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Surface　Microtopographs　of　Clay　Minerals

By

　　　Ryuji　KITAGAWA，　Mayumi　JIGE，

Yukimi　MOTOMURA　and　Setsuo　TAKENO

（Received，　Fel）ruary　27，　1998）

Abstract：By　means　of　transmission　electron　microscopy（TEM）and　the

gold・decQration　technique，　the　surface　microtop　ography　of　day　minerals

co皿ected　from　various　mode　of　occurrence　were　investigated．　The　day

minerals　investigated　exClusively　eXhibit　m　any　kinds　of　p　attems　on　their

crystal　surfaces，　such　as　growth，　cleavage，　aggregation　P　atterns　and　so　on・
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1．1豆trodUC七ion

　　　・The　面c憩ot。pography　of　the　surfaces　of

layer　silicates　sudh　as　kaolinite，　mica，　p　yrophy皿ite，

dhlorite　and　recto威te　has　been　studied　by　m　any

血vestigat。お伽the　p聯。se　of　e1戚da血g　the

grewth　me《inanis鵬◎f　the《野stals（B㈱㎜et，

1972；　1980；　S皿agawa　et　a1．，1975；　To血ura

et　a1．，1979；　Kitagawa，1994；1997）．　The

gmwth　step・pattems，・afew　nanometers　in

height，　were】revealed　by　g。1d・decoration

ted面q疑e　e即10yed　with　TEM，　whidh　wa3

develop　ed　by　Ba8sett（1958＞a数d　G蹴s　aedko＆

Samotoy血（1966）．　These　examinations　revealed

spiraユand　p　a】識皿el　step　P　attems　on　the　（O　O　1）

αystal　su漁ces　ofvarious　layer　sMcates，　and・their

9蹟owth血ed職由鵬and　groWth　C。nditions　were

infemed（S囎a　gawa，　et　a1．，1975；Tomura　et　aL，

1979）．

　　　　　　　Using　the　Au・decoration　tedmique，

Sunagawa　et　a1．（1975）and　Tomura　et　a1．，（1979）

de血onstrated　that　1）in　hydrethermal　soluti。n，

coales◎e】【主ce　of　c竃ystals　is　　◎◎tt陰斑o】【1，　2＞　　　iz三　a

斑etasom、atic　en伽㎜肥t，　r◎dζs　axe曲solvea

to　form　a　low（wealdy）supersaturated　aqueou8

solution，　in　w】bidl　c1ys　ta189mw　b　y　the　sp廿a1・

9憩owth　medhanism，　and　3）血　regional

斑eta鵬⑬hic　e丑轍｝r瞼e澄t，　Ostwald珈e血9

Plays　a亘esse滋挺al　role加the　gr　owth◎f　laye讐

Sili（rateS，　and　the　Sp廿a19憩OWth　iS　ab8ent．

These　resUlts　demonst讐ate　that　the　observa恒on8

0n　the　surface　miarotop　ographs　can　pmvid⑧

imp　orta】陰t　inf｛）rm　ation　a8　to　the　ge臓esis　of　lay翻y

s鐵cates．　Th犠s　we　have　apphed　the　decorati。薮

ted皿ique　to　the（001）su：血ces。f　day　mi臓a1

αystals　co皿e伽d伽m　vahous　locah恒es，　sud・as

hydmthemal　day　depOSit8，　Veh18，伽ltS　and

d漁ses．　In　this　paper，　the　tes職lts　ef　ebservat主oぬ

　are　des｛滋bed．

II．　Specimens　and　method

1．Characteristic80f　the　speci鵬ex竃s

　　　Clay　漉er絃沁i薮vestigated　血the　present

study　come丘o加more　tha憂3010α曲ies血
80uthwest　Japan．　Sp　edmens　were　ooUected　fヒom

hydrothemma1　alay　deposits，　vein8，】replacement

μ。ducts。fvein　fb㎜，　faults，　altera恒on　zone　ofore

deposits　a】臣d　dで犠ses滋Σo《虫3．

　　MozphQ1◎gy。f　the　observedαystals　under

TEM　ame飢of　vaゴety　sudl　as　hexagona1，1ath

shaped　and　irregular　plates．

2．Method　of　obsewatio遼
　　F。r　the　Au・dec。ration・te｛魎盛q臓e，　the　spedimen

was　（lispersed　in　disalledwater　andconectedon　a

tl血　cover。幽ss．　　A庇er　d繭9，　the　cover・91ass

With　sp　ecimen　was　heated　in　a　vacuum　of　10・4・tOrr

at　～400纈500◎C　fbr　2匂3　hours．　　Heating　the

8ped㎞e滋gives　a　deaΣeごs臨ce　with幡i㎞purity

and　a　higher　mobi1最ty　of　Au，　enab］㎞g　selective

nudeation　of　Au　alo】ng　the　growth　step　s　（B繍ssett，

1958；Tomura　et　a1．，1979）．　Gold　was且ash・

evaporated」firom　a　tungsten◎o丑heater．　After　a

ca】由◎滋◎oat短g　was　apPhed，　the　sped滋e短was

removed　and　i憩通eΣs　ed　ix≧asolution　of　HF　fe製3●

4day8，　in　order　to　completely　d均solve　the

spe（血1en．　　A庇er　soaking　the　rem　ainder　in

di3皿ed　water，　the　thin　carbon　fiims　with　gold

grains　were　colle《誌ed。n　CGpper　mesh　grids　a轟d

were　the丑　Σeady　蝕　observatien　with　a

TEM．

III．　0’bservation　results

　　Spセal　p　atte瓢s　axe　ob8e】じved　o滋a艶wαy8tals

血vestigated，　thou帥some㎞dβof　p　attems　aユR

found　on　all　the（躍ystak，　as　seen　in　Plate　l．　The

separatiOn　between　the　nei帥boゴng　steps　i8

va漁ble．0嚢a距w（rystais（漁dar　or　P◎1ygonal

step　s　whidh　co澄espo轟d3　to　growth　p　att翻識3　a】【£

obsewed．　The　other　patte皿S　◎0鷺e3P。nd　to

fbature80f　the　deavage．
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　　The　eleCtmon　mic　rographs　on皿iteαys　tals　in

Plate8　11　　and　III　show　that　gold　grains

preferentia皿y　nudeated　along止e　steps　of　spirals，

thus　eXtrib　iting　the　step　Pattems　of　crystal

surfaces．　　These　step　Pattems　repvesent　llot

deavage　b　ut　growth　step　s，　and　the　lleights　of

sing【e　step　s　are　assumed　to　b　e　of　unit　oell・layer

　　　　　　　　　　　　　む
height　size（10A　refer　to　Sunagawa　et　a1．，

1975；Tomura　et　a1．，1979；Sato，1970）．　As

shown　in　Plates　H　and　M，　a　few　specimens　are

CharaCterized　b　y　Circular　and　p　olygonal　growth・

spirals　with　　varying　sep　aration　　of　steps．

　　　　　　皿ite　（rystalS　of　2M　p　olytyp　e　are

dhara（terized　by　the　interla（ing　of　polygona1

spiral　steps（Plate　lII）or　pa加d　steps

d㎞ar　or　malfo】㎝ed　spirals　（Plate　II）．

c誓y8tals　　exhibit　　　　p　olygonal　　（Plate　　V）

ma］formed　c㎞オar　sp廿als　with　a　single

（Plate　VI）．　　However　IMd皿1ite

oomplexed　step　Pattem　as　eXt曲ited　hl

VII．

　　CrystalS　of

reCtrite　　　　exhibit　　hexagO】【1al，

irregular　morPhologies，－

shapedαystals

spiralS（Plates　IH，　IV　and　V），

erystals　show　Circular　or　malformed

groWth・spirals（Plates　lI，　V正and　VIコ）．

艦
　　or

step

shows

Plate

Clay　mineralS　suCh　as皿ite　and

　　　　　　　　　　　　　lath・shaped　or

　　　　　　　The　hexagonal　or　lath

are　dlaracte】ciZed　by　polygr）nal

　　　　　　　　　　　　whereas　irregular

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　CircUlar

　　　The　a　ggregation　p　atterns　are　often　ob　served

on　the　su㎡faces　as　indicated　in　Plate　V∬1．

IV．　Discussion

　　Molphologies　of　growth　spirals　are　dass遥ed

into　polygonal　and　d1℃Ul鉗or　malformed（血℃ular，

with　va】ゴous　ranges　of　step　sep　aration．

　　　　Acoordhlg　to　Sunagawa　et　a1．（1975）and

Tomura　et　a1．（1979），　illite　that　is　assumed　to

have　been　曲e（元1y　　preCipitated　伽m

hy山℃thermal　s．・1u伽s加・pen・f「aCtures・suCh　as

伽SeS（hゆer　pOrOSity）are　CharaCte血ed　by　the

development　ofpolygonal　spira18．　In　contrast，

皿lite　Cry8tals　fbmed　in　maS8iVe　metasOmatiC・

rodks　Gower　p。rosity）　　by　hydrothermal

activity　exhibit　a　Circular　or　malformed　（imilar

out五ne．　　　Their　step　sep　arations　vary　丘て）m

locality　to　locality．　　　It　is　noted　th　at（血℃Ular　or

malf（）mled　ch℃ular　sp廿als　have，　in　genera1，　a

narrower　separatlon　of　steps．　compared　with

polygonal　pPiral8・It　is　natural　to　assume　hi帥er

the　temp　eraturs　e　and／or　supersaturation，

9rowth　spirals　b　ecoms　more　Cir℃u1鋼．

　　　　　A1エnost　all　hexa　gonal　and　lath　　sllap　e己

crystals　are　dharaCte血ed　b　y　p　olygonal　spirals．

In　genera1，　irregular　plates　are　CharaCte血ed　by

dimiar　or　malformed　Circular　pattems．

　　　CrystalS　belonging　to　2M　polytype　always

e畑bit　either　inte遥aced　p　attems（Plates皿and

rV）or　p　aired　step　s（Plate　IV－B），　whereas　those

belonging　te　IM　and　IMd　do　not　show　sudl　step

pattems（Plate　V）．　As　h　as　demりnstrate　d　on　day

minerals　by　Suna　gawa，　et　a真．（1975）　and

Sunagawa（1984），　when　a　st】raCture　oontains

Zigz碑9　Staddng，　interlaCe　d　pattem　Or　p　airedl

steps　apPear　by　a　sp漁1・gmwth　prooess．

ihterla血g　　　and　　　pai血g　　　wiU　　apPear，

dep　endin　g　up　on　the　symmet1丘es　of　the　elemental

sheet　an　d　their　mode　an　d　number　．　ofstacking，　due

to　the（liiference　of　advancing　rates　in　the　same

dh輔on　　among　the　successive　　elemental

sheets．

　　Aocording　to　Sunagawa（1982）and　Slmagawa

and　Ben耳ema（1982），　whether　a　spiral　takes　a

polygonal　or　a　drmlar　form　is　determined　b　y

the　roughness　of　the　spj面al　step，　and　thus　related

to　the　α・faCtor　and　the　dhemical　potentia1

（lifilerence，△μ．　Here，　ct　i8　eXPressed，　in　9eneral

fbnn，　asα編ξ［Φsf－1！2（Φss＋Φf£）］ゐくT，　whereΦs　s　i8

the　bond　energy　in　solid，　tPsf　the　interaction　energy

between　solid　and血uid　components，Φff　the

interaCtion　energy　b　etween　the　nei帥b　o血9丑uid一

丑uid　oomponents．　ξi30rientatiohal　faCtor

and　T　i8　（absolute）　temp　erature，　a皿d　K　iS

Bo1勧mann°s　constant，　As　theα。value　becomes
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sma皿er，　the　step　becomes　rougher，　as　it　contains

ahigher　density　of　1血ks．　　The　step，　then，

advances　isotropica皿y，　i．e．，　with　the　same　rate

in　a皿　directions　in　that　plane，　resUlting　in　a

Circular　spiral．　On　the　other　hand，　if　theα・

value　becomes　larger，　the　step　becomes　smoother，

contai血ng　alower　density　of　kinks，　and　the　rate

of　a　dvance　is　now　strongly　controlled　b　y　the

（コystallographic　　anisotrDpy，　　resUlting　　in　　a

polygonal　spira1．　Therefore，　p　olygonal　spirals

are　eXP　eCted　under　IOWer　temperature　at

oolls　tant　　sup　els　atura　tion　　or　　at　　lower

supersaturation仙emical　potential（lifferenCe）

under　iS　otherm　al　conditions　than　　for　（tmlar

sPiralS．　This　may　be　valid　if　crystals　grow」Eirrom

the　same　phase（¢．g．，　hy（lrothermal　solution）

and　　if　the　血p　urity　effect　　沁　　　negleCted．

A㏄ording　to　the　same　authors，　the　step

sep　aration　　（λo）of　a　spira1　is　related　to　the　radius

of　the　two　dimensioha1面tical　nudeus　Y＊，

’whidh　iS　de丘ned　by　the　edge　free　energy　per

elemental　sheet　　Y，　the　dhemical　p　otential

difference△晒and　the　m・lar　volume　Si：

　　λo圏lby・胃1byΩ1△μ．．Since　y　iS　assumed　to

be　equal　whenαystals　grow　fix）m　similar　phase，

if　Tおassumed　constant，　and　if　the　e丘bct　of

impurities　is　neglected，　we　may　expect　a　narrower

sep　aration　of　step　s　f（）r　（rystalS　gmwn

higher　sup　ersaturation．

　　　The　（血℃ular　or　malf（⊃rmed　（由℃ular

pattems　have　a　narrower　separation　of

th　an　p　olygonal　spiral　p　attems．
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EXPILANA　rlON　OF　PLATES

Plate　I．　Gold　9rains　are　preferentia皿y　nucleated

　　　　　　on　the　crysta1　surfaces．

　　　　　　A，Band　C：Hydrothermal　illite，　D：

　　　　　　RecUite

Plate　ll．　Ch℃Ular　spira1　9roWth　patterns　With

　　　　　　growth　center．

　　　　　　A，B，　C　and　D：Hydrothermal丑ht

Plate　III．　Polygonal　spiral　p　attems　With

　　　　　　　interla血90n（XyStal　SurfaCe．

　　　　　　A，B，　C　apd　D：Hydrothermal　illite

Plate　rV．　lnterla（ing　and　paired　patterns　are

　　　　　　observed　on　2M　crystal　su㎡face　on

　　　　　whiCh　the　sph！al　growth　is　not

　　　　　　r㏄ognized．

　　　　　A，B，　C　and　D；Hydrothermal　illite
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　ゴ

Plate　V．　Single　polygonal’　9rowth　steps　are

　　　　　　observed　on　IM　crystal　surfaces．

　　　　　A，Band　C：Hydrothemmal　i皿he，　D：

　　　　　Dickite

Plate　VI．　Siロgle　ch℃ular　growth　steps　on工M

　　　　　crysta1　surfaces。

　　　　　Aand　B：Hydrother　lal皿ite，　C　a血d　D：

　　　　　crystals　in　kaolin　depesits（kao血rite？）．

PIate　VII．　Complex　p　attems　developed　on　IMd

　　　　　　　crystal　　surfaces．

　　　　　A，B，　C　and　D：Hydrotherma1　illite

Plate　V【II．冊M　image　i　ldicating　aggregation

　　　　　crystals．　Gold　grains　are

　　　　　preferentia皿y

　　　　　nudeated　along　Cry8talS　edge8．

　　　　　A，B．　C　and　D：Hydrothe㎜al　i皿ite
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