proccss　can　be　vicwcd

as　onc董n　svhich　aluminum　is　cssentiatly　conservcd　among

the　solid　phascs．

　　　　Hydrolysis　constantS　of　aluminum　spccics　arc　at

lcas巳6．0旬10．O　log　unit　losvcr　than　olher　major　disso星vcd
　　　　　　コ　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　

spcclcs　at　a　glven　prcssure，藍cmpcra巳urc，　and　pH
condi巳ions（Bowcr　ct　al．，1984；Bourcicr　c巳aL，1993，　and

rc　fe　rences　thcrcin）・　　Hcncc，　Al2q3　is　apParently

immく）bilc　in　al　tc　rdtion　pr㏄css　or　aluminosilica吐c

mincmls．　Expcrimcn吐al　results　or　Hemlcy　et　aL，1980，

rcvcal　isobaric　stability　rcla巳ion　among　minerals　in山c

sys【cm　Ai2q3－SiO2－H20　as　a　l’unction　or巴cmpcra巴urc

and吐hc　conccn巳ration　ol’dissolvcd　silicu．　Mincral

s【）豊ubility　calcula敦ions　show　that　at　quurt乙　saturatlon・

aluminum　is　esscn蛭ally　inert　comp〈）nent　comparcdこo　thc

ulkali　eanhs（Mg2＋，　Ca　2＋，　etc．）and　alkali　mctals（Na＋．

Kちctc．）and　iUhc爬f・rc　can　bc　c・nsidcrcd吐・bc

conscrvcd　among　solid　in　mctasoma巳ic　cnvironmcn巳s，

particularly　undcr　acid　condition・

　　　　1n　conccm　　with　m曲soma匙ic　mcchanism
（kaolinization）in　which　clay　mincrals　arc　romlcd　as

prccipi鳳cs　aftcr　dissolution　or回dspars，　aiuminum
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Fig．　12　Coπc1a藪on　bcこwccn　K20　a“d　Rb．　Many　samplcs蝋h　O．00　wこ％a！｝d

　　　　　　　undctcc巳cd　valucs　do　not　apPcar　in　the　figure．　High　corrc艮a吐ion　cocfficicn吐

　　　　　　　is　becaus¢ofこheir　chc重nical　affinity，　no色bccause・of・imm。bi董i吐y　as

　　　　　　　i繭¢a象ed　i轟Fig．9。

N

c。nstan＆asSumμion幡much　mo爬advantagc巳11an。巴hcr

C・縫ccpts．韮謎fuct　ka・掘za象1・縫IS　H＋m舩。ma縫Sm

（Mcycr　and　Hcmlcy，1967）which　is　chamc巳cdzcd　by
cxchangc　of　hydmgcn　ion　fbr　othcr　cation，　typica董董y　Naナ，の

K←，副Ca＋2，。f鰯sp鰯．　H20，　CO2，　a縫d　S　・・e

c。mm。nly　addcd　whe騰as　aluminum　s岬cs　arc
co縫sc鐸ed，　i轟　　縫擁s　　pぎ◎ccss　（Hclgcs◎織，　　薫979，　a縫感

rcferc繊ccs亀hcrcin；Hcmley，　c【記．，1980，乙md爬fc爬nccs

thcrcin）．

　　　　Thus，巳hc　prcse瓢finding　of吐hc　low　corrcla【ion

c㏄蒲cicnUbr　Al2q3　mi8ht　be　duc　to　somc　rcas◎ns　ethcr

　lhan　ks凱Qbi里観y　iR　a隻塾cra縫o認proccss．　1縫th亘s　co織ncc蝋on，

thc　tow　R　val　ue　for　A童203　mi8ht　bc　causcd　by；（1）

ifth◎鵜◎gc総CQ縫s¢om圃縫。轟1轟pyr。clastics　wl軸
nalura顛y　is　not　as　homogcncous　as　magma　dcrivcd
　v◎猛ca総lc∫㏄ks，　aRd　（2）　縫｝c　accuracy　of　ca縫b鑓滋o総　糠轟¢

uscd　in　chcmical　analyscs　which　iniしially　insω1ed叩巳0

20　賊％　A量2q3。　　Bo韮h　facl◎rs　sce瀟　韮o　縦1’fect　i総

combination．　If巳hc　f（）rmcr　POint　is　a　principal　causc，山c

無蹴1聖。r¢o岬。si縫◎照1￥a繭◎籍◎f象h¢轟o“－wclded拠f「

rcgarding　Al2q3　can　b¢　es吐imatcd　by　山o　mc吐hod
dCSCf蓋bcd善織縫玉c　f（）1韮◎、v三織gs．　Velcanic　r臓c纏o籍atio総ll“o

　can　bc　drawn亘br【he　rlon二weldcd　turf　on艦hc　binary　plo巳of

・ 18縫cous　compa竃lblc（Al2（ね）。i翁compa竃ible（Zガ》clcmc搬

pair．　lf　lhat　compa乳lble　c・mPQnc織乳can　bc　assumcd　as

immobile　du囎al巳¢ra巳i。n，山・al巴em巳ion吐rend、vhich
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　り　　　ごad韮ates　ffom　lhc　crigin、vil！　paSS　precursor　comPOS総垂0無

on　監hc　fractionation　Iino．　　Dctailed　cxplana乳ion　ror

f瓢c縫o総a縫◎総ll織e錨d　al撤a縫OR　iiRe　is　gis・CR　in　MacLcaR

（1990）．

　　　　　As　shOWR　iH　F孟9．13，、’dc隷総1¢f獄c象i◎縫撮lo論ll総c　w該s

drawn　bas¢d　on　pr¢cursor　comp（⊃si亀iくm．　1f　lllc　non－

　wddcd拠ff　has　varia｛ioR　i織鯉§A嚢2q3　co総¢c瓢獄象沁総，縫｝cir

compQsi巴ion　wm　be　somcwhcre　on巳he　1’ractionu匙ion　lin。．

Two　al｛eratio総縫縫cs　w¢r¢dr臓w総給cos’cr　u鰻杯》ssibl¢

CompOsi巳i。ns．　Va酬on　limitρ旧he　f劇iona監i。n　linc

　can　bc　fixc《韮at　thc　p◎韮鰭総ノ版a矯d　B　ss’hich　svcre　n、arkcd　by

crossing　of　al巳em匙ion　linc　and　f胤C巳iona巳i。n　linc・

Numcrical　valucs　of　p。intS・A・and・B・Nvcrc’rc“d　l°r。nl　lhcir

prqje｛二縫◎総o総y。aXis　a“d，こhosc韮越ぎ籍◎隻織　韮024．O　a縫d　監5．0

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　．7thutrcspcc巳iv¢ly．　Thus，　i巳can　bc。・ncludcd　from　Fig

Al2q3　wt％of縫監c蕊o総一、㌢c！d¢d蕊擁9韮篭い゜a弓壁疲o瀟墓5・0鑑0

24．0，

　　　　Dccrcasc　in　R　valuc　fbr　Nb・Zr　c1¢mcn巳pair（1’ronl

O．958韮総bQ縫a総za象◎0．9纂夏霊br　w蝕o襲c　dcp◎s韮亀》SUPP◎rts山e

cxislcncc　of　comp。siti。nal　va繭on・vi監hin区hc　nQn－

wcldcd象“鳳　Th韮S楓隷IS。　P。幡◎ut　thut縫峯C
conccn巳rati。n　or　Zr　in　prcc鵬or　mighh瞭aO’ωs。mc
CX象¢轟象．　Tha象is　W葦｝y　SO瀟c　or¢samplcs　p猛O匙、°cry　fε竃r　from

prccurs・r　va艦uc（dcfined　hcrc飢2（mS　PPm・）・n吐11c

曙CS§1。蜘C副lcadiR9・｛e・9Rr㈱轟繍blC¢。・clugieR　9ガ

50％10ss　in　lαal　mass．　lfεhc　Z「conccntratt（m聴1
Pfccgf§oぎco慧竃d　bc縫P象0300　PPR｝・，撫¢翁象◎織童辮篇ss　l£》ss

would　decreusc巳い25％and　such　cha竃1ge　w。u1d　bc　an

c翼圃ab！c蹴。蹴i無轟a象糠織韮a嚢tc織韮嚢o轟processcs・
Morcovcr，　loca脈zcd　hu8c　anomalics　in　SiO2　c◎n竃cnt　in

識鵬齢島翻無よ9謙。ξ糖蹴l
thc　resultant　IOSS　inこ。繊l　mass，8¢nc織I　P葦櫛。m¢“◎轟。ボ

組1乳eration　pr㏄css，　in山c　Hiraki　deposiし　Hcncc・prescn【

calcula樋on　frumc　of　Zr　as　immobiic　moniこor董s、’alld　f（》r

n；aSS　gain副IOSS・estimati。n　in山c　Hi雨蜘C・

W．STABL冠嚢S◎T◎PE　SYSTEMAT蓋CS

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　ロ　　　　　　　　　　　　　　　　の

　　　　Inasmuch　as　HりO　is巳hc　dominunt　constl巳uent　m
　　　　　　　　　　　　　　　　コ
価d船¢ki麟¢ra¢こio擁，喬k無。Wlcdge◎r　its。謡gl蕊IS

血ndamcntal　to　any　thc・ry。r　hydr・thcmial　a賦cra吐i・n

P・㏄・ss．　AこP・c・c紬・apPll・・鑑1…fD／H・・d蓋8α！60

unuEyscs　us　indicat。rs。f巳hc・rigin　and　hist。り゜・f卜120　in

thc　hydrαhcmal価ds　has　bccn　prac乳iscd　fbr　various

gC。象hc㈱田clds　a縫d　sea　no。r　altcrati。n　ar。U縫d　thC

world．　P爬scnt　papcr　will　dcscribc　and　discuss　thc　na亀urc

a縫d　ro晃c　◎f　f蓋毬蓋d撃co轟c¢三vab呈y　H20，韮織　oぎc　fom｝atie縫

proccss　at　thc　Hiraki　clay　dcpOsit・
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Fig・13　Graphical　method　used　to　calculate　the　variation　of　A1203　content　in　precursor・

　　　　　　　Fractionation　linc　is　defined　by　igneous　compatible－incompatible　element－pair．

　　　　　　　Alteration　lines　werc　drawn　to　cover　the　maxima　of　lowest　and　highest　deple【ed

　　　　　　　altcred　specimens．

1・Samp竃es　and　ana豊ytica竃methods

　　　　Oxygcn　and　hydrogcn　isotopic　ratios　svcrc　mcusurcd

on　whole。rock　（not　including　veins），　kaolir雌乳e－quartz

samplcs　and　quartz．δ180　measurementS　wcl℃done　for

three　difi’erent　types　of　quar！z；（1）primary　veincd　quartz

in山e　Hiraki　wcldcd巴urf（Qv），（2）quartz　from　thc
ex重remcly　quartz－rich　body　fbmled　in　the・　orebody，　and

（3）　quart乙　extractcd　from　艦hc　kaolini巳c－quartz　samPlcs

（orcs）．　Alnhese　quartZ　are　of　h》・drothemmal　origin　bascd

on　their　field　occurrenccs　and　microscopic　charactcristics

（Ko　Ko　Myint　and　Wa豊anabe，1995）．　Whole－rock
powdcrs　were’prepared　by　selccting　a　representative

POnion。nhc　hand　spccimcn・Quartz　separatcs「rom　orc

samplcs（㎞01ini巳e＋quartz）were　hand・picked　under！he

microscopc　rrom　a　coarsc　frac吐ion（＞45　mcsh）to　a　fairly

high　pu　ri　ty　and　then　altriatcd　in　water　cylindcr　ot’　30　cm

height　1’or　2－3　hr．．　Af【cr　thc　prccipitatcs　wcre　washcd　by

di1山c　HC1，　ul巳rasonic　svashing　was　applied　for　30　minu巳es

and　thrce　times　for　cach　spccimcn　to　rcmove　any　rcsidual

kaolinite　and　other　fine－gmincd　fmctions．　Qua血gmins

af巳er　ultrasonic　washing　svcre　dricd　at　roc）m　tcmpcraturc

and　then　chcckcd　thcir　puri　ty　undcr　binocu置ar　microscopc，

and　X－ray　diffractometer　for　fine－graincd　rrac電ions．　Latcr

thcir　iso巳oP「c　valucs　wcrc　uscd　巳o　calcula監c　吐hosc　fbr

associa！ed　kaolini重c　by　comparing　wllolc・rock’s　valucs

wi巳h巳he　aid　or　mass　baiance　calcula巳ion．

　　　　Firstly　samplcs　wcrc　prc・hca巳cd　a巳200℃1br　12ハr．

and　placcd　into　nickcl　rcaction　tu　bcs．　Af巳cr　intrOducing

the　nitrogcn　gas　into　thc　rcaction　tubes，巳hosc　wcrc　hca巳cd

at　250℃for　2．5　hr　and巳hcn　vacuumcd　all　asscmbly　Ihlc．

Oxygcn　was　cxtractcd　rrom　samplcs　by　reaction　wi吐h

BrF5（550°C》ibr　I　2　hr（Taybr　and　Epstcin，1962）．　Thc

oxygcn　was巳11cn　convcrtcd巳o　CO2　by　rcaction　wi巳h　ho巳

graphilc　at　8QO°Cand　this　8as　was　analyzcd　tbr　i㎏

18α160。・・d岨1…11cc巳・r　m・ss　s剛・・m・1・・．1s。1・pic

d漁are　rep。・t・d・sδ180・’alues　i・9。。・rel・巳ive吐・SMOW．

Thc　meanδ180　valuc　rbr　NBS－28　quarlz　s吐andard　is

＋9．6％o．Analytidal　error　associatcd　with　thcδi80　valucs

is　gcncrally　lcssしhan士0．2％o．

　　　　Ar巳cr　rcmoval　of　absorbcd　watcr　at　2QO’C「br　2　hr，

hydrogen　was　ex巳radcd　from　hydrous　minerals　by
dchydrution　under　vacuum　at　ca．1500℃．　Thc　gas（H20r

H20）obtained，　af‘cr　passing吐hrou8h　CuO　rcaction　box　at

400°C，was　rcduced巳o　H2　by　rcaction　wi巳h　uranium　a乳

700℃（Bi8clciscn　c巳a1．．，1952；Godt’rey，1962）．　Thc

rcsults　are　expresscd　asδD　val　ucs　i　n％σ，rcla巳ive巳o

SMOW．　The　overal置rcproducibili巳y　ofδD　values　has

avcragcd土0．2％σ．　Thc　H2　yicld，　which　is　mcasurcd

manometrically，　is’rccalcu！atcd　as　lhe　H20＋conこcnt　in

wt％．

2・Analytical　results

Oxy8en　isotOlガc　co〃IIフ05’”o〃

　　　　Thc　mcasurcd　δ180　val　ucs　for　volcanics，

pyroclastics　and　orc　samples　arc　given　inTable　6　and　Fig．

14　togc璽hcr　wilh　δ　D　valucs　and　bricf　lithologic

dcscriptions．　Thc　rcsu1亀s　show　a　rcmarkably　narrow

rangc　o『valucs　within　and　vcry　ck，sc巴o　nlagma吐ic　watcr

conlposition．　Thc　hi8hcs巳valucs　obtaincd　hcrc　arc　for

thosc　of　thc　Himki　wcldcd　tuf『w鮭h　10．09．　and　thc

lowcst　valucs　of　5．5％o　fbr　orc　samplcs．　Thc　rhyoiれe　and

thc　ovcrlying　non－weldcd　turf　havc　fairly　constantδ180

values　at　abou巳8％o，　which佃l　in　the　rangc　or　thosc　or

common　rhyolitcs　and　granitcs（δi80　＝　6　to　139（co，　Ficld

and　Firarck，1985）．　Ore　samplcs　rrom　thc　frac加re　zonc

which　cut　across　all　thc　volcanic　scqucnccs　including　the

Hiraki　weldcd‘uff　havcδ180　valucs　of　6．6％o　and　6．9



546 KO　KO　MYINT

Table　6　Hydrogen　and　oxygen　isotopic　values　of　volcanics，　pyroclastics，　and　ores　rrom

　　　　　　　　the　Hiraki　mine．

Sample Mineraレr㏄k H20w巳％ δPSMow％。
δ邑8Q　　％。　　　SMOW

WT－2 Hiraki　weldcd　tufr 0．50 一63．7 10．0

4000 ，Hiraki　wclded　lu∬ 0．69
・66．4 10．0

Q．V Veilled　quarに 7．2

互013 Frac匡ure　zOnc 2．11 ・67．5 6．6

1015 Frac璽ure　zolle 0．65
一73．92 6．9

Q．R．B Quar鑑z－ricll　body 8．6

2042 Clllori藍e 2．60
一 137．6

1008 Ore 4．63 。93．76 5．5

1608．A Qua“z　from　loo8 8．3

1008・B Kaoliniteホ 4．63
一93．76 0，932

2007 Ore
　
　
4
．
3
8
●
7 一95．31 7．4

2007－A Quartz　from　2007 83

2007－B Kaolinile＊ 4．3き
一95．31 0．9467

2008 No11－weldedεu∬ 1．59 一79．54 7．9

2027 No11－welded　tuff 1．85
。75．54 7．8

2034 Rhyoli巳e 0．72
・82．77 8．0

R－1 囮1yolhe 0．90 ．．’
。84．46 7．3

　　　　　　　　　　P「ecision　Ibr　　δ18（）

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　SMOW

％σ．δ180　valucs　of　hydrothermal　quartr・cs　collectcd　fropa

監hree　diffcrenこPlaccs　can　bc　dividcd　into巳wo　groups：（1）

8roup　with　highcr　val　ucs　for　quarにscpaπ竃巳cs　fron1　ore

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　in　巳hc　orc　honzon，samples　and　qu並・rich　b・dy
charac吐crizcd　by　ncarly　cons㎞巳valucs　of　8．39をo　to　8．6

％・；and（2）group　wi巴h　lowcr、°aluc　for　quanz　l廿om巳hc

vcin，　cu臆ing　across巳hc　Hiralti、、℃ldcd巳ull’ ，　ha、°ing　7．2～Orcc・

H・wever．”1　sell5“’・’・，δ180・ai・cs。f　qu・血es・re

血ir且y　consis巳en巳around　8．α％o．

　　　　When　a　r㏄k　undergocs　iso巳opic　re・equilibration

wれhnuid，　lhc爬su1巳in8　isotope　rcdistribution　among

cons巳i巴ucn巳mincmls（isotopic　fractionuti。nl　is　dcpcndcn巳

of　tlic　rcspccti、’e　molc　f皿diくm（or・nlass）or巳hcsc　mincrals

and　tc叫rerdturc　concerned．　lt　ean　simply　be　s巳ated　us

mass　balance　for　any　stablc　iso乳opc　bc巳wccn巳hc　rock　and

itS・mincrats，　sincc　tcmpcrature　can　bc　assumcd　c。nstant

％omeasurements　are　0．004　to　O．03　　　　　　　　　　　　．　　　＊：＝calcu且a監ed　val　ue．

in　a　single　rcacしion．　Ma巳hema電iα」solu＆ion　lbr山is

proccss　is　cxprcsscd　by：一

　　　　　　　　　　

　　　δ・，＝ΣXiδ・m．　　　　　　　V夏・且・

　　　　　　　　m＝1

　　、vhcrc　δ　」「　r　1＝　δ　valuc　or　sしablc　isotopc　spccics　i　く，「

who星c。rock　in　l％o

　　　Xi＝molc　fmc巳ion　or　iso巳opc　spccics　i　in巳hc　tnincrul

m
　　　δ1m昌δ・Uluc。f　is。竃。pc　specics　i。1’・niineral　ni　in

9■，and　summa巳bn　is　donc　for　all　cons璽i巳ucn駄mincruls．

　　　　Inasmuch　as　i巳5imply　states亀hc　mass・balancc

rcla巳ion　among血c　co・existing　compOncntS（mincmls）

conccmed，象he　Eq．（VE。ユ）is　independent　o「tempera巳urc・
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Fig．14　Dis巳rib面on　ofδD　andが800r　volcanic　r㏄ks　and　o爬s　in　the　Hiraki　mine．

　　　　　　δ玉8（）smow　Ya！毬cs・for・Kacl蓑鑓葦乳e董織（b）・・e・f…瞭§c滋幽・d・by・mass－bel…e脚｛hω。

Magmatie　svater　box　and　kaolinite　lines　arc　from　Fic皇d　and　Fifarek（1985）．

COntr。Ued．　ln・Other　words，　i巳USCS山。　iSO！OpC　va1UCS　Of

謡轟cra葦S　which縫灘d。員￥。鋒象葦§0紋》plC　CX。葦糊懇cs　a象sa搬C

砿empcm・如「e・

　　　　Co轟scq疑¢吻，δv幽c。f識c・籍s縫糖c縫象繭e臓嚢c鋤

bc　delemincd，　ir　molc　rr繊Clion　or　all　min。rals，δ　valuc：

of　otわer　minerals，　andδvalUC　for縫IC　w翫dc－rock　arc

known．　Molc「rac巳ion　o「constitucnt　min◎rals　can　bc
es纏露聾a敦cd　c韮縫聾¢r　by　pctrograph董c　（癬くx！a韮）　◎r　chcmic縫葦

（norma¢ivc）　ana塵ysis．　　　Equa艦ion　（V翼一　D　　is　usefu口

¢sped｛蟻毒y　fbr　f◎ck　orε蓋綴P聾e蹴韮織cr職塞09y　such　as　erCS　or

しhe　Hi鳳ki　dcposit・

　　　　竃総胎cpre§e羅s糖dyδ韮80マa短¢s　fbr　k隷o鉱擁髭c雛c

calculated　from　Eq．（Vi・童）．　N。rmalive　c。mposili。ns。r

。rC　S鋤P韮CS欝¢。岬撚cd　b｛総cd。n　thC　aSsumpl韮。轟ξ熱a艦

副or　Al2q3　is　conscnpcd　lbr　kuolinitc。　This　is　bccausc

bαh・rc　samplcs，　n。．2007　and　n。．10Q8，　arc　com邸cd・「

S董鍵9霊e縦霧縫搬i総糠羅P葦｝aSC（k縫d葦轟韮！¢）a轟d　q攣縫rtz・　Fぎて》m　th¢

chcmical　fbmula　or　kaolinitc（Al2Si205（OH）4），　it¢an　bc

dcfl轟cd象ha監◎縫c　mdc　of　Al2Q3　and乳wo　mole　or　SiO2

識rC　nCCdcd　tO　fbm　One　mOle　or　kaOl漁e，　neglcc篭ing　｛hc

即1・ccm・飢。r（OH）－1　t。　O－2　in　l・Ul・c．　Th・・．　m。竃・・

c◎轟¢c撤ra縫o縫of　Al2C3韮総each　orc　sample　rcpr¢segts

numbcr　of　molc　of　kaolinite　in　respecti・’c　samplc・Sihca

¢o鋒cc撚織象韮o轟afξcr　kaolix鍵e　fbぎ蹴環韮◎織　（＝　勲d．　SlO2　－

2類mol．　Al2（ね）was　coun巳cd　as　quartz　contcnt　of　lhc

spccl蹴¢縫　co織ccmcd．　　C認c縫la縫Q跨s　ba・scd　Q鍵　Al2C3

conscrvcd　rrame　8ive　O．2239　mo1．　kaol　i　n敢c　and　O．781

鱗ol．　of　q継al臨for　韮00　gm◎r蝉把sp．2007　a轟d，α2195

mol．　or　kaolinite　and　O．7599　mol．　or　quartz　for董00　gm　or

lhc　sp．1008（n．b．　chcmical　composi巳ions　wcr¢電akcn　fK、m

Ko　Ko　My繍a轟d　Wa髄議be，猛995｝．　So　thcir　fespcctive
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mole　fractions　of　kaol　inite　and　quartz　turn　ou口（）bc：

　0・2228　and　O．7772　for　the　sp．2007　and，0．2241　and

O．7759fbr　thc　sp．1008．　Thcn，　respcctivc　mincml　molc

fraction　was　multiplicd　by　45，¢o　ob乳ain　O2　molc　fmc【ion

in　kaolinite，’ and　by　1．0，　to　obtain　O2　molc　fmc樋on　in

　quartz．　　　Subs“tu巳ing　　巳hcse　　flgurcs　　巳ogcthcr　w川1

δ180wh。1。，㏄k伽（T・b1・6）i・t・Eq．（Vl・1），　thc

　results　yield：

　fbr　sp．2007，δ180kao1．＝（7．4－8．3＊0．7772）10．2228＊4．5

　＝　0．9467；and’

　fbr　sp．1008，δ180kaol．＝（5．5。8．3＊0．7759）10．2241＊4．5

　＝0．9320．

　　　　　Thesc　resultS　discloscd乳hat　thc　calcula巳cdδ180kao1．

fbr　cach　spccimcn　arc　csscntialSy　the　samc　and　thaUhc

dirfercnce　in　valucs　ofδ180wholc－rock　dcpcnds　much　on

thc　molc　fraction　of　quartz　involvcd　in巳hc　r㏄k．　Tllis　is

　probably　bccausc　of　thc　sluggish　Qr　no　isotopic　cxchange

of　silica　with　wa巳cr　cvcn　at　high　tcmpcmturc（500°J・v

．600℃）can　causc　thc　qua血to　retain　i的igneous　iso乳opic

　nature　（TayIor，　1974；　Field　and　Fifarck，　1985）．

Th・ref・・c，δ180q・art・・nccd・ap・れi・・1・・t・catment・i・th・

considcration　of　s血blc　iso巳opc　systcmatics　in
hydrothcrmal　altcrations．

Hydro8en　isotopic　cor轟posi置io轟

　　　　　δDcomposition　of　whQlc　rock　was　mcasurcd　f（）r　all

volcanos巴ra晦mphic　uni重s　cxposcd　in　thc　Himki　minc，

and　Qrc　samplcs．　Simiiar　to巴hosc　orδ180　values，　thc

　Hiraki　wcldcd　tuff　has　heavicst　compOsition　withδD

valucs　of－649n　and－669茄，　and　also　samples　fヒom
　fracturc　cutting　across吐hc　Hiraki　wcldcdユuff　rcveal　high

values，－68％。　and－74％o．　Most　dcuterium　dcplction　was

dctectcd　imhe　ore　samples　fK）m　bonanza　wilhδD　of－94

9．and－95％e．　Sincc巳hc　orc　samplcs　analyzcd　arc

composed　purcly　of　kaolinitc　and　quartz，　thcirδD　valucs

are　applicablc」ror　kaolini　te，　only　hydrous　mincml　in巳hcse

samples．Thcsc　isotopc　values　of　kaolinite（bo巳hδD　and

δ180）P1・t　far　aw・y　f・・m　th・・騨gene　k・・1i・it・and

hence，　suggcstS　hydrothcrmal　origin．　Thc　non－weided

　tuff　shows　mOdcratc　valucs　of－76％o　and－80％o，　whilc

　rhyolite　reveals　slightly　deple！ed　valucs　of－83％o　and－84

％o．From　the　resuhs　shown　i　n　thc　Table，　it　can　bc　statcd

　that　there　is　only　negligible　deviation　inδD　valucs　wi巳hin

　each　volcanostratigraphic　unit　and　within　orc　samplcs

　fK）m　the　same　minera1　zone．

　　　　　his　no1eworthy山at　chloritc　has　mos巴dcplctcd　in　D

　（deuterium）wiεhδD　value　of－138y．．　Suzuoki　and

Epstein（1976）demonstrated　thaUhc　frac吐iona巳ion　of　D

　between　micas　and　water　is　not　only　a　function　of

　temperature，　but　also　rclated　to　the　molar　fraction　or

cations（A1，　Mg，　and　Fe）by　a　gcncral　rcla巳ion：

　　　100・・1・α＝－22・4（106rr2）＋28・2＋（2XA1－4XMg－

68XFb）

　where　X　is　the　molar　fraction　of　each　cation．　From巳his

　mica－water　f血ctionation，　it　may　be　in〔セrrcd　tha監valucs　of

1000　ln　Ct　at　cons伽t　temperature　becomc　progrcssivcly

morc　dcplctcd（ncga蛭、℃）in　D　with　thc　c（、mpく）siこional

succcssion　from　Ai。rich　through　Mg・rich　to　Fe・hch
micas．　Expcrimenta1　stud｝’by　Marumo　et　al．，　i980．　a且so

rcveals　thatξheαchloritc－waユer　is　rcla乳cd　ck）scr　tc）

chlori　tc「s　Fcノ（Fe＋Mg）ratio　than　equilibrium　tempcrature．

hs　lowδD　valuc，　in【crprdcd　b｝’using巳hcαchlori　tc．

waこcr－】Fe！（Fc＋Mg）relation　diagram　of　Marumo　c巳al．，

1980，su8gcsユs　that　thc　chlori　te　from山e　Himki　mine　may

ha、°c　high　Fcノ（Fe＋Mg）ratio．　Criss　and　Taylor（1986）also

noted　lowδD　value（－149）of　Fc－rich　stilplomclane　in　a

fossil　meteoric－hydm逸hcrmal　system　assc）c　iatcd　with　a

gabbro　body　of　the　55　Ma　Skacrgaard　in竃rusion，
Grecn藍and．

VII．　DISCUSSION

1・Physieochemica巳condi髄on　of　aSteration

　　　　Tcmpcmturc　and　pressurc　estimations　for　吐hc
formation　of　thc　Hiraki　kao！in　dcpos醜wcrc　donc　mainiy

bascd　on　wc11－cstablished　isotopc　mc巴hod，　sincc　no

mcasumble　nuid　inclusions　wcrc　obscn’cd　in
hydrothermal　qua血and　othcr　mincrals．

　　　　Since　lhc　tcmpcraturc　dcpcndcncy　sen°cs　as山c

rationa！e　for　isot。pic　fmc“ona豊ion，△mincral．、、・alcr　or

△mincra1－mineml　　arc　　uscd　　succcss「ully　　for

geothermomctry　in　many　active　geothcrmal　ficlds．　I　n　thc

Hiraki　dcposit，　likc　othcr　f（）ssil　hydrothc㎜al　systcm，

isotopc　composition　of　cquilibrium　wa巳cr　cannot　bc

dctectcd　by　dircct　methOds　and　thus，　geothermomctny’〔⊃f

mincral。watcr　fractionation　is　inapplicablc．　H（〕wc、℃r，　by

usc　of　two　mincral－svatcr　fractionation　cquations，乳hc

un㎞own（δ～）oan　bc　ncglcctcd　from　calculation．　This

is　based　on　tlc　assumμion　that　ifεwo　mineruls　in　a

systcm　attain　isotopic　cqu川bri　um　wi象h　a　lluid　undcr　lhc

samc　tcmpcrature，　thc　algcbraic　diffcrcncc　く、r乳hcir

fractionaこion　equations　rcvcals　the　rclation：

　　　　10001nαA＿H20－10001nαB＿H20

　　　＝10001nαA＿B　　　　　　　　　　　　VH・1，

whcK∋A　and　B　represcnt　mincrals．

　　　　Nowadays，　cxpcrjmcn圃1y　dctcrmincd　lso巳opic
frac　ti　onati　on　cqua＆ions　fbr　common　mincrals　in　thc

geothermal　ficlds　are　availablc　from　many　sources．　I　n巳hc

casc　or　Hiraki　minc，　mos巳pmminent　altcration　mincral

pair，　quartz－kaolinitc　is　uscd巳o　estimatc　thc　f（）rmation

tcmperature　of　the　kaolin　deposit．　　By　usc　or　the

fractionation　cquations　fbr　kaolinite－H20　pair（1000

1nαkaolinite＿H20＝2．05（106π2）－3．85，　Kulla　and

Anderson，1978）and　fbr　quratZ－H20　pair（10001nα

quartz－H20＝3・34（1061T2）－3・31，　Matsushita　et　aL，

1979），Eq．（V11・1）gives　the　fo！lowing　rcla巳ion：

　10001nαquartz－H20－10001nαkaol－H20

　＝：10001nαquartz－kao亘

＝△qtz－k・。1＝δ　180qtz・δ180k。d＝L2夘φπ2）＋・．M

T°K＝1・13（103）！（△qtZ＿k。。1・0・M）1／2　VI1・2．
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　　　　R・pl・ci・g　th・δ　180qtz　and　6蓋80k。。剛…肋nl

Tablc　6蓋癬◎Eg。（VII偶2）yiclds｛hc　ls《蝿Qplc¢（luilibrium

巳cmpcra加re　as　159°C　and　I51℃．　　Singc　isotopic

¢xch鋤8e　pK）ccss　is　i織dcpcndc飢or　p爬ssure，　iso乳opc

thCrmOmeter　iS　mOre　reiiable　than　OthC「methOdS．

　　　　B凝sed　o録expc繭cntal鋤d　geologi¢al　evldo録ces，

Msing（1973）concludcd　that田nhc　purc　marcasitc，
fbrmed　abovc！57°C，　arc　mctastablc．　Thus．象hc　common

occurrence　bf　marcasitc　in　the　Hiraki　minc　indicates　thaこ

thc　formation　tempem監ure　of　kaolin　dcpos無aUhe　min¢

may　bc　lowcrξhan　157°C．　A　bove　obtained　rclaこivdy

bwcr巳emp¢rature　is　consis肛cnt　w川1巳he　extrcmcly　finc齢

9面簸cd籠a臨c　of　q継artz　aftd　kaoliftite　in　orCS　of　lhc　Hiralti

mine．
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　　　　Apar亀from　kaOtinitc，　a　small　am（，unt　of　pyr叩hyllit¢

ls　dc蒙CC重cd　！09C象hcr　wi豊h　鰻uartz　a！ld　scric醜C　嚢n　somC

frac琶ures　i旧he　Hira短delx）sit．　Hcncc，　the　ibmatiom

tempcra‘ur糠can　be　estimated　ahema！ively　from　th¢
mineral　stab謎髭y憲℃latlon　l籠こぬe　sysξem　Al2q3－SiO2－

H20・There釦rc　two　differ¢nt　configurations（topology）

of　s甑b謎致y　fields　dcpcnded　upon　source　of　data　extrac琶cd，

expcrimental　data　from　Hcmley　et　aL，1980，　in　the　one

hand　and　cemp臓tional　data・of・Bosvers　et　a嚢．，蓋984，0n

吐he　othcr．　The　defined　tempera田re　R）口he　pyrophyllitc－

kadl織1象e－quartz　l総va嫉離ゆ・1舘象s　are鰭1織g　at韮w。

differont　poin！s　of　259°　and　293°　C，　respec紅ively。

ExpcrimeRtal　fes糠1捻of　Ts縫z縫総副Mlz細総1（1969．
1971）rcpor吐ed底hat　kaoliniεe　changes璽o　pyrophymte　at

．5

Kaoll

．3　　　　　－2

霧09繕S蓋02

PYreph

備1　　　　0　　　　　1
　　　　　　　　　む

　　　丁舞至50C叢P＝PSAT

Kals＝K縫lsl撫c；M毬s講M犠scov鍵¢；K・feld塁K・feldspar（醗蓑c『c¢li縫e）；

Dias＝DiaspOrc；Kao1＝Kaolinic；Pyroph瓢Pyrophynite　　　　，

Sa象雛aξlo総ll擶1象s：（A）qttartz；（3）¢halc¢do銚y；（C）amorph◎秘§sl蕪ca・

Fl9．15　Ac象ivity　diagfam　depic｛iRg　the　phasc　relatioR　iR　lho　sys象e搬｝｛α一H20“（Al203）縣

K20。Sio2・
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270℃．　These　results　do　not　mcan巳haしpyrophy川巳e

cannot　occur　at　low　temperature，　instead　it　simply　states

that　ir　physic（》chemical　paramc巳ers　othcr　than
temperature　are　kcpt　to　be　constan巳，　kaolini巳c　is　mo爬

stable　than　pyrophyllite　at　low　tcm　pe　ratu　re．

　　　　nis　oonccivablc『rom　the　activity　diagrams（Fig．15，

16＆17）that　pyrophyllite　is　stable　at　l50℃and　vapour

P爬ssure，　if　the　acこivity　or　SiO2　is　sufficicndy　high．　This

fact　is　in　ag’rcemcn巳wi血㏄cuπcncc　of　cx巳rcmcly　quaitZ－

rich　bodics　in　thc　Hiraki　mine．

　　　　Many　onhe　hydro山emally　altc爬d”Roscki闘（＝
clayey　rocks　shosving　wax－like　appearimce，珂赫c巳．　aL，

1976）deposi巳s　in　Japan　made叩or　pyrophyllite　or
seric鯉c　as　m勾or　clay　minerals　arc　supposcd　to　be　lbrmcd

aUc叩pera巳urc　around　250°C（rrom　nuid　inclusion　stuCly）

alon8　vapor－prcssure　curvc（Domen，1988；W漁nabc　c巳
al．，1994；Miyazaki，1995；Ka【sum，1995）．　ln　contrast　to

thosc　deposi巳s，　m勾or　cons巳i巳uen巳mincral　in巳he　Hiraki

dcposit　is　kaolinitc　for　which　stabili巳y　tempcraturc　is

lowcr　than　Ohat　of　pyrophyllitc（Hcmlcy　eしa1．，1980）．

Moreover，こhc　stability　rield　of　kaolinite，　major　clay

mincral　in　the　Hirakj　minc，　becomes　narrow　in　this　typc

of　diagram　at　tcmpcraturc　around　300℃．　Bascd　onこhcsc

reasonings，　the　fQrmation　temperaturc　of　thc　Hiralti　kaolin

depOsit　was　estimated巳0150℃．

　　　　The　a｛bremen“oned　K－Ar　age　data．　as　well　as

　volcanostratigraphy，　indicate　that　a【血eこinlc　o『al　terution

therc　svas　only　thc　uppermost　part　of　the　Hiraki、、’cldcd

tuff，　abOut　200　m　thick（e．　g．，　Ozaki　and　Matsuura，1988），

ovcr墓ying　thc　non。wc童dcd　tu「「　　　Thcrcrore，　prcssurc

cxerted　would　be　lithostatic，　corrcsponding　亀o　ab（，ut　70

．bars（assumingρvcmge　mck「s　density　as　2．7ガcc），　noUbr

rrom巳hc　pressurc　rcading　on　the　vapor－prcssurc　cur㌔・c　tbr

purc　svater　at　l50’C．　Evcn　i臼hc　thic㎞css　ot°thc

overburdcn　can　bc　cstimatcd　accurately，　i‘cannQ吐bc

condudcd　that巳he　undcr置ying　rocks　werc　under　pressure

that　produccd　by巳hc　overlyin8　rocks．　夏f　there　was　no！

cnough　fluid　＆o　fin　thc　available　porc　spaccs．　［hc

ovcrburden　prcssure　could　havc　bccn　rcduccd　肛o　sonle

eXtent．　Hence　fbrma巳ion　pressure　o『巳he　kaolin　depOsitat

the　Him｝d　mine　would　bc　lowcr　than　70　bars，　m【）rc

probablyalong　the　wa巳cr　vapor－prcssurc　curvc．

　　　　Chcmical　changes　calculation　describcd　abo、’c

tcstifics　mass　gains　and　losscs　during　attcration　process，　u

solid　cvidence　fbr　open・sys巴cm　mctasomatism．1n　opcn－

sys巴cm　alteration　proccss，　usually，　huge　mass　o9’　watcr　is

needed　to　flow　through　the　sys巳em．　This　requircment　is

also　ru皿lcd　in　formation　of　kaolin　dept）si巳a口hc　Himki

minc　（mattcr　pcr面ning　to　watcrlrock　ratio　w川　bc
discusscd星a¢cr）．　Such　amount　of　tluids　can　infiltratc巳hc
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rockS　only　when　thc　systcm　is　donlinatcd　solely　by　va．por－

P…s・爬．Thi・f・ct　P・i・tS。・Uh・t　p・ess・・e　p・・vnili・g

du1ing　alteration　process　may　bc　vapOr－prcssu「c・

　　　Thercf（）rc，巳o　show　thc　mincral　stabilitics，　chemical

activity　diagrams　of！he　A12q3。K20・SiO2・H20　sys巳em

are　drasvn　rbr　temperature　l50°Cand　pressure　along　thc

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　，16＆vapour－liquid　equilibrium　curve　fbr　H20（同g．15

17）．　Stability　boundarics　in　the　activity　diagτams　are

defincd　by　rcactions　shown　in　the　Table　7・　where

ac巴ivi“cs　of　H20　and．　mine圃phases　arc　assumcd¢o　bc

uni吐y，　being　true　for　many　geothemlal　sys【ems　in　which

intlowing　nuids　aro　gencrally　、vcak　c童ec巳rolytcs　and

common　ion　e脆ct　is　extremely　low．

2．Chemica置stabili重y　of　clay　m置nerals

　　　A　svide　variety　of　pararneters，　including　pressure，

tcmperature，　m・le　fracti・n，　m・1・lity，　Eh，　pH・「ug・・ity・

acti　vity，　and　chemical　pOtential　are　used　by　di　fferent

scholars　in　expressive　diagrams　or　mine！al　equilibria・

Am・・9・th・m　acti・ity　qi・g鳳m・have　an　ad・antag・f・・itS
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simplici巳y　and　uscrulncss　in　in巳crprc巳a吐ion　of　fluid

chcmistry　in　melasomatism．　Assuming　k》cal　cqumbrium

bc巳wccn　aqucous　solutions　and　c㏄xis巳ing　nlincral

assemblages　in　hydrothermal　environments，　logarithmic

activity　diagrams　have　been　uscd　extcnsivcly　to　intcrprct

．巳he　chemica1　stability　of　these　mincrals．

　　　　Activity　diag【ams　are　very　scnsitivc　to巳llc　accumcy，

onhemodynamic　data　used　to　construct　them．　For
ins舷mce，　AlH・s　diagrams　of　Giggcnbach　（1984）　in

comparison　with　thosc　of　Giggenbach（1981）providcd　a

general　shifしin吐he　cocxisこence　boundarics吐o　higher　AIH

values　by　about　one　且09。unit　without　changcs　in　吐heir

rela匡ive　　posi巴ions　due　　to　　巳he　di亘Tercnt　sourcc　or

lhemodynamic　dぬ．　Most　of　thermodynamic　data　for
high　tcmpcrature　mincral　asscmblagcs　wcrc，　in　lhd，

ex巳endcd　from　empirical　iow　tcmpcra巳urc　mincml
dissolution　constants　by　using　computer　rou巳incs．

Thercrore，　somctimcs　those　arc　nccdcd　to　modiry，　in

some　gcothermal　fields，　to　match　na巳ural　occurrcnce　of

clay　minerals，　which　do　no乳appcar　in　ac【ivi巳y　diagrams

applying　computer　derived　data，　e．　g．　Hendcnquist　and

Brownc，1989．

　　　　Since巳hc　Hiraki　clays　are　almost　purc　of　kaolinite

and　qua血　wi匙h　a　fesv　mixcd。laycr　ciays，　imこc，

montmorillonitc，　phengite，　s亭ricite　and　pyrophylli吐c，しhe

Al2q3－　　　　　　　K20－SiO2－H20　systcm　is　uscd巳o　dcscribc

their　chcmical　stability　in　ac巳iv鮭y　diagrams．　Ca　and　Na

clays　are　not　de巳ected　fbr巳he　whole　dcposit　and【he

rcason　will　apPcar　in　lbllowing　discussion．　Activity
diagmms　arc　cons巳ruc【ed　for　constant　A　12（i3　and　constant

SiO2・and　la巳er巳hosc　arc　combincd巳o　p爬scn【in巳hrcc・

dimcnsional　view．　　Equilibrium　constants　uscd　to

construct　these　diagmms　svere　taken　from　Bosver　et　al．，

1984．Mincral　cocxis匙cncc　boundarics　wcrc　dclinca吐cd　bv
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　び
吐hc　mincral　hydrolysis　rcac吐ions（Tablc　7）whcrc　ac駄i、°ilics

of　H20　and　o亀hcr　stoichiomdric　mincml　phascs　arc

assumcd重o　bc　uni巳y．　This　is巴ruc　t’or　many　8eothcrmal

sys吐cms　in　which　inlct　tluids　arc　gcncmily　wcak
elgcεroly肛cs　and　common　ion　effec＆is　cx！rcmely　low．

　　　’Howcvcr，　nonstoichiomc頃c　minc「uls　such　as　illitc

and　montmorillonite　are　comnlonly　rcp爬scn巳cd　in　such

巳ypc　of　diagram　by　ci巳11cr　hypQしhc吐ical　end・mcmbcrく）r

pscudos巳oichiomclric　analogsく）f　na竃ural　solid　solution

wi巳h　spccificd　composi監ion　and　discrc巴c，　s巳undard　molul

Gibbs　rrcc　cncrgy　of　l’ormution．　Although　thc　idcalizcd

sk）iclliom創ric　minerals　may　dcfinc　lllc　inこercepLg　and

slopcs　of　their　stabili巳y　ne童d　boundaries　on　s1abi置i【y

dia8ranls，巳he　comμ）si巳i。ns　onhcsc　minerals　rurely

coincidc　with　thQse　or　natural　countcrpar巳s．　　Somc

rcscarchcr，（e．　g．，　Khtrick，1971；R（1　utson　and　Kittrick。

1971）mcasured　the　standard　molal　Gibb°s　frcc　cnerg》・of

fomation　expcrimentally　from　the　clcmcn亀s　lbr
nons巳oichiometric　minera量s　wi肛h　spccificd　composi巳ions

and　otlcrs，（e．　g．，　Helgcson，1969；Tardy　and　Garrcls，

1974；Magu，1975；MattigOd　and　SpOsito，1978；Mchno
and　Ransom，1982）cs樋ma巳ed　from　ca巳ion・exchangc　data，

water　compOsitions　and　corresponding　sta【cs　al　gori　thms，

buこ　thcy　hardly　represent　the　wide　spcc吐rum　ot°

composi巳ion　obscrvcd　in　na巳ural　mincrals，　and　in　many

respcctS　thcir　reliabil董巳y　is　opcn　to　sc貞ous　qucs監ion．

　　　　Auhc　Himki　mine　miこc，　montmor川onitc　and　other

mixcd　Iayer　clay　minerals　onen㏄cur　spomdically　in　the

main　orcbody，　and　it　is　impossiblc　b　prcscnこ吐11cir

chcmical　s！abili巳y　in　the　convcntional　ac巳ivi巳y　diugrumns，

which　arc　prcparcd　bascd　on　the　stoichiomctric　mincr撮s．

Howcvcr．　a賦cmp匙s　or　Aagaard　and　Hclgcson（1983），

Tablc　7　Rcactions　govcrning　thc　mincral　stability　bOundarics　in　thc　activity　diagrams．
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Hclgcson　and　Aagaard（1985）and　Giggcnbach（1985）in

rccent　ycars　rcndered　a　ncw　apProach　巳o　dcpict　non－

s巳oichiomc巳ric　clay　mincrals’　stability　ficlds　in　the　activity

diagrams．

　　　　Truesdell　and　Christ（1968）and　Stoessell（1979，

1981）adoμed　regular　solution　modcls　to　calculate　thc

thermOdynamic　conscquenccs　of　compOsitional　variation
in　montmorillonites　and　nlites，　respectively．　In　contrast，

Helgeson　and　MacKcnzie（1970）and　Tardy　and　Frit乙

（1981）rcgardcd　clay　mincrals　as　idcal　solutions　of

thcrmOdynamic　compOnents．　On　the　o！hcr　hand，　somc
authors，　e．　g．　Garrel，1984，　regard　mixcd一量ayer　mincrals　as

acommon　aggregatcs　of監wo　cnd－mcmbcrs　in　varying
ratios　by　pOinting　out　the　lack　or　some　intermediate

compOsition　mincrals．　In　the　present　study，　mixcd。layer

mincra豊s　are　assumcd　as　solid・sol　ution　prOducts　of　end・

member　components．

　　　　By　assuming　properties　of　clay　mincrals　as　idcal

mixing　of　atoms　on　homological　sites　in吐he　crys回

1attices，　the　activity　of　the　jth　thermOdynamic　co叫ゆncnt

of　a　so董id　solution　can　be　computed『rom（Helgcson　and

Aagaard，1985），

ai＝ki「m喋ぎ」＝ki「m（Xj，・Xj，・）v・」・VH・3・

　　　　　S　j　　　　　S　j

wherc　ki　reprcsents　a　constant　rela巳ing　the　inter－and

intracrystalline　states　fbr吐hc　i　th　component，（which　may

be・t・m剛・・c・andl・・p・essu・・d・Pe・dent），　aj，，，　INj，・，　and

Xj，s　stand　for　the　activity，　activity　coefficient，　and　mole

fraction　or　the　j　th　atom　on　the　s　th　homological　sites　i　n

巳hc　solid　solution，　and　vs，i，j　refcrs　to　the　stoichiometric

number　of　these　sites　occupied　by　the　S　th　aこom　in　lhe　one

mole　of　the　hh　component．　As　thc　molc　fraction　of　the　i

th　component　of　the　solid　solution　approaches　unity　a巳

any　　　　　pressure　　　　　and　　　　　tempcra巳ure，

m琶ぎ・i－「Tnxi，kjil　f・…ni・tra・脚11inc

S　j　　　　　S　j
statc．　Hcncc，　an　in巳e1℃rystalline　standard　statc　calling　fbr

unit　activity　of　the　pure　thermOdynamic　co叫x）nent　in　any

spccincdミ惚吐c　of　substitutional　ordcrldisordcr　at　a　givcn

prcssure　and　tcmperature，　ki　dan　be　exprcss　as（Helgeson

and　Aagaard，1985）

ki＝”　”　Xj・ygy　　　　　VH・4・
　　　　　　S　j

whcre　Xj．s，ircprcscnts　thc　molc　fraction　of　the　j　th・atom

on　thc　s　th　sites　in　onc　mole　of　thc　i　th　thcrmOdynamic

compOncnt．　If，　in　addition，　all　of　thc　atoms　mix　ideally　on

巳he　　respcctive　　si1cs　　rcprcscntcd　　by　　s　　so　　that

τ11丁壕2」＝1，lk．（Vll．3）爬duce，　t。

　S　　　　j

aF　kiππX誰ぎ」　　　　vH・5．
　　　　　　　　　S　j

Notc　that　pcrfec吐ly　ordcrcd　compOnent　does　ki＝1．

　　　To　detcrmine　thc　thcrmOdynamic　stability　fic：ds　o『

mitc，　montmorilEonite　and　other　mixed・layer　clays　in　the

activity　diagmms，　Aagaard　and　Hclgcson　d983）
considcred　thermOdynamic　comp（）nen重s　c・rresp・nding　in

stoichiometry　to　pyrophyllite，　margaritc，　paragonite，　and

．muscovite　as　end－members　and　computed　the．ir　respcctive

activities　by　use　of　Eq．（VH●5）as

aA12si40且o（OH）2＝

k1（Xv，A）（XA1，M（2）7）2（Xsi．T）4　　　　　　　vH・6・

　aCaA12（Al2Si20旦oXOH）2＝

k2（Xca．A）（XAI．M（2））2（XA1；r且）2（xsi，’1’2）2　　vH－7，

　aNaA12（Alsi30重oXOH）2＝

k3（XNa，A）（XAI，M（2））2（XA且，T）（Xsi，T）3　　　vH－8，

and

　aKAI2（AISi30io）（OH）2＝　　　　　－

k4（XK，A）（XAI，M（2》）2（XAI，T）（Xsi，T）3　　　vH・9．

whcrc　k　l，　k2，　k3，　and　k4　are　the　factors　normaliZing　the

activity　of巳he　pure　end－member　compOnents　to　unlty．

Xv，A　stand　for　the　mole　fraction　of　vacancies（v）and　the

A（exchange）sites，　Xca．A，XNa，A，XK，A　refer電o　the

correspOnding　mole　rrac巴ions　of　Ca，　Na，　and　K　on竃hc　A

sites，　XA1，T，XAI．T且，Xsi，T，Xsi，T2，and　XA1，M《2）

dcno【e　thc　mole　fractions　of　AI　and　Si　on巳he　tetrahedra董

（Tor　T　l　and　T2）and　M（2）octahcdral　sites・

　　　　An　ahcma‘ivc　approach　巳o　depict　stabih巳y　o「

dioctahedral　ciay　minerals　over　a　mnge　delineated　b｝°

three　end・members　pyrophyllite，　alkali　mica，　and

ccladonite　is　given　by　Giggenbach，1985．　Dioctahedral

crays　have　general　composition　corresponding　to：

Ym＋c（A璽2c（M92t．k2’）cb《A量m94m》Pl｛メOH）2　　　　　　VH・10

where　m　and　c　are璽he　number　or　Al3＋ions　and　di、・alcnt

cations　on　the　tetrahedral（T）and　octahedral（0）sites，

respectively；and　Ym＋c　the　sum　or　ca【ion　cqui、’alents

（Na＋K＋2Mg＋2Ca）on　the　exchange　sites．　Ir　we　considcr

th・Uh・p・・剛・n・f　Fe3＋，・・b・tit・吐i・g童b・Al3＋in

㏄tahedral　and　possibly　tetrahedral　sites，　is　negligibly

small　under　rcducing　conditions　prevailing　in　gcothermal

sys吐cm（GiggeΦach，1984），　the　values　of　m　correspond

to　the　mole　fraction　of　alkali　mica（muscovite，
paragonite）and　c　to！he　mole　f「action　of　celadonj　te　wi！h

｛mend・member　compOsi　tion：

　　Y＋A1（Mg2＋，Fe2＋）Si4010（OH）2

　　　　By　usc　or　the　gcneral　composi肛ion　of　dioctahcdral

c置ays　abovc。mentioned，　the　mole　fractions　or　atoms　on

honiological　sites　may　be　expresscd　in　terms　of　thc　tsvo

p脈lmctcrs　m　and　c，　and　Eq．（V耳1・6）lo（VII。9），　a重’匡er

Giggcnbach（1985），　bccomes：

　a巨yrophyIli巳e＝

（1－m・c）【（2℃）／2］2　X【（4－m）／4］4　　　　　　　　　VII・II，

and

a　alkali　mica　＝

xj（m＋c）【（2－cy2」2　X　m【（4my3」3　　　　　　　VH・12・

whcrc　x　j　is巳he　ca吐ion　j　cont「ibuting巳o監he　sum（m＋c）of

cxchange　sitcs　occ叩ied　by　alkali　or　alkali－earth　elcmcnts．

Rclation（Vn・12）explains　that　wiUI　decreasing　end・
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mesnbcr　activities　thc　stabili巳y　rangcs　o『clay　mincrals　can

bc　cxpcc巳cd　巳o　invadc　dccply　巳hosc　of　neighbOurin8

phascs．　　　　　　　　　　　　’

　　　　Clay　mincrals°composi巳ion　dcfincd　by　in底crms　or

cnd－mcmbcrs（musc〈）vi吐c　and　pyrophyllitc）composi吐ion

are　diagramatically　prcscn巴cd　in　thc　Fig・、18，　in　which

possiUc　tctrahcdral　rcplaccment　is　nc81cc吐cd　bccause　of

undcvelopmcnl　of　trioctalicdral　pllases　in　thc　Hiraki

d・p・・i亀．H・wcvc・」・8・・cml・us・F・3＋m・y　cntcr　i・巳・

巳etrahc山ul　coordination　in　mon巳mo「illoni巳c，　howcvcr

（Ericsson　c巳al．，1977）．

　　　　Thus，　ユhc　stabiIity　bOundaries　fbr　ilIi巳e，　phen8i　te，

ccladonitc，　mixcd　laycr，　bcidcllitc，　and　montmorillonite　in

KH＝lo9樋く＋ノaH＋vs．　s＝lo8　aSiO2　diagrams　can　bc

fixcd　by　rclutions：

KH＝K20＋1．5Amicr㏄1inc－0．5Amuscovi巳e－3s　V墨1。13

arld，

KH＝K21＋Amicroclinc・0・5Apyropliyllitc－s　VI1・14

whcrc　Amicroclinc＝　log　amicrocline，Amusco、・itc　＝lo8u

muscovi巳c・Apyrophyllitc＝log　ap》’roph＞’11itc・K13　and

K14　arc　thc　logarithms　or巳hc　cquilibrium　constants

dcscribing　thc　K＋－H＋　　cxchanging　rcaction　anlong

micr㏄置inc　and　thc　two　clay　mincraS　cnd・mcmbcrs，

muscovitc　and　pyrophyllitc　according　to：

L5　micr㏄lillc＋H＋⇒O．5　muscov　i吐¢＋3silica＋K＋　VH・15

εmd，

micr㏄髄11c＋li＋≠0．5　pyr・ph＞’llite＋sihca＋K＋　、’11・16

　　　　Thc　gencrul巳ic　lincs　bc巳wcα1竃wo　basc　li　mi　LS

（inicroclinc・muscovitc　　and　　microclinc・P．v　roph＞L　1　1　i　tc）

corrcspond巳o　thc　8cncral　cqua乳ion：

KH＝KIlluscovi巳c－1・5Kp｝・roph｝・11i乳c＋3s＋DK　V　I　I・17・

whcrc　Ki　is巳hc　logarilhm　of　thc　h＞’drol｝’sis　constunt　of　tlic

corrcsponding　phascs；　and　DK　＝　Amusco、・i巳c　．
1．5Apyrophylli肛c・aparamctcr’　dcscri　bing　thc　dc、°iation　of

data　pOints『rom　巳hc　Iinc　dcscribing　巳hc　thcorctical

c㏄xis吐cncc　ol°　ttlc　しwo　cnd－mcmbers　musco、・ite　and

pyrophyllitc　accQrding巳o巳hc　rcac巳ion：

蓋．5pyrophyllitc＋K＋≠muscovi吐c＋3silica＋H＋　V　H・18

　　　　A　dctailcd　discussion　or　亀11c　proccdurc　lbr　thc

construction　or　sこabili巴y　diagrums　in、°oMng　dioctahedrat

clay　nlincmls　by　usc　o「Eqns．（VH・1Dεmd（VH・12）is

8ivcn　by　Giggcnbach（1985）．　Carc　mus亀bc　takcn亀hat
such　lypc　of　diagmms　arc　us　valid　us　i巴s　basic　ussunlptio暫1，

i．c．　solid　sol面on　modcl，　sincc巳ilerc　a「c　sonie　autho！苫（c．

9．Gaπc1，1984）arguc　Ula田1csc　arc　not　true　solid
solu巳ion　scrics　and　arc　mcrc　mixturc　or　tsvo　phascs　bascd

on　thc　equilibrium　concentrution　or　silica　in　cQ）cxisting

KMgAISi4012H2

A12Si4012H2

‘

m＝O　to　1

（AlmSi4－m）T

Fig．18 Potential　stabiSity　fields　of　dioctahedra1　K＋clay　minerals　in　the　solid　sglutions

among　the　three－end－member　system，　pyrophyl且ite－muscovite－oeladonite

（for　c，m，t＝Oto　1）．（MOdified　after　Giggenbach，1985）．
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Fig．19　Stability　of　non－stoichiomctric　clays　in　tcrms　of　pyrophyllite　and　muscovite

　　　　　　e縫d。搬C搬bcごS響繍C縫v熱莚CS．

嘲韮施魁・d・q・c・・ss。1撮1。…　T・m剛・・c　cl’fec象s°“

thcse　diagrams　can　bo　visualizcd　by　comparln8．or　samc

dl・9羅m・1籍diff・ri・9・t・耀鑓搬・（・。象・熱・w朗n　h・・c》・

In山・rmOdynamic・c・n・id・m巳i・副・nc・i巳i・・c劇・d　lh・巳

艦hc　§織b謎姓y　fic葉ds　of轟o総一sこolc短◎鶴c象ric　c嚢ay　搬1轟c織呈s

shincd巳o　lower　KHvalues　and　highcr　smca　activity　wiU1

釜ncreas韮総9｛¢mpcratUfe　Wれho犠象aRy籍《》象韮¢C総b猛C¢ha縫8es　i総

i鰺艦OPO量ogy・　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　、

　　　his　obvious　l㌃om吐hc　activity　diagrams，　Fig・笈9＆

20，塾め滋a艦a総yt¢鍵｝pera｛ure，纏！e縫o鍵嶋stoichiumctric。　clays

arc　moro　s甑ble　lhan巳hcir　cnd・mcmber　alkali・mlca　at

・d・縫v¢韮y蓋・w．KH鍛曲曇gh・撚¢a　ac繍y・鶴d象h韮漁・tS

ag滋織sW。rt・the｛fermat韮o縫co繭縫o鍵of　phc⑫象e　w薮c塞茎

山csしron8　pcr副uminous　Gow　alkalis）hos【－rock　undcrgQcs

hyd⑩縫鳩搬茎a塁識垂象el識象韮o轟韮轟sl縫¢a　s撮uratcd　sys晃e凱・Als（》

。cMcs。f。thcr　di・al。nt　d，mc鵬・uch・s　F・2＋，M92＋，

may　c◎◎pc織象¢韮縫縫b◎vc　sy§｛c瀟by塾hclr　rep韮a¢c雛c瓢d’

Al3＋　ions　at　the㏄凱hcd謡site．　Giggcnbach（i98レ4）

poi臓霊cd。凱翻侮㎜aξ1◎n。f　phc“glξcs　and　cclad・ni｛cs，

octahcdraily　more　highly　subsユi蝋cd　phases，　is　rcs吐面c吐cd

t・w・巳・・wi巳h・・m即こivcly厨gh　F・2＋㎝d　Mg2÷
　　　　　　　の　　　

3C縫V鍵塞CS。

　　　1n　8cothcmal　syst¢ms　dissoh’cd　sili¢a　aαi、’itics
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Fig．20　Stabili吐y　of　non－stoichiometric　clays　in　terms　of　pyrophyllite　and　muscovitc

end－membcrs’　activities．

8・n・・ally　ra・8・t・・m巳h・・c　c・π・・p。・di・g　b瓢…吐i。・

1燃齎・躍s謡π：欝ど品1識繍衆
q・u・tZ・ph・rul・・i・th・。・cs　s叩P・・tS・thi・・㎝9・。f・ili・・

欝認樋留，離職ま：｝h薪1留課脇駿
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　
stable　dioctahcdral　clay　mincrals巳hcn　arc　illite　and

mixcd－1aycrs　mincrals　at　relativcly　high，　and
mon巳mormoni巳c　at　lowcr　pH’s　or　alkali　ion　activiしy・

　　　　Comparison　or　activity　diagrams　bc巳wccn　K20。

Al2q3－SiO2。H20　and　Na20。A12q3－SiO2－H20
sys吐cms（Fi8．21）reveals　lha乳K＋clay　mincmls㏄cur　aこ

lowcr　YH（Y　H＝YIH；Y＝iog　a　cation；H＝iog　a　H＋）

values　and　c刈cnds　ovcr　widcr　ran8cs　than　Na＋clays．

This　may　wcll　cxpluinこhe　gchcral　prcdominancc　or　K＋

clay　mincrals　ovcr　formation　or　Na＋clay　phascs　in　thc

Hiruki　dcposi乳，　which　is　well　consistcnt　with　the　abscnce

of　Ca＋and　Na＋clay　mincrals　such　us　pamgoni巳c．　This

phcnomcnon　is　gcnerally　truc　in　most　gco乳hermal
al　tcration　asscmbluges．

3．nuid・rock　interaction

　　　　F董uid。rock　intcrac巳ion　occurs　、vhcn　a　nuid　which

was　ini巳ia11y　ou監of　equilib巾m　w川1　the　cons巴i監ucnt

mincrals　inc白r　host　r㏄ks．　　Alteration　proccsscs　arc

m翻yrcan期8cmcn㎏of巳hc　modcs（minerals　and
volumc）or　original　rock　lo　a　ncw　mincral　asscmbla8cs

s乳ablc　undcr　newly　formcd　P・T　condition，　rcsul吐ing　in

mas　changc．　Thus　metasomatism　is　csscn制ly　fomcd
undcr　oP¢n。sys巳cm．　Mincml　paragenctic　scqucnccs　and

slablc　mineral　pllascs　formed　by　mc螂oma区ism　vary

widcly　dcpcnding　mainly　on　following　con巳rolling
factors：　　whc巳hcr　it　occuπcd　　（1）　a巳　Iow　　ambient

tcm四蜘rc　or　rcl飢ivcly　hi8h　tcmpcralurc，（2）cpithcrmal

or　llyp。thcrmal；（3）mcchanism　of　mass　transpOrt　i・c・

difrusion　or　in師1しm巳ion　；and　（4）　composi嫡on　o「　nuids

which　in巳crac巳ed　wilh　the　host　r㏄ks．　！n　natural　altcration

proccsscs．　thermul　dift’usi。n　ra乳c。r　c。nduc【ivi巳y　is　much

highcr巳han　any　kind　of　diffusion　or　inlihra亀ion　of　tluids

ill　lhc　samc　mcdium　and山cn　w副c「。r㏄k　intcrac吐ion腰kc

placc　undcr　llom。gcnc。us巳cmpcraturc　c。ndi巳ion・ln

gcncral，　smal田uid　prcssurc　gradicnt　in　porous　rock　is

nccdcd　f〔⊃r　nuid巳o　infiltratc，　and巳hc　gmdicn巳prc、’ailing

durin8　a駄cra巳ion　may　bc　assumcd　as　constan亀or　stable．

Thus　various　paramc巳crs　dcscribcd　abovc　can　bc　rcduccd

to　two　principlc　catcgories：（1）巳ypc。r・metas。matism－

di∬usion　metasomatism　in、vhich　so1、’cnt　is吐hc　po「c－

waしcr　and｛hc　muss　or　aqueous　spccics　transfcr　occurs

within　S鳳iom1γvolumc。r　watcr．　and　inmしr副ion
mctasonlatism　where　chemical　spccies　arc　transpOrtcd　by
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　　　　　　Ka量s　＝　Kalsilite；Mus＝Muscovitc；K・fetd＝K－feldspar（microcline）；

　　　　　　1）ias　＝　DiaspOre；Kaol＝Kaolinie；Pyroph　＝　Pyrophyllite；

　　　　　　△llib　＝　Albite；Para＝Paragonitc；A皿al＝Analcime；Y＝Kor　Na．

　　　　　　　　　　　　　　　Mineral　stability　bOundary　in　the　syStem　HCL。H20－（A1203）－K20。・SiO2

－一一一一一一　Mincral　stability　bOundary　in　the　syStcm　HCL－H20－（A1203）－Na20－SiO2

Fig・21　Activity　diagram　dcpicting　the　comparative　phascs　relation　in　the　system　Hcl　一　H20－（A12Q3）。

K20－SiO2　and　HCL－H20韓（A1203）－Na20・SiO2

intlStrating　fluids；and（2）rluids　composi吐ion．　Gcncrully

speaking　dit’fusion　is　an　impo血nt　proccss　in亀hc　higll

lcmpcr蜘rc　rcgime，　e．9．　skarniuati・n，　svhcrcas　infiltrati・n

mcchanism　sccms吐o　bc　morc　impOrtant　a口ow
吐c叩：rature　mctasomatism　e．9．　wea吐hering・Howcvcr，

吐his　disccmment　has　not　bccn　clearly　cs吐ablishcd，》℃し

Morc髄kcly，　both　dif直Usion　and　infiltration　mcchanism

Play　coupled。aclion　in　wa巳cr－rock　intcrac巳ion，　ahhough

lcading　proccss　could　bc　dirfcrcnt　from　casc　to　casc．

　　　　　　　　　　●

　　　In　this　section　possib量e　alteration　zonc　scqucncc吐hat

should　　occur　undcr　previously　　discussed　　physical

condれion　is　considcrcd　within！hc　framc　of　t“’o　conccpts；

hydr・1y・is・f　r・ld・Pars（Hd8・…，1979）・・nd　i・「ih・・ti・・

mc吐asomatism（Korzhinskii，1970）．　Then吐hc　rcsulunt

scqucnce　is　comparcd　to　thc　ac田ally　exposcd　zonc
scq・encc・in・th・Hiral・i　minc・a・d　devi・ti…ir・ny・「・・m

estimated　scquencc　wi1覧　bc　e．xpl　ai　ncd　wi吐h　thc　uid　（、r

additional　hypothcsis・
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FeldsPαr畢tydrolysis

　　　　Inves巳igation　　in‘o　　the　origin　of　clay　　nlincrals

produced　by　nuid。rock　interaction，　i　n　bo巳h　wcathcring

and　hydrothermal　altcration，　are　usually　focuscd　on　thc

hydmlysis　　or　feldSpars，　　bo巳h　　alkali　　fcldspar　and

plagi㏄lase，　　because　　of　　thcir　　chcmical　　and

crystallographic　similaritics．　Hcmlcy（1959）was！hc　firsこ

to　de巳ermine　comprchensively　and　systcma巳ically　吐hc

compOsition　or　aqucous　solutions　in　equilibrium　with

feldspar　and　other　mincrals　in　the　sys乳cm　K20・Al2q3－

SiO2－HC1－H20　a巳high　tcmpcra山rcs　and　prcssurcs．

Sincc　then　a　number　of　expcrimcntal　and　thcorctical

s田dies　　of　　feldspar　　synthesis　　and　　alteration　　董n

hydK）thcrmal　sys巳cms　have　bccn　caπicd　ou口n　U）th

thermOdynamic　and　kinetic　aspccts（Hclgcson，1979　and

re　fe　renccs　thcrein；Lichtner　and　Balashov，　1993　and

rcl陀rcnccs　thcrcin）．　Thus，巳o　undcrsヒmd巳hc　paragcncsis

or　hydrothcmlal　clay　mincrals　comp！e巳ely，　it　is　csscntial

to　s巳udy　the　proccss　of　fddspar　hydrolysis　reactions，

which　is　an　al巴ema！c　approach　tha巨s　not　rcs巳ric巳cd　to

mcchanism　or　mass　transfer　nor　explici巳wi巳h　respccUo

spacc　and　timc（He18cson，1979）．　Using巳his　concepこ，　it　is

possible吐o　calculate巳he　extent　to　which　componcn吐s　arc

rcdis巳ribu巴ed　among　mincrals　and　an　aqucous　so1山ion　as

乳he　solution　reactS　irrcvc【sibly　wi巳h　ils　mincralogic

environment　op　thc　basis　of　therm（xlynamic　constraintS．

　　　　A逸1cast亀he　rcldspar　disso1凱ion　pr㏄css　can　bc

differentiated　into　thrce　sequc爪ial　stagcs　（Hclgcson，

1974）：（1）iniこial　stagc－in巳his　stagc，　essential　proccss

is巳hc　cxchangc　rcac巴ion　of　K＋for　H＋’and　the　forma巳ion

or　H－fddspar（Garrels　and　Hosvard，1959；Wollast，1967）；

（2）main　sta8c－in！hc　main　stagc回dspar　dissolvc
congrucnUy　untU　aqueous　solution　rcachcs　thc　saturation

limi亀of　a　cc血in　mincraho　producc；（3）later　stage　－in

thc　且a吐cr　stage　rcac吐ion　or　fddspar　whh　an　aqueous

sol　ution　becomcs　incongrucnt　and　hcnce，　subsequcnt

rcaction　then　leads　【o　紅he　apPearance　or　sohd　re｛1ction

produc重s．　Among巳hcsc　stages　thc　most　impOrtant　proccss

is　the　congruent　dissolution　in　thc　main　stage　which　is

strongly　dependcn乳or　lhc　inhial　compOsition　of　aqucous

solution　which　reacts　with　feldspars．　Composition　or　thc

resultmt　solution　of　this　dissolution　dctermines　thc　first

prOduct　minera1，　to　apPear　as　a　reac巳an巳in　thc　Ia巳cr

incongruent　hydrolysis，　with　which　aqueous　solu巳ion

needs　to　cquilibrate．

　　　　1ni巳ial　exchange　reac肛ion，　which　o㏄urs　whcn

feldspar　is　placcd　in　H20，　apPcars　as唱cxchange　or　H＋for

K＋or　Na＋on巳he　surfacc　of　fetdspar　grai　ns巳o　fbml　H・

feldspar　or　protonated　feldspar．　This　process　causcs　the

pH　of　the　sol　u！ion　to　rise　r叩idly　and　lcad　lo　fUrthcr

reactlons．

　　　　After　thc　initial　sta8e，　congrucnt　dissolution　of　alkali

feldspar　causcs　　the　　total　　conccn巳ra吐ion　　or　silica，

aluminum，　and　POtassium　or　sodium　in　solu巳ion　to
incrcasc　in　thc　rclativc　proportion　or　3：1：1，　according乳o

the　stoichiome巳ry　of倒dspar．　Sincc‘hc　changc　in　pH　in

the　ear置y　stagc　of　rcaction　pro8ress　is　small，　the　ini“al　pH

or　thc　solution　and　concen巳m巳ions　of　silica　and　aluminum

among　aqucous　specics　may　rcmain　almost　constant．　Thc

reaction　consuming　or　prr）ducing　H＋is　dependent　of　thc

ini藍ial　pH．　lr　the　initial　pH　is　low（acidic　condi巳ion），1hc

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　σ

bulk　of　the　aluminum　in　thc　solution　is　prcscnt　as　Al3＋by

巳hc　fb1星owing　reaction：

　　KAISi308争4H20＋4H＋一＞K＋＋A1＋＋＋＋3H4SiO4

　　　1n　contrast，　if　the　ini巴ial　pH　is　high　巳hc　hydro1》°sis

reaction　can　bc　wriUen　as

　　KAISi308＋8H20－＞K÷＋A！（OH）4’　＋3　H3SiO4’＋3H＋，

and　solution　pH亀cnds巴o　dccrcasc　as　rcldspar　dissol、’cs．

In　any　casc　thc　contents　of　total　Si，　K　and　Al　spccics　aU

incrcase　proportionally　to　thc　numbcr　of　molcs　く）「

dissolvcd　Kイbldspar（kg　H20）－1．　As　the　congrucn巳

rcac巳ion　or　K－fddspar　con豊inucs，　thc　solution　compc，sition

apProachcs　saturation　with　rcspccUo　onc　or　morc　of竃hc

mincmls　corrcsponding巴o巳hc　stability　fields　shosvn　in巴hc

acMy　diag㎜．

　　　　An　aqueous　solu巳ion　w敢h　a　gi、’cn　aK＋1aH＋and

aSlO2　can　be　represcntcd　by　a　poin¢（”0’，）inside吐he　bOx

（block）　bounded　by　saturation　surfaccs　of　minerals

dcfined　by　activity　diagram　（Fi8．22）　jf　i巴　was

undcrsa巳um監ed　wi匹h　respect　監o　these　mincrals
（corrcsponding　巳o　the　stability　ricld　suπounding　thc

coordinate　poinり，　and　above　thc　plane　of　saturation　i　r　i亀

was　supcrsaturatcd．　The　direc巳ion　of巳hc　congrucnし
　　　　　　　　　　　　　　　　　コrcaction　pa巳h　vector　is　controllcd　by　the　concen町a豊ion　of

aqucous　species　inこhe　initial　solu【ion　and巴hc　rcla巳i、’c

eXtcnt　to　whichεhey　change　asεhc　rcac重ion　procccds．　R⊃r

cxamplc，　if　thc　solu“on　initially　con㎞ns　no　smca　b山

10・3〃・K＋and　10－3〃・H＋，　d・・竃m・【i・n・f　10－6　m・1…r

feldSpar（k8　H20）－1　causcs　a　ne81iglblc　chan8c　i　n　lo8

凪＋ノaH＋　buε　cぬange　【he　saturation　indcx　of　silica　to

incrcasc　田pidly．　　Hence，　the．reac！ion　path　inclincs

upward　in　the　plane　parallel吐o　thc　abscissa　or　thc　acti、’ity

diag㎜（Fig．15）．　ln　contrast，　ir〃iSiO2　at　thc　outsct　or

thc　rcaction　pr㏄ess　is　10－4　and〃8K＋and／or川H＋a爬

much　smallcr，　rcaction　causcs　thc　solution　compOsition　to

changc　in　a　plmc劇lcno　thc。rdinatc　of　the　diagmm．

　　　　Congruent　dissolution　or　fcldspar　in　diffcrcnt

soMons，　thus，　causcs　thc　solution　compOsition　to　changc

along　different　rcaction　p副hs　which　impinge　on¢hc　planc

o紬cacMy　diag㎜al　dir爬rcnl帥鱈（e．g．．　pOints　A，
Band　C　in　lhc　Fig．22）．　Bccause　thcsc　poinls　may　lic　in

dirfcrenこmincral　stability　riclds，　thc　idcntity　or　thc　first

mineml　to　appc測r　as　a　rcac巳ion　prOduct　and　山c

subsequcnt　conscqucnccs　of　thc　hydrolysis　or　fcldspar

dcpcnd　on　thc　compOsition　and　spccia重ion　of　thc　aqucous

phasc　at巳hc　outSct　of¢hc　rcaction　proccss　as　wcll　as　lhc

rclative　solubility　of巳hc　minerals　in　thc　systcm．

　　　　Thc　chamgc　ofεcmpcm¢urc　also　affecユs藍hc　idcnti巳y

orεhc　firs巳mincmho　prccipi鳳c　aUhc　cnd　o『congrucnt
dissolution．　　Stability　ficld　bOundaries　in　lhc　acti、°i巳y

diagram　shift　tosvard　thc　origin　of　thc　diagrarns　svithout

changc　in　itS　slopc　as　te叫rerature　incrcascs．　For　an

ins巳ancc，　a　fluid　with　a　composi巳ion　or　log　aK＋ノaH＋＝2

and　log　aSiO2　＝　・3　in　thc　activi巳y　diagram　is　in

cquilibrium　wi乳h　kaolinitc　a巳150℃（Fig．15），　bu巳is　　’

sa巳ura吐ed　wi山pyrophylliこc　at　25℃（not　shown　hcr℃）．

This　bchaviour　would　be　a　conscqucnccs　of　the　incrcasc

in　thc　relativc　stabiSitics　of　anhydrous　phases　compared巳o

their　hydrous　phases　with　increasing　tempcraturc．　As　a

resu量t，　idcntica！reaction　Paths　of　con8rucnt　dissolution　of
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Fig．22　Thrce－dimcnsional　vicw　of　mincral　stabilities　in　thc　systcm　HCI－H20－A12q3－

　　　　　　　K20。SiO2　bOundOd　by　saturation　surfaccs　of　respective　minerals．　Pbint℃，°is

si加a巳cd　insidc巳hc　box、、・hcrcas脚A”，脚B”and°冒C”1ie　on　thc　saturatcd　su血ccs．

feldspar　at　suc㏄ssively　highcr！empcra巳ures　lead巳o　thc

first　appcarance　of　different　reaction　proClucts（minerals）．

　　　置f　temperature　decrcasc　gmdu“11y　du「ing

metas・ma吐ism，　the　aH＋（pH）changcs　to　m・re　alkaline

condition　and　the　parametcr　aK＋ノaH＋bccomcs　smaHcr

accordingly，　then　migh‘Icad　藍o　lhc　appearimce　of
dift°ercnt　stable　minerals，　e．9．　prccipitation　ot’　kaolinite　in

placc　of　muscovi電c．　Similarly，　incrcasc　in　lempcra加rc

may　a脆ct　the　systcm　in　rcversc　svay．　Thus，　thc　thcrmal

impulse　or　wave，　which　gcncrally　is　expcctable　in　hcut

sourcc，　can　bc　accountablc　f（⊃r　a　probablc　controlling

fac！or　in　the　metasomatism　occurred　at　the　Hiraki　minc，　at

lcas巳quaSitativcly・

　　　Bused　on巳hc　l㏄al　chcmical　cquilib巾m　（LCE），

whcn　inilia置rcaction　palh　touchcs　thc　stability　Sicld　or

cer血in　minera童dellned　in　the　activity　diagrani，　lhe

rcac巳ion　of巳hc　fcldspar　wi巳h　aqucous　solution　bcconlcs

incongrucnt，and巳hcn　precipitation　or　that　mincrahakes

placc　when　aqucous　sp¢cics　conccntrations　in　thc　sotution

rcach　satura巳ion　limit　or　thc　mincral　conccrncd．　This　kind

of　reaction　is　known　as　dissolution／precipitation　reaction・

　　　Areaction　path　and　mincra置paragcncsis　according吐o

K。lbldspar　hydrolysis　modcl　fbr巳hc　closcd・syslcm　is

schcma巳ica亘1y　illustratcd　in　Figs．23＆24．　In　thesc

　rigu「cs，　qua「tz　is　not　considered　as　a　reaction　prQducし

But　in巳hc　actuaE　process　quar巳z　will　precipitatc　whcn　the

　conccntration　of　aqueous　silica　spccies　in　thc　solution

rcachcs　the　solubiEity　limit　of　quartz．1『quartz　appcars　as

arcac“・n　pr・duct，・・n巳inuing　diss・1u【i・n・f・feld・p・r　w川

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　．Thclead・rcacti・n　pa巳h巳・9・al・ng　quartz　suturdti。n　linc

．path　d㏄s　net　procccd　bcyond璽hc　silica　linc・　Procccding

in巳his　direction（passing　quar巳z　limi【）mc乙ms　a　decreasc

of　the　dissolvcd　aluminum　without　precipi　tating　an．v　othcr

A1－bearing　mincral　and　solu吐ion　os’ersaturated　with

　dissolvcd　s謡ica　species，　、vhich　is　contradictory　to　thc

dissolu巳ion　or｛ddspar．

　　　　Major　diff¢rence　between　closed－and　opcn。sys吐cm

is吐hat　solvcnt　in　the　formcr　is　stationary・tluids、、・hilc　i　n

巳hc　lattcr　continuously　innowing　volume　or　lluids　arc！hc

primary　solvcnしOnce　s蝋ionary　porc　lluid，s　compos山on
attained　equilibrium　value　wi巳h　final　reaction　product，

phus・・吐h・・c・・c　n・巳in　eq・ilib巾m　wiM・id・？・1d．殉・

longer　stablc　in　thc　systcm．1n　con廿asUo吐he　s且tuat！on　m

the　closcd・sys巳cm，　dissolution　of　produc巳phascs　ls　not

allowcd　cvcn　in　the瞬simple鴨open－system　modcl（wi【hout

changc　in巳hc　physic㏄hcmical　condi亀ion》．　According　lo

巳hc　inm乳ra髄on　metasomatism　every　box　or　lluid　tlu・x

infintrating乳hc　rock　may　aUain　downs巳rcam　cqumbrium
condilion（Walsh　et　ul．，1984；Lich璽ncr，199D．　Rcgarding

’
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Fig．23　Reaction　path　in　thc　fcldspar　hydrolysis　proccss．

b　　乳hc　s田dy　of　Lichtncr　and　Balashov　（1993），

downstrcam　equilibrium　condi巳ion　mighしbc　achicvcd
during　inriltration　mctasomatism　ot’　geotogical　timc・scalc・

1n竃his　case，量hc　al巳era巳ion　pK）ductS・do・not　intcract　sv川1

thc　systcm　a「ter　thcy　has・e　lbmcd，　and　lhcy　arc　assumcd

巳obe　icf巳behind　in巳hc　h》・drothermal　conduiし

　　　．As　prcviously　dcscribcd，巳hc　hydrothcrnial　al　tcru巳ion

or巳hc　Hira短non・wclded　tu∬，　indicated　by　mass　changcs，

㏄curred　under　isothemal　opcn－syslcm，　and　hcncc，乳hc

phascs　prvduccd　a量ong　the　reaction　progress　may　rcmain

as蓬』巳cration　minerals　in　mctasomatic　column．

　　　　On巳hc　basis　of　abovc巳hcm1。dynamic　mass　transl’cr

constraint．　Ulc　possib璽c　reaction　pa巳h　occurrcd　during艦hc

wa巳cr・r㏄k　in巳cmdion　at星hc　Hiraki　minc　can　bc
川us巳r凱cd　as　sh6wn　in　thc同8．25．　Sincc璽hcrc　is　no

diaspore　dc巳cc巳ed　in　巳he　Hiraki　orcs。　the　sol　u巳ion

c・mp・sition　after　initiaE　stage　and　congruent　dissolution

of　fcldspars　was　saturated　with　kadini巴c，　m勾or　ahcra巳ion

mlnc蹴hn　lhc　Hi・aki雪9・c・The　p・cscncc・f　q蝋z　g面ns

wl吐h　diss・1vcd　b・undtiry　also　suggestS　that　thc　initial価d

has　　si塵ica　　conccn巳ration　　sligh巳置y　　bdow　　巳hc　　quartz

sa琶ur副ion　limi巴．　Thesc　rcla巳ivcly　lar8c（躇1mm）quartz．

grains　arc　idcntiticd　as　volcanic　origin　sincc山cy　contain



Geoche】離韮㏄al　Asp㏄宅s　oξHyδr◎嶺e纐a蔓Ka◎！漏za£1《》籍 561

U
I
　
f
i
O
I

O
（to）

P
（tl）

　
ラQ
り
　
v

R　　　S
（t3）　　（象4）

＿＿＿Ovcrall　equmbrium

●

A《鐸eo纏s　301Ulo鰭composiこlon

輌 一　　一　　一　　鱒

cquilib加m　W紅h　mUSCO、’鯉e

．

（
野
夢

磁　　　　　13＋

葡 一　　一

　　　　　　A甲e《）繊ssol縦沁織co搬P｛）s髭io轟一　　輌　　轍　　哨

o甲1熱b由飛w柚kaoll繍c葡d鐡灘s¢◎、‘

．ダ

ぜ
Aq鷲c◎雛s　sol概lo轟comp◎si象lo織

一　燭鱒駒■9　欄　■■■■噸 一　　脚 一　　一 麟脚《憂iも1韮韮br韮越蹴w髭hkε慧◎霊圭総韮蒙e

　　　　　　　　　　　　　　　lo9ξ　一

1・9瓢瓢蹴da撤y。f　s。短象c　sp㏄韮CS韮紬c　aq疑CQ疑s幽se

lo8ξ＝rcac樋on　progrcss　dcscribcd　by　log　mo1．　of　Kイbldspar　disso豊vcd

Total　dissolvcd　aluminum　sp㏄ies　as　A13＋

Note：qua血is　not　considerOd　as　a　reaction　prOduct．

8
・
・

♂
．
　
、
，

●

．

　
　
○

響
．

　
　
o

．

。
．
　
㍉
’

8
r
，

．

“

．

a
㍉
’

嚢
叩
瓢

、．

d
、

琴
．
－
◎
・

．
°
e
9

．
－
．r
㌔
・
K

Congrucnt　dissolution　of　K－feldspar　causcs　Si：Al：K

c◎無ce滋！a纏◇縫i無aq犠eo糠s　s◇1爆lo籍象o繭3：蓋：1搬o掴織象1◎．

Kイetdspar　disso董ves－kaolinite　prccipitatcs．

Q→．R，

K－feldspar　and　ka。ll魏鍵e　dlssdve一㈱s¢◎vile　preci蜘韮cs．

Overall¢q縫韮糠b」ri疑霊籍．

（K－fe韮dspar，総羅㏄oy嚢e，　kaeliRi｛e　aRd　sel縫こ韮o籍）

Fig・24　Mincrat　paragencsis　in　thc　fcldspar　hydroEysis　process．　P，　Q，　R　and　s　are　the　Points

　　　　　　　notified　in　the　Fig．23．

　乳w（》・・phasc　（so疑d。gas）　glおs　l総c短s量o纏　（Pl撮c　VHD。　　Ir

　initial　solution　ha＄　silica　conccntra職ion　well　bclow　thc

quartz　limi亀，　alhhcse　volcanic　quartz　wm　bc　dissolv¢d

　臓轟d　撫oy　remain　轟◎　韮◎轟8er　l轟　象ぬ¢　議1鑑C∫εd　SPCC韮雛C織S・

αhcrwlse，象hese　qua血wm　rcmain　unchangcd　and　no
dissolvcd　bounda！y　would　bc　fbmcd，　if　thc　initial

SOMon　iS　SaこUraこCd、、価q績ar蓬Z．　ThCrcf◎rc，　a“纏CO縫S

掌sd縫擁o論聖s　c◎絹睡pos髭i◎縫a監thc　beg董織縫三籍9◎rξhc韮轟¢o轟gr纏銚盛

hydrolysis　or　feldspar　may　bc　ploucd　somewhcre　in　thc

kaolini吐e　stability　field　bclosv　quartz　saturation　limit　in　thc

activity　diagmm．　At蓋50℃，　s繊rtl纏g　point　wlll　reach

　sa象縫縦灘象韮o縫　surface　bcεwe¢轟　d毒asp◎rc●kao1韮鋒嚢c　b◎纏総d撫◎ノ

（log　aSiO2＝・3。23）and　quartz　saturation　limit（log　aSiO2

雛・2．72）．Inasmuch　as吐his　mngc　is　vcry　short，　thc　initial

価dwo糠韮d　have　a　s熱韮ca◎o簸ce継raこ韮o縫、・¢r～・dose塾◎
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　ワquartz　saturation　limit．　Bccause　of巳h¢narrowncss　of　thc

kaolinitc　stability　ficid　in　tcrms　of　thc　activity　of　SiO2　a竃

15◎℃g窪熱es繊嬬1織g　poiRt（嘔緯1轟Flg．25）wo粧ld　llc、零ery

cl・sc垂。！hc　s蜘繭・臓11m愈。r　q蝋z・and・thus・the・s・1凱韮。n

could　reach　i¢s　compOsi巳iomo　quartz　hmit　soon　arter　the
モ

mcongrucnt　hydrolysis　of　feldspar　begins．　　　　　　　　　　　　　　，

　　　　Occ縫rrence・f　q剛z　as　a呵・r　altemti・n　phasc　i繍

建h・1’li・aki。繭dca！・・1葦・e　p・ec韮幽韮㈱r　q蝋・d・加9・

rcacUon　progrcss．　　So　whcn　bulk　sol　ution　rcachcs．愈＄

silica　concentration　satumted　wi巳h　quartz　（poin！”F，1），

rcac縫o籠path　wou董d　prQcccd　along　the　quartz　saturatiom．

蓋蓋縫cde｛incd　by　teMpera｛ure　c◎轟cemcd．
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，　T＝　150C3　P　＝　PSAT

Kais＝Kalsili乳c；Mus　＝　Muscovitc；K・feld＝K－fcldspar（microclinc）；

Dias　＝　DiaspOre；Kao夏＝Kaolinic；Pyroph＝Pyrophylli巳c

Saturation　limits：（A）quartz；（B）chalccdony；（C）amorphous　silica．

Fig．25　Depicting　thc　pOssiblc　path　of　changcs　in　fluids　compOsition　durin8　fluid・rock

　　　　　　　り　　　　　　　　　　　　　　　　　　

　　　　　　intcraction　process　at亀he　Hiraki　dcpOsit，　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　，

　　　　Material　balance　aしpoint脚F”is　govcmcd　by　thc
　　　　　rcac巳重on：

2KAISi308＋H20＋2H＋＝4SiO2＋Al2Si205（OH）4＋2K＋

　　　　As　it　can　bc　prcdic亀ablc　from乳hc　Fig．25竃ha巳if吐hc

ac巳ivity　or　muscovitc　in　thc　systcm　is　lcss巴han　uni巳y，　thc

solid　solu巳ion　clay　minemls，　vi7＿mon巳morilloni巳e，　mixcd・

laycr　mincrals，　phcngi　te，　and・illitc・will　bc　formed　instead

of　muscovite．　Sporadic　occurrencc　or　montmorillonite

“nd　o巳her　mixcd・laycr　mincrals　indica巳cs　thut　thc　activi巳y

or　muscovi乳e　in巳he　Himld　solu“on　might　bc　lower亀han

uni巳y。　Thcrcfo爬，　thc爬ac髄on　pa竃h　would　advancc　onしhc

quarに　　sa乳ura巳ion　surf訟ce　and　　bck⊃w　　吐hc　，　nluscovi吐c

satura巳ion　sur血cc　as　sho、vn　in山c　Fl8．26．

　　　Occurrcncc　of　phcngi吐c　at　the　uppcr　most　part　onhc

rhyolitc　suggcsts巳ha巳巳hc　incくmgnm巳hydrc，lysis　rcac巳ion

ccascd“’hcn　conccn巳ra巳ions　of　aU　disso1、℃d　spccics　in巳hc

bulk　s《）lu巳ion　rcachcd　cquilibrium　va置uc　bc巳、、’ccn

muscovi巳c（phcngi巴c）and　K・feldspar　at　150℃．

　　　Rcac【ion　occurs　aUhis　poin巳can　bc　exprcssed　by：
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Fig・26　P・ssibl・c…se・r・d山i・n　c・m蜘i。・ch・ng・i・th・f・rm・ti…fhydmth。m。1

　　　　　　　kao随n　deposit　a象！he　Hiraki　mine．　A　represe盤ts象h¢s蜘tiag　poi隠匙Qr　i織le星so里蝋on

　　　　　　　co搬峯x）s熱韮◎籍撮癒e　bc81総轟1総9・Pa｛h　BCDE　is　enthe　guaRz　sa｛ura｛io縫sgrface

　　　　　　　鍛dl籍sld紬e　s。lld　sd秘縫o縫pds搬．

　3KA亘Si308＋2H÷灘KAI2（A葺Si3010×OH）2＋2K÷＋6SiO2

　　　　This　phcnomcnon　is　explaincd　in　tllc　Fig，25．

How¢ver，　rd華ab霊c　da綴◎f　hydrelys嚢s　co総s臨象s　of鐙豪xed。

聾aYcr　m嚢轟c圃s　a鍵d　phe轟gl匙e　arc　s皇lll　n¢cdcd　and　lhus

rcac巳ions　govcmin8出c　fbma吐ion　o紬csc　minc圃could
not　havc　bccn　discussed　furthcr．

　　　　Ka◎lin　depOsit　at　the　Hiraki　minc　is　charactcriz¢d　by

s熱arP鍵css　l縫i欝蹴韮轟c織霊z。籍c　bQ躍a嚢¢s，繊Pm鵬韮轟c轟象

symp肛om　o口nm鳳lon　nle鵬omati＄m（Ko痂nsMi，
1970；Hoffman，1972）．　Sincc巳hc　abr叩匹changcs　in
concentration・of・C◎mP◎籍C醐occ疑r　a霊Z◎鑛e襯蜘弓゜．　ll｝e

搬1轟c臓1¢◎叫沿s鍵lo籍、、紬1織1繭・壕d姻z◎轟cs　sh《灘1曲c

conslant，　L¢t　us　consider　a　possiblc　mincml　asscmbluges

and　zonc　fomcd　whcn　a　h》’Pt）thctica董rock　co叫X）scd

O吻of　Kイ¢ldspaど鋤d　q讐韻Z　URdcrgges輔髭織ti◎縫
搬c織so田a象lsm．　Bcc縫腿se◎f撫s　low　solubili紅v　a葦unlinum
・Pe・i・s・・e・s・・m・山・be・i・ert・。mp。…重，‘・．，・・m・II

alUminUm　COnCCn【mtiOn　in　thC　nUid　iS　neCdCd　tO　niaintain

cqgilibtium　svith　thc　fock翻d伽s轟o　dlssoM◎琵oc¢讐鶴
If　l擁轟麗鐵塾辮g　n樋ds　havc　S三〇2　co轟cc蹴獄聴α】ηo乳far　from

sa吐uration　limit　or　quar屹at　givcn敷emperatur¢，　thcn　SiO2

also　is　immobilc　and　no　dissolution　or　quartz巳hrough

mc鵬om級tic　column．　pH田so　ls　dcξcml轟cd　lf
t¢鵬pcra繊1障　韮s　giv¢縁．　T撫Cfcfbf¢，ξhc　c◎雛P◎sl塾1◎鑓　or

prQduct　minerals　afεeπeplacemen監of　K－fddspar　depend

。n　conccn圃on　orわ18hiy　nlob甜c　c。n1P・ncnしhcrc　K千，　in

s。！縫ti◎縫副rock，謝鋤加r¢preseRted　by　｛he　ratio◎Y

K＋1Al3＋．絹s　sh・w臨塾h・Fig．27，翻山c，。，。1燃

zone　sequ¢nce，　nuid／kaolinite＋quar比1musco・・i電c＋
quartz／K・fcldspar＋quartz，　is　thc　sanic　as　that　fomied　i　n

ガb韮dspar　hydrolys三S醗◎dc甕韮f　we　fteg韮cct　SC（覆疑C轟韮la葦◎r《至Cf

or　miRcra韮f｛）m凱蛭o織。　Thus，象h韮s　zo雛l　seq糠e擁ce　ls　a

na巳uraHy　　expcctablo　　in　　hydro置ysis　　or　　intlltration

me！asom飢ism　of　K－feldspar．

　　　　A織mc眺omatlc　reactions　seemωbe　neUransl’er

狛eaα韮・纈総d　H÷㈱㈱醐韮sm鵬帥措り・type，　w論¢・e

RO　elhcr　exchaRgo　rcacti◎総s，　sgch識s　Mg2＋，　K＋，　C縫2＋，

Na＋mc！asematisms，　we鵜evidc感．　Howcs’cr　foinia艦lb轟

of　phenghe　in　lhe　uppemos巴parωf　the　rhyoljle　may　be

＆hc　rcsult。f　complcx　exchange　reaαion，　w　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　here　gains　or

l・ses・f　c卿㈱nts　er　elcments　might　occ断，　beこwcc轟

総lka鰻　　fb墓dspaら　　（P！a8韮㏄墓asc？），　a織d　　b蓋Q乳嚢c　　by　　象hc

偽1i。wing　rcac巳ion：

　K・fcld＋P81・＋biot．＋H＋《一＞pbcngi艦c＋K＋千Ca＋＋（Na＋）
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Fig．27　PossibZe　minera　1　zone　sequence　in　the　infiltration　metasomatism　of　K－feldspar．

1’〃et　Jli‘ia［S・CO’叩05f”0π

　　　　As　it　has’bccn　pOinted　oul　巳hat　inlc巴　fluids

c・mpOsiti・n　is　a　m勾。r　contr・11ing　fact。r　in　aspcct・f

which　mincr訓s　to　bc　fbmled　in　m伽somalic　column．

Ahhough　inlct　nuids【hcmsclvcs　canno巳bc　availablc　for

analytical　purposes　in　fossil　hydrαhcrmal　sys巳cm，　i巳s

composi巳ion　is　cvalua区cd　ma乳hcma吐ically　from　rcla乳ivc

thic㎞ess　and　scquence　of　mineral　zoncs　in　al　tc　rati（m

column（e．8．．　Lichtncr　and　Balashov，1～D3）・1n山c

prcsent　s巳udy，　compOsition　onhc　inlct　lluids　which　arc

responsiblc〔’or　hydrothermaE　kaolinization　at　thc　Hiraki

mine　is　considc爬d　on　thc　basis　of　hydro山cmal　mass

t㎜s血『modcl．

　　　　Ir　wc　can　cs巳inla巴c藍hc　ra巴c　or　aU爬ac監ions（kinc巳ics）

as　a　cons㎞こor㎜c，εhc　ra吐ios　or　BF：FG：GH　in　Fig．

25may　rcpresenUhc　thickncss（widしh）or　ahcmtion
mineml　zones　in　an　intilUation　column，　in　herc　kaoliniに

zone：kaotinite＋quartz　zonc：muscov敢c＋quartZ・zone，
respectively．　In　the　Hiraki　mine，　the　svidth　of　kaolinite＋

quartz　zone　dominatc　extremely　ovcr　others　and　hence，

the　leng吐h　of　FG　in　the　Fig．25　should　be　much　greater

than　others．　ASteration　zonc　composcd　cxclusivcly　or

kaolinile　is　bclicvcdこo　bc　very　nam）w　bccause　thcrc　arc

very　f¢w　orc　samples　with　kaolinitc＋volcanic　qua血

observed　in　thc　mine．　Thercfbre，　the　poi　nt　E（s加rting

pOint）would　be　very　close　to　quartz　saturation　Iimi巳，　and

again　supPorts　the　fact　山aこthe　inlet　nuid　was　s置ighUy

undersa巳urated　witll　q臨

　　　　hwas　already　explained　in【hc　prcvious　scc巳ion　thaこ

fluid　composiほon　at　staning　poin巳of　rcac【ion　pa巳h　was

very　likely　to　bc　lied　in　stability　ficld　or　kaolini巳c　and

having　log　mSiO2＝－2．8（slightly　undersaturatcd　wi山

quartz　at　150’C）．　Fbr　a　fluid　cquilibrium“・ith　kaolinilc

aこT＝150°C，P＝along　vapour－prcssurc　cun℃，　and　pH＝

5．792（ncu巳ral　svater　at　150’C），　conccntra巳ion　of　A　l3＋is

defincd　by　fbllowin8　hydrolysis　rcaction：

10g　aA童2Si205（OH）4＋610g　aH＋一＞210g　aAl3＋＋2

10g　a　Sio2＋5量ogaH20

　10g　K＝0．19　fbr巳he　above　reac巳ion（Bower　et　aL，1984），

and　then　log　aAβ＋＝の14．侶．

　　　　Sincc　thc　ac乳iviこy　cocrncicnt　f（）r　clectrolyte　spccics

in　weak　acids　is　uniこy，吐hcn　mAl3＋is　cquaho　10。14・48．

From　thc　Fig．25，敢can　bc　spcculated　that　pOintのE”must

has　a　log　aK＋，aH＋lcssこhan　O．5（bcIow　solid・solu竃ion

prism）a口easし　For　thc　pH　or　5．79，108　m　K＋in巳hc

solution　should　bc　or　10－5・2g　in　maximum．　Thus，　inlct

solu巳ion　a巳s蜘ting　POint（“E’°in山c　Fig．25，
mSiO2（・quc…）ゴ10’2・8）。r・1吐・面。・P・・ccss“…ld

have　conccntration　or　m　A13＋＝10・14・48　and　mK＋＝10・

5・29・tpH・r5．79．

　　　　Herc，　pH＝5．79　is　the　value　for　neutrul　watcr　at　150°

C（Glovcr，1982）．

●
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　　　　Ris　a韮so轟。｛cd　that・δ韮8α．sh董f象漁d　orξhc縫o縫礁

wcldcd　tuff　in　the　Hiraki　mine　rcprcscnts　a　slopc（窓3°）

slmllar　to些hosc　or　sulfalc－prcdominant　acid　gco象hcrmal

Waこers（E擁ls　and　Mahon，笈964；White　eしaL，蓋9731．　Co－

cxistcnce　o『marcasi¢c　and　pyri猛c　in　the　ore　dcposit　and

above　simila嶽ky　◎f　韮so韮◎pe－sh董r象　象reftd　to　癒e　sglfa象c－’

dominatcd　acid　gcothermal　watcr　poin巴ouUhat　inlct
O縫k至s　wcfc　acldlc　a象　韮50°　C。　　AccordiRg　le　象he

cxpchmcntal　study　of　Murowchick　and　Barnes（1988）
and　Murowchick（1992），　marcasite　is　stably　fc）㎜cd　undcr

縫聾cconditio織of　pH〈5．　Thcr¢｛bre，　pH　wo継ld　b¢韮ess

than　5．79．　IfpH　drops　by　onc　unit（i．　c．，4．79），　rcspcctivc

価d・・㈱P・・1縫・幽・・醗・・醗Al3÷＝璽0－H38醗d醗K÷

潔10429a巳msio2鶉10・2・8．

　　　　R　ls　apparc翻こ　from　thc　ab《）vc　α媛c縫茎ati◎“　ξ蓋lat　鑑hc

solutc　concentrations　win　changc　in　accordancc　svith

c熱翻gcs　l総the　pH◎f恥i（IS副3蓑s◎｛h¢｛b欄撮沁縫

tempera巳ure．　Tcmpcraturo　corroctions　for　equilibrium

c◎Rsunts　os’　mincrals　are　rcadlly　availablc　l㌃徽伽籍y

sources（e．9．　Bower　et　aL，1984；Hc置geson　ct　al．，1978）．

pH　of　nuld　should　bc　dctcrmincd　by　unrelatcd　mcthod

bec甜se　c熱㌶8c　of　o簸c幅鶏1縫P8伽ld　co縫ld頚cs瞭1総◎縫c

iog　unit　changc．　in　WIR　ratio　cstimated　by　matcrial

ba！a轟cc◎f　K十．

　　　　Romoval　of　gases（CQ2，　H2S，αc．）from　solution

ca縫scd　by　bo韮叢韮轟g　er　pr¢cipi　tati◎轟　of　m韮鍵c臓董s　s疑¢h　as

calche，　pyritc，　c¢c．，　can　bc　cxpectablc　rrom　the

¢q樋盤b叢う毬蹴fC葦a縫◎籍HCO3－÷｝葦＋’一＞CO2，9÷｝｛20．

This　loss　of　gas　is　accompanicd　by　a　dccr¢asc　in　aH＋．

Thcrefofe，　preci　pitati◎盤of　py蓼i　t¢1轟t｝ヨe讐PPc「搬¢蹴bc『

and　calci巳e　j爪hc　bwer　member　of　non・weld¢d　luff　could

disturb　thc　pH　of　lhe　systcm　during　hydrolhcmlar
a総c瓢lo轟．

　　　　In　actual　pr㏄css，　numbcr　of　molcs　of　K－fcldspar

c◎総gr秘e総縫y　dlsso嚢v¢d　韮s　vcry　s撚a縫　comparcd　t◎　la｛er

incongment　hydrolysis　stage　and　huge　mass　of　nuids．

A縫dhegcc，鑑he蓋Rlet　fiuid　comp◎si｛iOR　d㏄s難o塾cha轟ge

effectively・　Therefbre，　solu巳ion　conccntmtions飢point

齢E，，ca織bc　rcgardcd　as象h¢samc　as　that　or　fluids　a匙inlct

of電he　metasomatic　column．

4。W勘¢er／roek　ra重io

　　　　Watcf／rock　fa象lo　or　amountS　of　wa乳er勲監should

phySically　nOW　thmUgh　the　SyStem　and　thUS　might
actually　ln吐eract　with　the　r㏄k　can　be　cs蛎ma乳ed　by　the

mateh隷蓑●ba韮a糠ce　　　蹴C縫圭◎d。　　　　丁韮紮a毫　　蓋s　　bas¢d　　　o】臓　　縫茎C

縫ssumμion巳hat　if・a　fluid　wi巳h　dcrincd　conccn1！uti。n　or

cc縫a韮縫ch㈱韮c昼韮spcclcs　l継cracts　“’鍵h　a　r㏄k　c。緯s董s霊i轟9

0f　mincraPX，曹and　then　leavcs　the　systcm　in　cquilibr沁m

w髭hminc1al　”Y眸，　the　Ouid　nux　is藍he　amou飢nccdcd：o

r¢dl面b蹴由c。or繍o轟chemicai　spec韮cs　to　equ韮1韮b加瀬

conccn巳ration　among　thc　nuid，髄X瞬and”Y尉．　If　wc　can

㎞。w　｛he　c◎織cc漁ti◎縫of　c◎矯撚◎謎伽雛1¢a童spccics　fer

ini巳iamuids，　mincmls脚X騨and髄Y橘by　usc　or　indcpcndcn巳

蹴c艦h◎d，a矯o囎匙of織樋dsΩ懸x¢a縫bc　cs鑑1蹴撚cd．　Thc

material・balance　WIR　ratio　nccdcd巴o　changc　thc色1sic

volcanic・rock・to・esscn巳ially　kaolin　dcposit　may　bc巳cns　of

ξ翫。継s副s塾lm¢s　grcatcr　than｛hat　rcvcalcd　by　lSα。plc

me巳hod．

　　　　　As　discusscd　in巳he　previous　scc縫on，　thc　initial

fiuids　in　the　hydK）竈hermal　altera｛ion　process　at　the　Hiraki

mine　w・・1d　have・c・mp・・i！i…fmK＋＝104・29，　m

A13＋凝蓋◎－ll・38　and　m　SiO2雛蓋0。2・8　a蓬P韮｛瓢4．79．

Altcration　mincral　assemb置agcs　in　the　Himki　deposit
sho、V　ξ嚢凄e　f韮薮al　f蓋縫韮d　、VO饗韮d　hayc　a　s◎韮縫敦e　COftceft｛raξiOR　韮縫

equilibrium　with　K・reldspar　and　quartz．　Concentr凱ion　of

Al3÷ls　ve∫y　1◎w（藁0－17・玉4撮lo9搬SlO2＝s撮継鑓韮¢d　wi象海

quartz）　and　thus　negliglbie　in　calcu董a竃ion．　　Log　of

cq縫lllb揺凝c◎RstaRt・fer・K－feldspar　hydrel＞’siS　reacti〈》縫撮

150℃is－1．69（Bower　et　aL，1984）．　Ir　a　nuid（，f　that

¢omposl蟻on　e飢er　at　an　inlet　and　interacts　with　the　non－

wdded｛uff　svhich汽as　an　averag¢co総centrati◎“◎f　r織K÷：：

10－0・11（from　Tablc　5），　and　th¢n　lcave　the　syslcm　by　a

tluid　compes熱1◎轟¢甲ll臨幡、、’ith　K－feldspar，　thc　W！R

ralio　which　satislles　the　materiaトbalance　would　be　lO4・18

（霧璽5（XX））：至by　vo霊疑蹴e．

　　　　As　poin監ed　ouこby　Criss　and　Taylor（1986），　thcsc

giga縫ξic　W！R織こios　31c縫9霊hc価d　p撮h　are織Qξ◎擁1》’real，

bu巳also　are　perfcctly　compa1iblc　wi！h　the　o、°emn　material

bal鋤ce　WR　ra象lo◎f　abo縫象0，5沁LO！£g瞭cd　by象hc

cncrgy・balance　and　by　thc　mass　balance　of　oxygcn
の

1sotopes・

5・Origin　of　ore　nu篠d

　　　　In吐he　hydrothcrmal　systcm　host－rocks　i　nevitably

in吐e！act　wi巳h　one　or　mixturcs　of　Ulc　some　typ¢s・of・natural

、vaξC「S，　S纏ch　as　象hosc　of　soa　SV凝｛er，　露篭e韮eo】睦C　wa奪C「　aRd

magmaこic　w飢er．　Theδvalucs　may　dccrease　ir　a　rock

reac象s、舳water　which　has　lighter　is◎象◎plc、伽¢s伽轟

吐he　rock，　and　increase　if　a　rock　d㏄s　wi吐h　、vatcr　of

葦SO霊◎pica継y嚢cav韮cr象ha籍髭．　丁熱e轟象h¢　res縫搬葦撚is《》蒙《｝pic

compOsition　of　re－¢q叫ibratcd　spccies　can　bc　represcntcd

by　a　value　someiyhere　oη象he董sαopic！蓋e－1ine　connecting

between勧ostイ㏄k響s　md伽1♂s　composl霊lons．　Exac輩
ioca巳ion　of　the　point　on　the巳ie。1ine　would　dcpends　on吐he

f澱c鍾o繊癒o轟¢q纏a縫◎諺　◎r縦　韮℃¢k　or癬i轟era！co縫c¢r嚢ed，

rcaction　temperature　and　water／rock　ratio．　Applying

由cse　characteristics　as　f撒d徽c搬al　rulc，　a　graph韮cal

mcthod巳o　evaluate　the・is。‘opc　compOsition　of　the　initial

fluids　in　the　hydrothermal　system　is　presented　in　Fig。28．

　　　　If　a　mck　having　aδvaluc　or”0”in琶emcts　with　sea

watcr”A”，！neteoric　water”MWL”and　magmatic　svatcr，

thcδvalue　or　ahcred　spccimcn　would　Iie　at　wp”，”Qn　and

騰S”ひr¢spective塁y．　し£こ糠s　c◎縫s癒dcr嶺c　casc　whc縫　乳he

rcsu董tanこvaluc　is　at卿R鐸，鉱hc　fiuid　compos証ion　migh電bc

rcpr℃sc爪ed　by°曾F　if　a　rcacεin8　fluid　is　bclie、℃d　t《）bc

mclcoric　wa｛er．0轟象he　othcr　ha織dj締e　r㏄k　was註婁韮ered

by　a　mix吐urc　of　mc敷coric　and　ma蓼ma吐ic　watcrs（hcrc”Z”），

象wo。sva｛er　tie・ll擁e、、ノ◎毬ld　bc◎RC　bc“wce籍ZD　aRd　ZE，鍵o象

ZC　and　others，　and　thc　rcspcαiveδvalues　will　mngc

w髭hl総韓X韓奪o糎Y髄。　Tl韮c縫，　ZX：DX　or　similar　rel撮lo縫s

would　cxprcss　thc　mass　ratio　of　magma顧c　watcr　to

搬eこC◎点Cwa｛¢獄．　1総hydfO｛he繍a葦fleld，◎縫韮y｛hcδ写a短CS

of　thc　altered　rock　and　pristinc・r㏄k　couid　be㎞own　by

a縫alyUcal鵬c象hods・　Thc鵬fbrc，星hls　8raphlcal　sd　u嘘on

may　b¢　useful　fbr　estima駈on　o『thc　δ　、’aluds　of

hy伽象hcτm記恥lds。1縫象he　cas¢or聞㎞own　p釦巳c脇or，
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Fig。28　Sche瀟a樋c　diagτ犠m　explai総i轟g象he　g獄phlca蓑mc建h◎d鰭sed象◎de蓬¢r擶蓋籠e鑑he

　　　　　　iso象ope　va1毬¢s。f　l鰭無lal恥ids　f沁mξhe　lsot◎Pe　values。f　o蕗gi認鋤d謡ered

　　　　　　r㏄ks．

iso‘opc巳ic。1ine　could　be　similar　to　a　common　rcgrcssion

iinc　or　a脈crcd　r㏄k蜜s　valucs．

　　　　Light　s蝕blc　iso亀opic　studics　on　acしivc　gcothcrnlal

蚕騨lclds　　a罰d　　wa総イ㏄k　　a韮乳c『a監io籍　　ass㏄i擬｛診d　　“，i｛h

minc臓賑孤藍ion　rcvcal　山a乳　almOSこ　a騒　hOS艦　rocks

cxpcricnced　is。ユopic　exchangc　whh　mc巳co直c　wa巳cr。f

nca・by・rc・．爬sul巳i・g　in　d・p1・巳i・n　in　b。乳hδD・ndδ180

va奮繕os◎f　a紅crcd　r◎cks（c．8．，　Taylor，1979）．　A葺so董n　thc

Hiraki　m蓋n¢，敦hc　n。n・wcldcd　tuff　has　hl8hcrδD　and

δ監80valu・s　than　its　al｛crcd・c。蝋・甲韻s，・re　samples．

As　shown　in　Fig．29，δ蓋80。shift　ls　sma鷲er　comparcd　to

th・ch・n8d・δD・aluc．δ180仙c　ch鋤gcs　fmm　7．9豊・

55and　7．4％o，　whcrcasδD　changc　fヒom・80　and・76　to

・95a轟d－94％。．　This・is・aR・evidcncc　of　isoi。P三c¢xchaRgc

bctwcc纏乳hc駐on－wcldcd乳u∬，翻chcd　i曲cavlcr　isαopc．

and　somc　kinds　of　fluid　d叩1cξcd　in　hcavicr　isoしopc巳han

the　non。wc蓋dcd　tuff．

　　　　By・・c・f　th・δD　and　6180・・1・cs・r亀h…n・

wcldcd　turr　and　orcs，　thc　isotopic　composi鷺ion　of　thc　orc

価d（δi∫）1紬c　hydrolh¢翻劇象・獄嫉。論滋th¢Hl函

繊1総cwas　cs臨認¢d。　A　l噂縫c・ll轟c闘（OM）ls　dm、、硬総be監wcc織

δ　P！0象SO∫縫茎C　1茎O織一、VC晃dcd　象犠rf　aし織d　orc・　lr　thc　orC　nU蓑d．is

ddcrmincd　a£or　me巳coric　o而gin　byαhcr　me竃hQd，吐hcmls
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　のisQしopic　composition　may　bc爬prcscntcd　by亀hc　pQmt
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　縦¢¢韮§縫lo（韓L韓）whcre　exこ鳳pda縫o轟　of韮solopc。shift

鵬c象cαlc　wa敦cr聴鑓c（MWL）。夏n　tl｝e　casc　or　mixing・しhc

i・・t・pic　c。mP・・id・n・r。rc価d　w。・1戯rcprc・cnl・d　by

・p。int（c．8．，穏N“）be“ween　k・・｝ini電・曲c　CM舞）・・d

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　This　is　b鴫¢a犠§c　竃hc緯L纏，RQt　bc毫wce縫講M鱒aRd鴇◎韓、

・xchang・瓢c蟻Q“betw・c・甑d…　d・㏄k・・ゴ
isotopically　hcavicr　composi巳ions　canno【rcsuh　in髄nal

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　き　　のprOduct。f　lightcr　isotope　compOsit竃。n・

　　　　An　a韮｛cmativc　mcth（xS・t。　d¢藍inc縫篭c　iso竃。Pc　va猛毬cs。ガ

initia董watcr　is　that　theδval鱗c　of　thc　prcse轟篭・山｝°

矯Cこ。eric・wat¢r　Qr㈱由y　a塾ea　i紬c　gc。象hcm織1貸cld　is
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Fg．29　Figure　explaining　the　isotopic　relationship　among　the　non－welded　tuff，　ores　and

　　　　　　　hydrotherma田uids　in　the　formation　of　kaolin　dep（）sit　at　the　Hiraki　mine．

　　　　　　　Magmatic　water　bOx　and　kaolinite　lines　are　from　Fneld　and　Fifarek（1985）．

assumcd　as！hat　fbr　initial　fluid．　This　mc吐hod　is　widcly

pra・ti・cd　in　e・巳im・監i…　f・rigi・and　i・・1・Pe　v・且・c・・f

reacting　nuids　in　mos巳of巳he　prcscnt－day　gcothermal

areas　where　no　host－rock　rem面n　unchこmgcd　（e．　g．，

Shcppard　et　aL，1969；Taylor，1974）．

　　　　In巳he　present　study，“1c　above　mcthods　wcre　tcstcd

膿鼎b糠囎㍗1、含’臨認u盤
themselvcs　arc　no巳availablc，　thosc　of　thc　arca　adjaccnt　to

the　Hiraki　minc　werc　considcrcd．　According　to　Mizota

and　Kusakabe（1994），！he　prescn【－day　mcleoric　waler　of

巳he　a爬a　around巳hc　Hirakj　minc　has　isαopc　valucs　orδD

＝－50％o　．v＿60％o　andδ180＝・8％o～。9％o．　Irthis　watcr

騰・n舗臨纈翻lll°啓，臨£「SR3
・x・hmg・d　itS・is・t・Pe・圃cs　wi巳h巳hc　n・n－wcld・d巴・ff・

1he爬sultant　kaolini巳e　would　havc　hcavierδD　valueξhan

the　precursor．　Howevcr，　rcsuhs　or　isαopc　analyscs

（Table　6）of　ore　specimens　s巳rongly　againsuhe　abOve

cs“ma巳ion．　Ralhcr　orc　spccimcns（δD＝・959を燈）show

th，i，　d。。こ。d・m　d・p1・巳・d・at・・e・than・th・p・ec・rs・・（δD＝

　　　　　　．This　fact　implici巳1y　indicates　that　thc　volcanic
。78％。）

rocks　of　thc　Hiraki　minc　arca　inevitably　cxcllangcd巳hcir

dcutcdum　wi巳h　wa巳cr　ofδD　valuc　lowcrεhanこhcirs（恕・78

％v）．　Thcrcf（）rc，巴hc　isotopic　valucs　or巳hc　prescnt。day

mcteoric・wa巳cr　at　thc　Hiraki　mine　area　oun　not　stand　f（）r

重hat　of　thc　orc　nuid　bcing　rcsponsiblc　for亀hc『orma巴ion　or

kaolin　dcposi吐during　thc　carliest　Tertiar＞’豊imc．　his

nαcworthy　to　pOint　out　that　the　assumption　Qf．the　prescnt

mcteoric　watcr　of　nearby　arca　as　an　orc　n　u　id　fbr　fossi1一

hydrothemlal　system　migh口cad　lo　scrious　crrors　i　n
estimation　of　origin　of　orc　Sluids．

　　　　Graphical　so夏u：ion　（騨L，曹in　Fj＆　29）gives　iso奪opc

valucs　ofδD＝の120％o　andδ180＝－16％σ．　置f重hc　origin

of　initial　fluid　can　bc　assumcd　or　de｛1ncd　as　mc乳co1ic

wa巳cr，　abovc　isαopc　valucs　wQu置d・bc・takcn・as・tha巳fbrく｝rc

nuid．　However，　as　will　be　discusscd　below，1his　wa豊cr

could　not　reprcscnt　thc　ore　nuid　in　the　case　of　Hiraki

dcposi巳．　Me巳eoric　water　wi巳h　such　an　ex巳remcly　Iowδ

val　ucs　is　represented　by　present－day　river　、、°ater　at

Changbaishan（42°00曾N，120°Or　E　with　clcva監ion　o「

1500　一・　2000　m），China，　havin8δDandδ1800f。104％っ

and－15％o（Mizota　and　Kusakabc，1994）．　In吐his
connection，　i臼hc　Hiralti　mine　arca　was　locatcd　i　n巳hc

prcscn卜day　Southem　Hokkaido　rcgion　during　thc　latcst

Cretaceous，　metcoric　water　would　have　such　exlremely

low　isotopic　compOsitions　at　high－elevation　arca．
Thc　re　f（）re　i　t　is　suggested　that　paleographic　POsition　of

Southsvcst　Japan　including　thc　Hiraki　minc　arca　would　lie

at　much　IUr止cr　north　of　thc　present　pOsition　during【hc

latcst　Crctaccous　吐o　carlics【Tcr巳iary．　　Thc．abovc

suggesti。n　agrees　svell　svith　paleomagnetic　in！crprc蜘・ns

that　thc　Japancsc　lsland　Arcs　was　separatcd　rronl　Asian

Co11巳incn‘（nor巳hcrly　POsition）in巳11e　carlicst　Tαてiaり・（c．

g．，Kawai　c色a1．，1961；Otofuj　i　e匙a1．，1986）．

　　　　1so乳opc　composi巳ion　or巳hc　final　cquilibrium　lluid　is

calcula【cd　for　quartz　and　kaolinitc　or　thc　Hiraki　minc　at

150°C　by　usc　of　rrac巳iona巳ion　equation　gi、・cn　b》・

MatSushita　ct　al．（1979）and　K山a　and　Andcrson（1978）．

R・・山・dδ180val・c・・f・・a巳・…c－7．3％。　f’。・q・artz・nd

。6・7％o重br　kaolinitc，　wi巳h【hc　avcragc　va童uc　or　about。7
％σ．
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　　　　As　described　above，　a　hugc　mass　of　fluids　inliltrated

the　non－welded　tuff　during　the　alteration．　In　the　open－

systcm　fluids　may　cxchangc　its　isotope　spccics　wi巴h　host

rock　until　thc　final　equilibrium　is　attained　betwecn　fluids

and　a脈ered．rockS．　As　long　as　the　WIR　is　large，巳he

isotope　compOsition　or　the　in而al　nuids　would　affbct

gready　on　山e　nnal　nuids響compOsition　and　probably
initial　nuidls　composition　would　not　change　signMcantly．

Inother　words，　nuid　and　host　rocks　may　interact　un巳il　thc

isotopic　compOsition　of　final　fluid　attains　thc　samc　values

with　those　of　the　ini巳ial　nuids．　Therefbrc，　i　t　can　bc

assumed　that　the　isotopic　compOsition　of　the　in面al　nuid

would　bc　thc　samc　as　that　of　final　cqumbrium　nuid，　i．　c．，

・δ180＝－7％㎜dδD＝－108％（・N・i・Fig．29）．

　　　　Thc　initial　nuids　or巳his　valuc　falls　nci巳hcr　in巳hc

magma吐ic　water　box　nor　mctcoric　wa巳cr　linc，　raしhcr　it

should　lic　on　thc　isotope・・shift　linc（”N”in　Fig．29）．　This

fact　suggests巳haUllc　inhial　fluids　would　bc　o『mixcd

。rigin　be“wccn　magmatic　svatcr（1・0・，δ180＝891。。）and

mctcoric　wa【cr（鮒L闘，δ180＝－16％o）．　I　f　iこis　a　case，　the・・

miXing　mti・（in　maSS）Or　magma巳iC　Water　to　mC乳COdC

waユcr　is　calculatcd巳o　bc　O．37：0．63．

VIH．　SUMMARY　AND　CONCLUSIONS

　　　　The　hydrothemmal㎞olin　depOsit　at　thc　Himki　minc

㏄curs　in　low　alkali　and　s巳rongly　pcraluminous（ASI＝2．6

陶 6）rhyolitic　non。wcldcd　tuff　of巴he　Late　Crctaccous．，

Kamogawa　　formation．　　　　As　°discloscd　　by
volcanostratigraphy，　gentiy　dipping（α7．20°SE），　wedgc・

shapcd　non・svclded　tuff　overlics　conformably巳hc　vitritic

rhyolitc（ASI＝1．5創3．0）and　undcrlics　unconformably
the　vi㎞巳ic　rhyolhic　wcldcd　tuff（ASI＝L4～3．2）．　Bascd

on　the　ficld　obscrvation，1iこhochemical　studics　and　K－Ar

da巳ings，　巳hc　magmatic　cvcn的　and　rcla巳cd　kaolin

mineralization　aUhe　Himki　minc　can　bc　establishcd　in

chronological　sequences　as　fbllow：

（1）　Emplacemen監or　the　Kamogawa　rhyol　ite　and　non。

welded　tuff　in　the　Inncr　Zonc　of　The　Median　Tcctonic

Line＠．69陶70　Ma）；

（2）Hiatus，　of　volcanic　activity（ca．69～67　Ma）；

（3）Emplacement　of　thc　Hiraki　weldcd　tuf「（67　Ma）；

（4）Cessation　of　all　volcanic　activities　and　dcformation　of

all　lithologic　scquenccs　prior　to　thc　scdimen蝋ion　or

younger　unitS（67～63　Ma）；and

（5）　　Infiltration　dominatcd　hydrothermal　altcration

mineralization（ca．63　Ma）．

　　　　Hydro巳hemal　a脈cm竃ion　has　largcly　convcrtcd　Ule

scquence　of　thc　non－weldcd　tuff　to　mainly　kaolinite－

qua血zone　with　local　devclopmen巳of　kaolini琶e・chlor熱c・

qua血，　sericite　（phengite）－kaolinite－quartz　and　scricitc－

pyrophymtc　quartz　zones　of　ncgligib置e　thickness．

Howcver，　somc　portions　of吐hc　non・wctdcd　turf　rcmain

unahered　in　opcn－pit　and　thus，　pctrochcmistry　of

prccursor　has　bccn　dcfincd　with　high　accuracy．

　　　　Immobility　of　elementS　in　hydrothermal　altcration

was　determined　by　the　degree　of　standard　dcviation　from

common　rc8ression　Iincs　of　each　element－pair．　　Thc

resultS　revea】that　Zr　and　Nb　are　the　mos口mmobile

among　trace　elementS，　probably　bccausc　or　thcir
extremety　low　solubili巴y．　　Chemical　changcs　during
aEtcra巴lon　were　calculated　by　usc　of　Zr　as　an　immく）bilc

clcmcnt　moni巳or　and巳hc　rcs山s　indica巳cd乳hc　fbllowing

conc童usions．

　（1）An　addi　ti　on　of　20～30　wt％SiOっand　dissolution　o「
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　ロ
Na20，　K20，　Fe2qig，　CaO　and　MnO　occurrcd　i　n藍hc

kaolini巳c　zone．

　　（2）Local　cnrichmcnt　of　Fc2q3　and　K20　in‘hc　scrici吐c

凶zonc，l　and　Fc2q3　in巳hc　chlorite脚zonc”is　dc巳cctcd．

　（3）CaO　and　Na20　sverc　deplcted　or　enriched【ogc巳11cr　in

tllc　al　teration　sys吐em　andしhcir　gains　and　losses　in　mass

llad　no　rclation巳o　o山er　componcn㎏．

　（4）K20　and　Rb　corTelate　strongly　in　alしcrcd　samplcs（R

＝0．973）probably　bccausc　or吐heir　chemical　affinity．

　　（5）Ahhough　proporしional　abundancc　bc巴wccn　quartz

and　kaolinite　yaries　widdy　wi巳hin　thc　orc　zonc，　巳hcir

normativc　abundance　is　about　2．5：lin　thc「inal　al吐cration

prOduct．

　　（6）Un置ikc　volcanic　rocks，　pyrocEastic　prccursor　sllows

low　　coπcla艦ion　coefficient　fbr　Al203　，　rcflecting

somcwhat　inhomogeneous　lithochcmistry．

　　（7）AI2q3　con巴cnt　of‘hc　non－wcldcd　tutT　migh【、’ary・

wi巳hin　lllc　mngc　of　15．0～24．O　w【％．

　　　　Although巳hc　ahcra！ion　mincmls　of巳hc　Hiraki　minc

havc　simple　mincralogy，　widely　、’aricd　rclati、°c

abundance　of　minera』s，　espccially　be紅wccn　kao！ini　tc　and

othcrs，　and　uncvcn　spaしial　dis㎞ibution　hampcr　to

dclinca吐c　individual　mincral　zoncs．　Tllesc　facεs　in

combination　with　thc　slight　inhomogenci巳y　of乳hc　non・

weldcd　tuff（protolith）and　differencc　in　dcnsi【y　bctwccn

aftcr　and　bcforc　巳hc　altcration　nlay　Icad　藍o　a　rcsu賦　of

cnomlous　mass　changcs　fbr　somc’chcmical　componcnls，
such　as　SiO2，10ca】1y．

　　　　δDandδ180　analyses　or　thc　volcanic　hos吐rocks

and　ores　fどom巳he　Hiraki　depOsit　revcal　that　all　volcanic

scqucnccs　show　thcir　magma巴ic　δ180valucs，　wi巳h

dcuterium　dcplctcd　nature　cxccpt　fbr　the　Hiraki　wcldcd

tuff，　whilc　orcs　arc　much　deplc¢cd　in　bOth　dcuεcri　um　and

180・・mpar・d　t・山・四・lith，　the・hy・1i巳ic　n・n－・・cld・d

巳ufr．δ180　valucs・f　qua・t・’ ←8El．）f，・m　lh，。，c、

changc　vcry　negligibly　from　thosc　onhc　prα01ilh　and

suggcs巳　tha巴a　littlc　sihca　cxchangcd　its　oxygcns　wi重h

重1uids　at　relativcly　low　tcmpcra巳urc　（ca．　150℃）．

Kaol　ini巳c　has　ncady　censtant　isαopc　val　ucs　a巳δD＝。95

％・andδi8Q＝O．94・er．．　Chloritc，　amongsuhc　altcration

mincrals，　shows　most　D。dcplc巴cd、’alucs（δD＝・137），

probably　becausc　of　its　high　Fc！（Fe＋Mg）ratio．

　　　　Oxy8cn　iso巳opc　thcrmometcr，　bascd　on△q蝋z－

kao髄nitc．　indicates　　　　　　　　　　　　　　　　　the　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　f（）mlation　巳cmpcraしurc　of　thc

kaolin　dcposiUo　bc　about　150℃．　Prcssurc　dominaling

during　thc　alteration　proccss　is　estima藍cd　亀o　bc月uid

prcssu爬1ather　than　li巳hostatic．　Kaolin　mineralization　a巳

巳he　Hiraki　minc　is　assumed　to㏄cur　undcr　almost

isothcrmal　and　isoba市conditions．　Occuπcncc（，f
marcasitc　in吐he　orebody　and巳he　similar　isotope・shirUo

sulfate　domin副ed　acid　gcothermal　water　suggcst　that　thc

o
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kaolin　mineralization　occurred　undcr　acidic　condition（pH

く5）a巳about　150．　C　and　vapor－pressure・

　　　　ThermOdynamic　stabilities　of　illitc，　montmohllonitc，

imtc。montmorilloniこe　mixed。1aycr　clays　and　phengite　arc

depicted　in　actMty　diagram　omhe　basis　of　solid・solution．，

model．　Resuhan巴s！abm巳y繕elds　indicatc　that　thcse　non－

stoichiometric　dioctahcdral　ciays　arc　morc　stablc　than

their　end－mcmbcrs，　muscovite　and　pyrophylhtc，　a吐

rcla巳ivcly　low　ac“vhy　of　K＋and　high　activity　of　silica．

　　　　The　Hiraki　clayS　are　composcd　almost　or　kaolinite

and　quartz．　The　reason（s）fbr巳he　dcvelopmcnt　or　such　a

monominemlic　alteration　prOduct　is　a　combincd　effect　of

compOsition　of　protolith，　invading　nuids　composi巳ion　and

physic㏄hcmical　condition　of　altcration．　However，　our

present　knowledge　about　watcr－r㏄k　i　ntcraction　from

laboratorics　and　computcr　simulations　is　no巴cnou8h　to、、

predict　which　factor（s）　Plays　a　dccisivc　rolc　in　thc

fbmation　or　a　monomincmlic　dcposit．　Since　the
hydrothermal　altcration　is　generally　considcrcd　to　havc

㏄cumd　undcr　isothema且and　isobaric　conditions，
prccursor曾s　and　inlet　nuidサs　compOsitions　might　be　morc

cffectivc　controlling　factors　in　thc　hydrothermal
al　teration．．　　On　thc　fact　that　fcldspars　arc　or　pri　nci　pal

reactant　minerals，　strongly　peraluminous（alkali　deficient）

protolith　might　be　one　or　possible　control　ling　factors　rbr

the　poor　developmcnt　of　pure　sericite　as　a　reaction

product，　at　leas巳qualitativcly．

　　　　Sharpness　of．　the　mineral　zone　boundarics　aUhc

Hiraki　mine　indioates　that　the　kaolinization　was　formed

by　infiltration　metasoma巳ism．　Regardlcss　or　typc　or

altcration　mechanism，　lt　is　revealcd止auhc　inlct　nuid

composition　was　in　cquilibrium　with　thc　kaolinite　aUhc

bcginning　　　and　changed　along　the　coursc　through
equilibrium　svith　non－stoichiometric　clays　to　K－fe！dSpar　at

the　final　stage．　Occurrence　of　non－stoichiometric　clays　in

p！ace　of　muscovite　points　ouUhat　the　aqueous　solution

composition　was　sligh！ly　undersaturated　wi1h　muscovite

in　most　of　time　of　the　aiteration　pr㏄ess．　Aqucous

solution　compOsition　change　path　is　prescnted　in　Fig．26．

　　　　Ch・mica1・・mpO・iti・n（・t・as・um・d　mSi（n　2　iO－2・8）

of　巳he　inlct　nuids　rcsponsible　fbr　the　apPearancc　of

ahcra吐ion　zone　scqucnccs　in　the　mine　is　calculated　to　bc

mAl3＋＝10－11・38　and　m　K＋＝lo－4・2g　at　pH＝4．79　fbr

the　f・rmati・n　temperatureρr　150℃・n　the　vap・ur－

pressure　curve・

　　　　Thc　WIR　calculated　by　material－balance　o『K＋

bc“wecn　the　nuids　and　rocks　gives　15000：1at　150°C　and

vapOur　pressure　condition．　The　W／R　ratio　depcnds　on　the

pH　or　the　initial　nuid．

　　　　δD－　and　δ180－shift’phenomcnon　bctw㏄n　thc

prccursor　and　orcs　in　thc　Hiraki　mine　indicates　that　thc

nuids　reacted　with　thc　non。wclded　turf　may　bc　of　mixcd

origin　of　acidic　metcoric　water（δDSMOW＝・12（％and

δ180SMOW＝－16％o）and　magma吐ic　wa巳er．　The　mixing

ratio（in　mass）of　magma“c巳o　meteoric　watcr　is
calculated　to　be　O．37：0．63．　Ca』cula吐cd　iso吐ope　values　or

舳・quilibr・tOd　fluid　ar・δ180SMOW＝・7　9．　and

δDSMOW＝－108．

　　　　The　　so。called　　high　　temperature　　mineral，

pyrophyllite，　can　be　stablc　in　low　ambient　temperaturc　ir

favorablc　chcmical　conditions　are　fulfillcd。　This　fact

suggcsts　that　thc　chemical　environments　is　more
important　controlling　factor　than　ph．vsical　environment　in

altcration　process．　　　n　is　also　noted　that　chcmical

conditions　in　tum　arc　mainly　controllcd　by　pH　ol’tl　uids．

Another　notesvorthy　point　is吐he　intluence　of　Sluids’pH　on

WIR　mtio．

　　　　Moreover，　the　pOssibility　of　formation　of　same

altcm巳ion　mincral　zone　sequcnce　undcr　difTerent
alteration　mechanism　has　been　el　ucidated．　Thus，　i　f　we　do

not　consider　the　thickness　and　bOundary　characteristics　of

minera！zoncs　and　maUcr爬1a吐ing　to　rcac【ion　kinctics，

possiblc　al　teration　mincral　scquences　are　dctcm、incd，

oncc　the　physico－chemical　condi吐ions　are　fixed．

　　　　A1！factS　and　resuhs　observed　in　the　present　work

collcctivcly蓋ead　to　a　rinal　conclusion　that　the　fiuid－rock

intc職ction　proccss　is　mainly　controlled　by　the
composi【ion，　especialiy　pH，　of　inlet　fluids・

　　　　Although　there　wcrc　some　elTb口s（e．g．，　Shiba監a　and

Fujii，　1971；Kitagawa　et　al・，　1988）　to　establish　thc

tempOral　relationship　bclween　the，，Roseki”deposits　and

associatcd　igncous　activitics　in　Japan，　only　a　fcw（c・9・

Shibata　and　Kamitani，1974）ha、℃bccn　achic、’cd　wi巴h

satisraction．

　　’K－Ar　dating　on　the　ore　from　the　Hiraki　minc

elucidates吐hat　the　dep（）sit　“’as　formed　at　＝63　Ma（霊hc

latest　Cretaceous　to　earliest　Paleocene）．　Most　or　granitc

intrusion　i　n　the　region　around巳hc　Hyogo　Pre　fectu　re　are

pertaining　to騨Phase　lhn！nlsion同（Yamada，」977）or吐hc

lates亀Cretaceous　to　earliest　Pale㏄cnc　igneous　activitics

（Nozawa，1975）．　1f　thcrc　was　a　relation　bc巳wccn　thc

emplaccmcnt　of　thcsc　intrusions　and　the　fomation　o『

hydrothemal　clay　deposits　or，the　same　region，　kaolin

depOsit　at　the　Hiraki　mine　svould　be　formed　by　infiltration

me監asomatism　related　to　these　igneous　intrusions．　Thesc

intrusion　served　as　a　heat℃ngine　and　boiled　the　mctconc

water　circulating　above　iし　Mixing　of　two　waters，　i．　e．

meteQric　and　magmatic，　could　take　place　at　a　zone　abOvc

thc　intrusion，　whcre　circulating　mctcoric　watcr　mc巴an

uprising　hot　magmatic　water．　Tcmpcraturc　in　this　zonc

might　be　higher　than　150°C，　and　decrease　gradual　ly

while　water　was　on　the　way　to　the　ore　horizon（the　non－

wcldcd巳ufD．　The　overlying　Hiraki　welded　tuff　would

served　as　a　cap－rock　and　hindered　山e　upwelling　ho！

mixed。water　tO　go　further叩ward．　Thus　thesc　tlu．ids

would　now　laterally　into　thc　pen・ious　non－wcldcd　turf

and　would　Icad巳o　infihration　metasomatism．　Mixing
ra巳io　onwo　watcrs　suggestS　that　either　intrusion　would

take　place　at　relatively　shallow　depth　or　aquifer　existed　to

agreat　dcpth．　In。onn㏄巳ion　with　these　c・nclusi・ns・

schematic　model　fbr巳he　formatlon　of　hydmthema】kaol　i　n

depOsit　at　thc　Hiraki　mine　is　pmposed　in　the　Fig．30．
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Fig．30　A　schematic　model　illustrating　the　possible　mode　of　formation　of　kaolin

　　　　　　　　mineralization　at　the　Hiraki　mine．　Granite　intrusions　are　at　unknown　depth．

　　　　　　　　Magmatic　water　from　intrusion　rises　upward　and　mixes　with　meteoric　water

　　　　　　　　inflowing　above　the　intrusions，　and　then　invades　into　the　non－welded　tuff

　　　　　　　　through　fractures．　Only　some　parts　of　the　system　can　be　seen　now．
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P韮at¢L（A）Ch滋ccdo虚c｛蓋懸a践z　a蕊d　feldspm　sphcrulitcs　in

　　　　thc　uppcmlos巳part　of　rhyo1甑c．（PPL）

　　　（B）Thc　samc　vicw“ndcr　crosscd　Nicol．

PIaεo　U・（A）Parユially　a1巳ered　axioli乳es　in山e　upPcrmost

　　　　part　of　rhydite。　Nccdlcs　arc　madc　up　or　quar比and

　　　　fd　dspar．（PPL）

　　　　（B）Thc㎜c　vicw　undcr　cr（rsscd・Nicol．

P丑atc　！II．（A）A∫feldspaf　phcnocryst　iR拠c　uppcrl｝｝（》s象paft

　　　　or　rhyo1れ¢，　ahcrcd　to　scricitc，　showing　dir巳y

　　　　appc繊㎜c¢副cr脚籍c　pol鑓うz£翻gl誌．

　　　　（B）Thc　samc　view　ulldcr　crosscd　Nicol．

Plate　I　V。（A）Na拠r¢of　altcra｛iOR　l鑓thc轟◎蕊・wcidcd；ufi°．

　　　　Although　groundmass　quanz　and　lddspar　8mins

　　　　a韮ter¢d　greater　er董csscr　degreeξ◎kad韮㎡1¢ar塞d　gwwcr・

　　　　aggrcga巳cs，　most　of　chalcedonic　quartz　sphcrulitcs

　　　　∫e瀟識三擁毬澱c髭a轟3cd．（PPL）

　　　　（B）Thc　samc　vicw　under　crosscd　Nico1．

Pla象¢V．（A）S縫bh¢d織l　pyf髭c　l轟εh¢orciXX　ly．（Rcllectcd

　　　　ligh巳）

　　　　（B）A曲cd餓韮pyri｛e　i総縫ヨo◎rcbody．（Rcficcted　l　i　g嚢lt）

Pla巳e　VL（A）Anhcdral　marcasitc　imhc　orcbody．

　　　　（Rc轟㏄釦巳引18hり

　　　　（B）Thc　samc　vicw　undcr　crosscd　Nico1．

Pl畿Vll．（A）Wclding　stmc餅c　in　t董ie　Hiraki　svclded　tutr．

　　　　（PPL）

　　　　（B）Tbc　same　vicw　undcr　crosscd　Nicol，

Pl飢c　VHL（A）Vdca総ic《luartz　showin9《lissolved

　　　　boundary　and　inclusions．　No乳c巳he　ovcr8row山of

　　　　hydr◎thcrmaユ《肇縫a昼z．（PPL）

　　　（B）Two・phase（glass　and　gas）inclusions　in　lhc　samc

　　　v◎韮ca慮c　quanz　8面織．（PPL）
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