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Abstract：Chemical　compositions　of　sphalerites（Zn，Fe）S　from32volcanogenic　and　plutonogenic

ore　deposits　in　various　metallogenic　provinces　of　Japan　were　obtained　with　an　electron　probe

microanalyser。The　FeS　content　varies　depending　upon　petrogenetic　province，type　of　ore　deposit，

and　mineral　paragenesis（especially　with　iron　sul丘des）。The　sphalerites　coexisting　with　iron　sul且des

show　a　narrow　range　of　FeS　variation　within　any　single　ore　deposit，but　yield　a　wide　range　of

regional　variation　from　O。3to23．7mole％．The　mineral　from　vein－type（ieposits　tends　to　be　poor　in

FeS（less　than12％）in　magnetite－series　granitic　terranes，whereas　it　has　generally　high　FeS　content

（more　than14％）in　ilmenite－series　granitic　terranes，The　results　indicate　that　f62and亀20fore　solu－

tions　at　the　time　ofore　deposition　were　high　in　the　magnetite－series　terrane　but　low　in　the　ilmenite－

series　terrane。Although　no　exceptions　to　thc　above　systematics　are　found　in　the　ilmenite－series，

there　exist　some　exceptions　in　the　magnetite－series　sphalerites，which　may　be　explained　by　local

reduction　of　the　ore　solution　by　carbon－bearing　wall　rocks，Regardless　of　the　granitoids　series

sphalerites　ffom　skam－type　ore　deposits　generally　have　FeS　content　higherthan12mole％．The　high

FeS　content　may　indicate　that　skam　deposits　were　formed　at　high　temperatures　and／or　in　reduced

chemicalconditionsinHuencedbycarbonaceoushostrock　Onthecontrary，Au－AgandMnveins　in
the　magnetite－series　granitic　terranes　have　low　FeS　content，indicating　that　these　ore　deposits　were

formed　under　lower　temperature　and　higher聡2environments　than　the　base　metal　veins　from　the

same　terrane．

1醜rod題ctio臓

　　Recent　metallogenic　discussion　of　the

Japanese　Islands　has　been　focussed　on　the　cor－

relation　between　granitoids　series　and　related

ore　deposits（lsHIHARA，1978ン19811SAsAKI

and　IsHIHAR．A，19801SATo，　1980a，　19821

SHIMAzAKI，　1980）．Originally，IsHIHARA
（1977）　classified　the　granitoids　into　two

series，magnetite－series　and　ilmenite－series，

＊Mineral　Deposits　Department．This　paper　was

　presentedattheJointMeetingofthe　societyofMin－
　ing　Geologists　ofJapan，theJapanese　Association　of

　Mineralogists，　Petrologists　and　Economic
　Geologists，and　the　Mineralogical　society　ofJapan，

　held　at　Tsukuba，1982。

on　the　basis　ofthe　opaque　mineralogy．As　the

two　series　di伍er　in　the　assemblage　and

amount　of　opaque　minerals，these　series
should　di仔er　in　oxygen　fugacity　at　the　time　of

solidification　of　magmas．These　di伍erences

are　consi（iered　to　have　resulted　from　the

origin　and　mode　of　emplacement　of　granitic

magmas（lsHIHARA，1977，19841SAsAKI　and

IsHIHARA，197gl　SATo　and　IsHIHARA，1983）．

The　parallelism　of　oxidation　status　between

ore　deposits　and　proximate　granitoids　has

been　obtained　for　skarn　type　deposits．For　ex－

ample，SATo（1980b）indicated　that　tungsten

skam　deposits　related・to　the　ilmenite－series

granitoids　formed　in　reduced　condition　com－

pared　with　those　related　to　magnetite－series

granitoids．However，the　parallelism　has　not
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been　examined　for　the　ore　deposits　distant

丘om　granitic　bodies。Thus，we　have　studied

the　formation　condition　of　those　ore　deposits

by　measuring　the　FeS　content　of　sphalerite，

and　discussed　the　relation　between　the　ore

deposits　　and　　the　　related　　granitoids

（TsuKIMuRA6診α1．，1982）．

　　Sphalerite　occurs　commonly　in　ore　deposits

ofboth　series　of　granitic　terranes．FeS　content

of　the　mineral　coexisting　with　iron　su1五des

provides　a　good　parameter　for　estimating　the

physicochemical　condition　during　the　ore　for－

mation．KuLLERuD（1953）proposed　on　the

basis　of　experimental　study　that　FeS　content

of　sphalerite　coexisting　with　pyrrhotite　could

be　used　as　geothermometer。It　was，however，

modi且ed　by　the　experimental　study　by　BAR－

ToN　and　TouLMIN（1966）．They　fbund　that

FeS　content　in　sphalerite　coexisting　with

pyrite　or　pyrrhotite　varies　not　only　with

temperature　but　also　with　sulf皿fugacity．

The　FeS　content　in　sphalerite　also　depends　on

Magnetite－series　granitic　terrane

Miocene　age
　l　Jokoku

　20ppu
　3Hosokura
　4Budo
　5Tochigl
　6　Chichibu

　7Kawazu
　8Yutanl
Cretaceous－PaIeogene　age
　g　Kamioka
10Nakatatsu
11　Ushirodani

120hkura
13Tohoyamasa
14Seikyu－min∂mi
15Hokuto
16Kameyama
17Hada
18Hada　E∂st

Ilmenite－serieS　granitic　terrane

Miocene　age
19　Kishu
20　Nanshu
21Tarumizu
22Suzuyama
　　Late　Cretaceous　age
　　23　Yag　u　ki

　　24　Takatori

　　25Yokoneyam∂
　　26Kurokaw∂
　　27　K∂neuchi
　　28　0htani

　　29Tatsuyam∂
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Fig。1　Locality　map　of　the　studied　ore　deposits，
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its　forming　Pressure（ScoTT　and　BARNEs，

19711ScoTTシ1973），but　its　effect　is　rather

small　in　low　press皿e　condition　common　to

hydrothermal　ore　deposits。SHIMlzu　and
SHIMAzAKI（1981）apPlied　the　greobarometer

to16skam　deposits　and　determined　pressures

of　all　the　deposits　as　below2Kb．

　　Sphalerite　compositions　of　Japanese　ore

deposits　have　been　reported　by　several　au－

thors（6．8．MuTA，19581TAKAHAsHI，1963）．

In　particular，MuTA（1958）analysed　many

sphalerites　from　various　types　ofzinc－rich　ore

deposits　at5010calities，and　obtained　a　wide

range　of　variation　in　the　FeS　content。The

variation　was　explained　by　dif6erence　of　for－

mation　temperat皿e　of　the　mineraL　It　ap－

pears，however，that　MuTA’s　results　need　to

be　reevaluated　fyom　the　view　point　of　recent

met＆110genic　discussion　mentioned　above，

because　most　ofthe　iron－rich　sphalerites　were

collected£rom　the　ore　deposits　in　ilmenite－

series　granitic　terrane，　while　iron－poor

sphalerites　were　mainly　from　magnetite－series

terrane　of　the　Green　Tufhegion。

　　Sphalerite　compositions　were　discussed　in

terms　of　temperature　and　oxygen　fhgacity　in

the　magnetite－series　volcano－plutonic　terrane

of　the　Green　Tufhegion　by　several　authors．

URABE　（1974）　studied　sphalerites　flom

Kuroko　deposits　and　found　that　the　FeS　con－

tent　decreased　within＆narrow　range　up　to4

mole％from　the　lowest　Keiko（sヨiceous　ore）

through　Oko（yellow　ore）to　the　uppermost

K．uroko（black　ore）bodies．In　these　deposits，

the　upward　increasing　of　f6，and　f忌，，and　up－

ward　decreasing　of　temperat皿e　were　sug－

gested　by　mineralogical　and　isotopic　studies

（KAJlwARA，19711SATo，1973）．SHIKAzoNo
（1974，1975）observed　a　narrow　range　ofFeS

c・ntent（1essthanlm・1e％）insphalerites

丘om　Ag－Au　veins　of　the　Seigoshi　mine，and

wide（up　to21mole％）but　relativelylow　FeS

content　of　the　mineral　in　Pb－Zn　veins　of　the

Toyoha　mine，and　discussed　their　results　in

terms　of　oxygen　and　sulfur　fhgacities　during

the　ore　formation．

　　In　this　paper，we　examine　the　composition

of　sphalerite　f士om　various　but　mainly　vein

types　of　both　volcanogenic　and　plutonogenic

ore　deposits　of　the　magnetite－series　and　i1－

menite－series　meta110genic　provinces　inJap＆n

（Fig．1），and，in　assembling　all　the　previous

data，discuss　the　regional　and　tempora1〉aria－

tion　of　the　FeS　content　with　reference　to　the

granitoid　series　terranes。For　the　more　work

on　the　skam　deposits，reader　may　refer　to　the

recent　paper　by　SHIMAzAKI　and　SHIMIzu
（1984）．

A龍誠ytic＆丑聖roced麗e

　　Chemical　composition　ofsphalerite　was　ob－

tained　by　an　electron　microprobe　analyser，

JcxA－733，JEo：L　co。Ltd。at　the　Geological

Survey　of　Japan，One　to　three　normα1夏y

polished　specimens　were　examined　for　each

ore　deposit。The　following　six　elements，zinc，

iron，cadmium，manganese，coPPer，and
sulfur，weremeasured．CoPPerwasmeasured
to　check　the　existence　of』chalcopyrite　dots　in

sphalerite　that　influence　the　measurement　of

FeS　content．Standard　materials　were　syn－

thetic　ZnS　for　zinc　and　sulfur，　natural

chalcopyrite　of　known　composition　for　iron

and　coPPer，synthetic　CdS　for　cadmium，and

syntheticMnSformanganese。Analyticalcon－
ditions　were　as　fbllows：　（1）　accelerating

voltage：25kV，（2）beam　current：0．02μA，

（3）beam　diameter，ca．5μm，（4）counting

time：50sec、for　Zn，Fe　and　S，20sec．for　Cdシ

Mn　and　Cu・Intensities　were　corrected　by

ZAF　method．The　total　contents　were　written

in　the　range　of100。0±0．8weight　per　cent．

S蝕diedOreD叩・sits

　　Ore　deposits　studied　here　are　mainly　of

vein－type　and　some　skam－type　from　32

10calities。Table　l　gives　a　list　of　studied　ore

deposits　together　with　their　recovered　metal

species　and　host　rocks，and　Fig。1illustrates

their　loca，1ities．

　　In　the　magnetite－series　granitic　terranes，

eighteen　deposits（nos．1－18）are　examined．
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Table　l　List　of　the　studied　ore　deposits

No．　Locality Recovered選etal 田ype Host；　rocks

Magnetite－SerieSgraniticterraneS
Miocene　age
1　Jokoku
20ppu
3　Hosokura

4Budo
5　Tochigi
6　Chichibu

7Kawazu
8Yut；ani

Mn　F　Zn　F　Pb

Zn，　Pb，　CU

Zn　F　Pb

Zn　r　Pb

CUr（Ag）
Zn　F　Pb

A9，AUr（Cu，珂n）
Cu，　Zn　F　Pb

MnCO　vein
Ωuar塁Z▽ein

ditt二〇

Carbonate－quartz　vein
Ωuartzvein
Skarn
Ωuartz　▽e⊥n

dit；to

Oligocene　ヒuff　breccia
Miocene　daci七ic　tuff

Mioceneandesite＆pyrocエas七ics
Cretaceousbiotiteqranite
Ωua：【tz　porphyry　＆　rhYolitic　tuff

UpPer　Paleozoic　l　i皿estone
MiOCene　andeSite　＆　daCit⊥C　tuff
MioCene　andeSiヒe

Cretaceous　Paleogene　age
9　Ka皿ioka　　　　　　　Zn　r　Pb

10　Nakatatsu　　　　　Mo
ll　Ushirodani　　　　ZnF　pb
12　0hkura　　　　　　　　Zn7　Pb

13　Tohoyamasa　　　　Mo

14Seikyu－minami　Mo
15　Hokuto　　　　　　　　Mo

16　Kameyama　　　　　　Cu

17　Hada　　　　　　　　　Mo，　Cu

18　Hada　East　　　　　Cu，　Pyrrho七⊥te

Skarn
Sヒockwork
Lens　＆　▽ein

Vein
Ωuartzvein
dit二七〇

Vein
Skarn
▽ein
Lens

Limestone　in　Hida　metamorphic　rocks
Paleogene　quartz　porphyrY
Ωuartz　schist　（Sangun）

Biotitegraniヒe
ditto
ditt；o

Biotitegranite
Mesozoic　limestone
Glranodior：Lte

Cretaceous　andeSi七e

エ1皿en⊥te－SerieSgranit⊥CterraneS
Miocene　age
　l9　Kishu　　　　　　　　　　Cu

　20　Nanshu　　　　　　　　Zn　F　Pb　F　（Cu）

　21　Tarumizu　　　　　　Sn

　22　Suzuya皿a　　　　　　Sn

Late　Cre七aceous　age
23　Yaguki　　　　　　　　Cu，

24　Takatori　　　　　　　Wr

25　Yokoneya血a　　　　　1血

26　Kurokawa　　　　　　　Cu

27　Kaneuch⊥　　　　　　W，

280hヒani　　　　　　w7

29　TatSUYama　　　　　Cu

30　Koizuエui

31Kuga
32Kinryu

（w）

（Sn，Cu）

（Sn7Cu）
（SnダCu）

Pb，Zn
WF（CUFSnFZn）
Cu，FeS

Ωuarセz－chl▽ein

Ωuartz▽ein
Ωuartz（一しour）vein
dit；to

Skarn　（D⊥sseminated）
ΩuarセZ（一mUS）▽ein

Stratiform
guartz－chl▽ein
Ωuar七Z（一mUS7－Kf）▽ein

ditt；O

Vein　＆　1ens

Lens＆pipe
Skarn　＆　▽ein

Skarn

Paleogenesedimentaryrocks
CretaceouSsedimentaryrockS
Biotite　granite
Cre七aceoussedimentaryrocks

UpPerPaleozoiclimestone，（granodiorite）
UpPerPaleozoicsedimentaryrocks
ditto
LateCretaceousfelsicpyrocエas七ics
UpPer　Paleozo⊥c　sedimen七alrY　rocks

Biotite　granodiorite
UpPerPaleozoicsedimentary
＆igneousme七a皿orphicrocks
Late　Cretaceous　andesi七es
Triassic　limes七〇ne
UpPerPaleozoiclimestone

ch1：chlorite，tourl　tourmaline，mus：muscovite，Kf：K　feldspar。

The　samples　nos。15－18are　fyom　early
Cretaceous　deposits　in　the　Kitakami　Moun－

t＆ins　of　Northeast　Japan，where　magnetite－

series　grranitoids　intrude　into　Paleozoic－

Mesozoic　sedimentary　rocks　and　locally
Cretaceous　volcanic　rocks　but　the　western一
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　，

most　zone　is　composed　of　intermediate－series

granitoids．Major　commodities　so　far　ex－

ploited　in　the　Kitakami　Mountains　include

iron（magnetite），coPPer，sulfur（pyrrhotite），

tungsten　and　molybdenum．

　　The　samples　nos．9－14are　f士om　typical

magnetite－seriesterrane・fPale・geneage・f

the　sanin　belt　in　southwest　Japan　where

granitoids　intrude　into　Paleozoic－early　Ceno－

zoic　metamorphic，sedimentary　and　volcanic

rocks，Main　products　from　this　belt　are　lead－

zinc　and　molybdenum。Related　igneous　rocks

to　the　Kamioka　Pb－Zn　deposit　are　still

debatable，because　igneous　rocks　of　various

ages　are　exposed　in　the　mining　area．Various

genetic　opinions　as　to　the　age　and　origin　of

the　ore　deposit　have　been　proposed　against

the　traditional　view　of　pyrometasomatic　and

hydrothermal　replacement　type　related　to　late

Cretaceous　　　felsic　　　igneous　　　activities

（AKIYAMA，1981）．The　granitic　porphyries　in

the　Kamioka　and　Nakatatsu　mining　areas　are

practically　free　from　magnetite　and　more　or

less　altered，although　their　hidden　rocks　have

not　been　examined．

　　Miocene　ore　deposits（nos。1－8）occur
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mostly　in　Neogene　volcanic　rocks　and　partly

in　much　older　rocks　in　the　Green　Tuffregion，

which　is　a　zone　of　the　most　fruitful　su1且de

mineralization　in　Japanese　Islands　including

Au－Ag，Cu－Pb－Zn　and　mangranese　deposits

（lsHIHARA，1978）．Besides　the　minerals　of

above　metals，pyrite　is　most　common　andwas

mined　fbr　sulfur。Pyrrhotiteαnd　arsenopyrite

are　rare　in　these　ore　deposits。Miocene

granitoids　of　this　zone　are　composed　of

magnetite－series　rocks　but　locally　converted

to　ilmenite－series　by　interaction　with　carbon一

bearing　sedimentary　wall　rocks　（6．g．，

Chichibu　and　K．ofh　in　the　southern　Fossa

Magna，SAsAKI　and　IsHIHARA，19791SATo
and　IsHIHARA，198311sHIHARA6♂α」．，1987）．

　　In　the　ilmenite－series　granitic　terranes，

fourteen　ore　deposits　（nos．19－32）　of　late

Cretaceous　and　Miocene　ages　were　examin－

ed．All　the　Cretaceous　ones（nos．23－32）but

Table2　Associated　minerals　and　chemical　composition　of　sphalerite

No。　Locality　　　　　Mineral　Assemb　lage　　　　　　　　　　　　　　　　　　　C　h　e　m　i　c　a　l　　　C　o　m　p　o　s　i　t　i　o　n

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　（　weight　％　）　　　　　　　　　（mole　Z）
　　　　　　　　　　　　　　sp　Py　po　asp　cp　gn　　　　　Zn　　　　Fe　　　　C（i　　　Mn　　　　Cu　　　　　S　　　　Total　　（N）　　　　FeS　　　CdS　　　MhS

Magnetite－SerieS　graロit二iC　teτraneS
　Miocene　age
l　Jokoku－1

　Jokoku－2

20ppu
3Hosokura－1
　Hosokura－2
　Hosokura－3
4Budo
5　Tochigi
6　Chichibu－1

　Chichibu－2
7Kawazu
8Yutaui

十十　十

十十　　一

什
十十　十

十十　　十

十十　　十

什
什
什
什
什
　十十十

Cretaceous－Paleogeneage
　g　Kamioka－1　　　　十十

　　Kamioka－2　　　　十十十十

10　Nakatatsu　　　　　十十　十十　十十

11　Ushirodani　　　　十
12　0kuτayama　　　　十十　　一

13　Tohoyamasa　　　　十十十

14Seikyu－minami＋＋＋＋
15　Hokuto　　　　　　　　一　→十

16Kameyama　　　＋＋＋
17　Hada　　　　　　　　　　 一　　十

18　Hada　East　　　　　　一　　十　　一

十　　十

十　　十

十

十

十

什

十

　　　十

　　　十

　　　十

十十　　十

　十　　一

十

→十

什

64．55　　1．18　　0．10　　0．12　　0．09　　33．39

66．24　　0．65　　0．18　　0．03　　0．00　　33．50

64。27　　3．01　　0．40　　0．44　　0．02　　32．73

54．02　11．38　　0．57　　0．30　　0．02　　33．33

61．74　　4．39　　0。30　　0。09　　0．04　　33．82

61．98　　3．92　　0．33　　0。16　　0．15　　33．30

65．76　　1．25　　0．35　　0．12　　0．01　　32．75

65．64　　0．81　　0。44　　0．02　　0．02　　33．23

53．57　11．78　　0．37　　0．47　　0．04　　33．04

54．59　11．12　　0．39　　0．41　　0．05　　32．75

66．02　　0．20　　0．37　　0．06　　0．11　　33．28

61。69　　3．27　　0．23　　0．20　　0．35　　33．76

62．11　　3．55　　0．24　　0。06　　0．02　　33．41

56．68　　9．74　　0．37　　0．1フ　　0．00　　33．フ4

50．93　12．10　　0．27　　2．98　　0．04　　34．18

60．96　　4．35　　0．46　　0．15　　0．02　　33．38

59．14　　6．33　　0。39　　0．23　　0．29　　33．84

62。51　　3．43　　0．23　　0。18　　0．16　　33．63

65．94　　1．31　　0．21　　0。06　　0。02　　32．93

54．70　　9．23　　2．05　　0．06　　0。77　　32．85

61．52　　4．50　　0．80　　0．35　　0．05　　32．79

61。35　　3．53　　0．20　　0．01　　3．04　　33．80

55．70　　9．99　　0．42　　0．ll　　O。46　　32．77

　99●43　　（5）

100．60　　（5）

100．87　　（3）

　99．62　　（3）

100。38　（30）

99．84（11）
100●25　　（9）

100．16　　（3）

　99．26　　（3）

99．31　（3）
100．04　　（5）

99．48　（7）

99．39　　（6）

100．70　（7）

100．50　（5）

99．32　（5）
100．22　　（9）

100．14　　（7）

100．47　（6）

99．65　（4）
100．02　　（5）

101．92　（4）

99．45　（3）

　2．06　　0．08　　0．22

　1．12　　0．16　　0．06

　5．20　　0。34　　0．78

19．58　　0．48　　0．52

　7．54　　0．26　　0。16

　6．80　　0。28　　0．24

　2．18　　0．30　　0．22

　1．40　　0●38　　0．04

20。34　　0．32　　0．82

19．36　　0．34　　0．72

　0。34　　0．32　　0．10

　5．67　　0．20　　0．36

6．18　 0．20　 0．10
16．60　　0．32　　0．30

20・440・225兜12
　7．56　　0．40　　0．26

10．87　　0．34　　0．40

　5．92　　0．20　　0．32

　2．27　　0．18　　0．10

16．06　　1．78　　0．10

　7曝82　　0。70　　0．62

　6．00　0．16　 0．02
17．32　　0。36　　0。20

Ilmenite－SerieS　granitiC　t二erlraneS

限oceneage
　19　Kishu－1　　　　　　＋＋　　　　　　　　　　　　　　＋

　　　Kishu－2　　　　　　　『汁　　　　　　　　　　　　一　　十

　　　Kishu－3　　　　　　　→→一　　十　　　　　　　　　十　　十

　20　Nanshu　　　　　　　　→一ト　　十　　　　　　　　　十　　十

　21　Tarumizu　　　　　　十十十　　　　　　　十十

　22　Suzuyama　　　　　十→一　十十十　　　　　　一

　Creしaceous－Paleogene　age
23　Yaguki－1　　　　　　十

　　Yaguki－2　　　　　　→→一

　　Yaguki－3　　→＋
24　Takatori　　　　　　隅

25Yokoneyama　→＋
26　Kuτokawa－1　　　　　十

　　Kurokawa－2　　　　　十

27　Kaneuchi　　　　　　十
28　0htani－1　　　　　　　→一

　　〇htani－2　　　　　　　十

　　〇htani－3　　　　　十十

29Tat8uyama－1　＋
　　Tatsuyama－2　＋＋
30　Koizu皿i－1　　　　　十十

　　Koizumi－2　　　　　→一←

　　Koizumi－3　　　　　→→一

31Kuga　　　　　　十＋

32Kinryu　　　→＋

十十　　　　　　　十

　・一　十　　　　　十

　一　十　　　　　十

十十　　一　十　十十　十

　一　十　　　　　一

十十　　一　　　　　一十十

十　　　　　　　十

　一　　　十十　　十　　一

　　　十　　　　十十

十十十　　　　十

　　十十　　　　十

　　　十　　　　十十

　　　　　　　　十十　十

十　　　　　　　十十十

十　　　　一　　十　十

　　　一　十　　十

　　　十

　　　一　十

61。80　　4．58　　0．L6　　0．07　　0．07　　33．54

63．10　　3．67　　0．08　　0．05　　0．02　　32．96

58．02　　8．16　　0．17　　0。09　　0．25　　33．21

56．64　　9．22　　0。81　　0．23　　0．07　　32．97

49．60　12．21　　1．83　　1．78　　0嫡56　　33．56

54．35　10．79　　1．17　　0．24　　0．23　　33．13

56．57

57．03
56．62

54．08

51．18

51．32
59．24

54．80

53。86

54．51

53。56

56．37

56．45

56。33

56．42

56．54

53。06
56．69

8．57
8．13
8．56
10．11

10．49

13．84

7．06
9。36
10．31

9．43
10．36

9．11
9．01
9．40
9．22
8．49
10．77

9。31

0．51
0．21
0．38
1．27
0．92
0．56
0．24
3．03
2．93
3。04
2．76
0．43
0．45
0．44
0．37
0。43
0．58
0。49

0．51
0．09
0。36
0．46
2．56
0．28
0。07
0．30
0．15
0．02
0。17
0．40
0．25
0．21
0．14
0．19
1．03
0．07

0．04
0．39
0。04
0．39
0．08
0。11
0．08
0．05
0．25
0．10
0．17
0．17
0．08
0。10
0．08
1．16
0．04
0．02

33．17

33．37

33．39

33．21
34．，28

33．46

33．10

32．64

32．62

33．69

33．23

33．31

34．02

33。16

33．36

33．25

33．83

33。20

100．22　　（7）

99．88　（9）

99．91　（5）
　99．94　　（8）

99．55　（6）
99．91　（8）

99．38

99．22

99．36

99．51

99．51

99．57

99．79
100。18

100．12

100．79

100．25

99．79
100．26

99．64

99．59
100．06

99．31

99．78

（7）

（4〉

（6）

（8）

（5）

（9）

（9）

（7）

（6）

（5）

（5）

（9）

（9）

（9）

（9）

（9）

（3）

（9）

　7。90　 0麟14　 0。12
　6．38　　0．06　　0．08

14．08　　0．14　　0．16

15．94　　0．70　　0．40

21。00　　1．56　　3．12

18．62　　1．00　　0．42

14．84

14．08

14．80

17．50

17．92

23．74

12．22

16．30

17．94

16．22

17．92

15．70

15．40

16．24

15．90

14．62

18．50

16．07

0．44
0．18
0．32
1．10
0．78
0．48
0。20
2。62
2．54
2．60
2．38
0。36
0．38
0．38
0．32
0．36
0．50
0．42

0．90
0．16
0．64
0．80
4．44
0．48
0．12
0。54
0．26
0．04
0。30
0。70
0．44
0．36
0。24
0．34
1．80
0．12
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Yaguki（no．23）are　f士om　the　Sanyo　belt　of

the　Inner　zone　of　Southwest　Japan，The

Miocene　ore　deposits（nos．19－22）are　from

the　Outer　Zone　of　SouthwestJapan。The　late

Cretaceous　and　Miocene　granitoids　are
generally　of　ilmenite－series，and　intrude　into

PαleozoictoMesozoicmetamorphic，sedimen－

tary　and　volcanic　rocks．Recovered　metals　are

dominantly　tungsten，tin，and　coPPer』Pyr－

rhotite　is　very　common　in　these　deposits　and

was　mined　at　many　places　for　sulfurl

arsenopyrite　is　also　common　and　was　mined

fbr　arsenic　in　some　deposits（TERAsHIMA　and

IsHIHARA，1976）。The　deposits　studied　here

are　of　vein－and　skarn－types　except　for　one

metamorphosed　　stratiform　　manganese
deposit（Yokoneyama，no。25）．

Res翻ts窺ndlDiscussion

　　　Analytical　results　in　averaging　3－9

meas皿ements　on　each　polished　section　are

hsted　in　Table2．The　results　reveal　a　wide

range　of　FeS　content仕om　nearly　zero　to23

mole％．

　　V麗i罐o聡wi出in　a　si麓gle　ore　deposit

　　The　chemical　heterogeneity　of　sphalerite

within　a　given　ore　deposit　is　examined　in　a

few　deposits．Fig。2shows　the　variation　in

FeS　content　ofsphalerites　coexisting　with　iron

su1且des　from　OhtaniラKoizumi　and　Hosokura

deposits。The　variation　is　less　than2．O　FeS

mo1％in　the　Ohtani　and　Koizumi　deposits．

Similar　examinations　are　performed　for　some

other　ore　deposits（6．9．Jokoku，Chichibu　and

Yaguki），and　suggest　that　the　FeS　variation

ofsphalerite　with　a　homogeneous　appearance

is　small　within　a　single　vein　or　ore　deposit　in

genera1．

　　However，a　rather　wide　range　of　variation

of　FeS　content　within　a　single　vein　or　ore

deposit　is　also　observed　in　some　deposits。In

some　veins　of　the　Hosokura　Pb－Zn　vein

deposit，sphalerites　are　found　to　have（iistinct

color　banding　within　a　single　vein　or　one　vein

SyStem，SUggeStingaWide　COmpOSitiOnalVaria－

tion．The　data　for30grains　in　the　mill　head
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Fig。2

10 20

FeS　mole％

30

Histograms　of　FeS　contents　in　sphalerites

from　selected　vein－type　deposits，Koizumi1－

3and　Ohtani1－3imply　specimen’s　mmber
（See　Table2）．

specimen　are　in　the　range　from　less　than2

mole％to18mole％with　an　average　of7．6

mole％FeS（Fig．2）．Analyses　ofthe　banded

oreof5cmwidefromOkuboWestveinint虹e
Hosokura　deposit　indicate　that　sphalerites　oc－

curring　together　with　pyrite　have　high　FeS

content（more　than6mole％），whereas　those

£ree　from　pyrite　have　low　FeS　content（1ess

一232一
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Table3 Chemical　compositions　ofsphalerites　occurringwith　orwithoutpyrite　in　thebanded　ore　ofthe　OkuboWest

veinat－120mlevel，Hosokuramine（80092203）

Sample　No． S Zn Fe Cd Mn Cu Tot田 　FeS
（mole％）

Without　pyrite

　　　　2　　　　　　33．10

　　　　3　　　　　　33．01

　　　　4　　　　　　33．39

　　　　5　　　　　　33．35

　　　　6　　　　　　33．34

　　　　7　　　　　　32．36

With　pyrite

　　　　9　　　　　　33．47

　　　10　　　　　　33．58

　　　11　　　　　　33．50

　　　12　　　　　　33．51

　　　13　　　　　　33．66

64．54

64．55

63，92

63，16

63．84

63．60

57．79

59．31

59．27

62．67

59，14

1．59

2．06

2．35

2．94

2，53

2．51

7．88

5．50

5．67

3．63

6．52

0．48

0．33

0，42

0．33

0．29

0．40

0．28

0．29

0．49

0．21

0．15

0．10

0．07

0．05

0．11

0．17

0．17

0．35

0．20

0．12

0．17

0，21

0．04

0．02

0．00

0．04

0，00

0．00

0．06

1．42

0．03

0．03

0．05

99．85

100．04

100．13

99．93

100．17

99．04

99．83

100．30

99．08

100．22

99．73

2．77

3．59

4．09

5．11

4．40

4．37

13．57

9。51

9．82

6．30

11，25

Average

　S，D．

33．30

0。37

61．98

2、55

3．92

2．11

0．33

0．11

0．16

0．09

0．15

0．42

99，84

0．43

6．80

3．66

Weight　percent，unless　otherwise　noted。The　total　length丘om　the　sample　no．2to　no．13is12mm．SD。，standard　deviation、

than6mole％，Fig，2and　Table3）．The　low

FeS　content　is　considered　due　to　low　FeS　ac－

tivity　of　ore　solution．This　can　explain　the

wide　variation　ofFeS　content　in　the　mill　head

specimen　of　this　mine。The　same　tendency

was　observed　on　sphalerites　£rom　the

Kamioka，Nakatatsu　and　Kishu　mines．

　　SuGAKI6♂α1．（1981）noted　on　sphalerites

from　tungsten－copper　deposits　at　Tsumo　that

the　FeS　content　varies　systematically　depen－

ding　upon　the　kind　of　associated　sulfide

minerals　as　summarized　in　Table4．The　FeS

content　of　sphalerite　in　varying　mineral　as－

semblages　increases　in　the　order　of　the

sphalerite－bornite－chalcopyrite，the　sphaler－

ite－chalcopyrite　　　and　　　the　　　sphalerite－

chalcopyrite－pyrrhotite　assemblages　and
pyrite　is　absent　in　the且rst　two　assemblages，

This　fact　is　also　interpreted　as　the　dependence

of　FeS　content　in　sphalerite　on　the　activity　of

FeS。

　　M窺9鍼ite－series　gr睡亡ic　terr鍛es

　　Sphalerites　occurring　in　magnetite－sereis

terranes　have　generally　low　FeS　content（1ess

than12mole％）．In　the　typical　magnetite－

series　terrane　of　the　Sanin　belt，FeS　content　is

Table4 Averagcd　FeS　contents　in　sphalerite　from
the　Tsumo　skam　deposits

Assemblage

FeS　mole　percent

Range
Average
　　（n）

1）　Sph＆lerite－bornite－chalcopyrite

2）　Sphalerite－chalcopyrite

3）Sphalerite－chalcopyrite－monoclinic

　　pyrrhotite

4）Sphalerite－chalcopyrite－monoclinic

　　and　hexagonal　pyrrhotite

0．7－3．0

4．5－17．3

16。3－23．2

16．4ト23．5

1．7（3）

9．9（22）

19。3（13）

20．3（20）

Data　from　SuGAKI6緬1．（1981）

always　less　than12mole％．In　the　Green　Tuff

region　most　ofthe　ore　deposits　have　low－FeS

sphalerites（1ess　than　12mole％）。Excep－

tionally，sphalerites　containing　high　FeS　con－

tent（more　than12mole％）are　found　in　the

Kitakami　Mountains．
　　In　the　typical　magnetite－series　terrane　of

the　Sanin　beltシwhere　molybdenum　minerali－

zation　is　most　representative，accessory
sphalerites　of　the　molybdenite』quartz　vein

丘om　Tohoyamasa　and　Seikyu　mines，which

occur　at　the　margl紅s　of　related　granitic

masses，have　low　FeS　content（1ess　than6
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mole％）．　Fracture一五11ing　type　lead－zinc

deposits　at　the　Ushirodani　and　Ohkura　mines

have　FeS　content（5．9－10．9mole％）higher

than　the　molybdenum　deposits，though　the

Ushirodani　specimen　does　not　contain　Fe－

sulfides．In　the　lead－zinc　skarn　deposits　of　the

Kamioka　mine，sphalerite　in　the　Shiroji　ore

from　Tochibora　orebody，gave6．2mole％

FeS．This　low　FeS　content　is　consistent　with

the　data　of　previous　workers　（SHloBARA，

1961），who　gave　average　values　of8．7mole％

and　4．7mole％　FeS　for　Tochibora　＆nd

Maruyama　orebodies，respectively．At　the

Nakatatsu　deposit，sphalerite　occurring　along

fractures　in　altered　quartz　porphyry　was

studied。This　gives　FeS　content　higher　than

16mole％．Sphalerites　in　major　lead－zinc

skam　ores　of　the　Nakatatsu　mine　give　an

average　of10．Omole％FeS（NZMC，1984），

although　there　occur　sporadically　iron－rich

sphalerites（19．9－20．7mole％FeS，SHIMA－

zAKI　and　SRIMlzu，1984）which　coexist　with

pyrite　and　pyrrhotite。

　　Sphalerites　in　the　Green　Tuff　region　have

generally　low　FeS　contents．The　minerals

from　vein－type　deposits　ofthis　region　contain

less　than6mole％FeS，regardless　of　their

associate（i　minerals．　Those　in　Kuroko

deposits　also　show　low（less　than4mole％）

FeS　content（URABE，1974）．Sphalerites　f坐om

the　Daikoku　orebody　of　the　Chichibu　skarn

deposit　gave　exceptionε延11y　high　FeS　content

（19－20mole％），and　similar　values　were　also

reported　for　the　mineraHfom　the　Akaiwa

（anotherm司ororebody　ofthe　same　mine）by

MIYAzAwA（1977）．This　skam　deposit　was

formed　in　limestone　occurring　with　pelitic

sediments，and　sphalerites　inthis　deposit　com－

monly　coexist　with　pyrrhotites（：PARK　and

MIYAzAwA，1971）．

　　Inthe：Kitakami　Mountains，zinc　minerali－

zation　is　almost　negligible　and　only　minor

sphalerite　occurs　in　very　limited　portions　of

magnetite，coPPer，tungsten，molybdenum
and　gold　deposits　of　granitic　afHnity．There

are　two　groups　in　the　FeS　content　of

sphalerites．One　with6．0－7．8mole％is　seen

invein－type

and　copper

respectively。

mole％　FeS

quartz　vein

molybdenum　deposit（Hada）

skam　deposit　（Kameyama），

The　other　group　of16。1－17．3

is　observed　in　molybdenite一

（H：・kut・）and倉act皿e一且11ing

typec・PPerdep・sit（Hadaeast），respective－
1y．

　　1亙me醜e－seriesgr躍五ticterr蹴es

　　In　ilmenite－series　granitic　terranes，

sphalerites　generally　have　FeS　content　higrher

than　12mole％．In　the　Sanyo　belt　of

Southwest　Japan，sphalerites　show　high　FeS

contents（more　than12mole％）．Most　of
these　　deposits　are　　of　so　　called　　high－

temperature　type　containing　tungsten　and

tin．For　example，oxygen　isotope　temperature

of450－540。C　was　reported　for　the　Ohtani　and

Kaneuchi　deposits（MoRlsHITA蜘1．，1982）．

However，the　K．urokawa　chalcopyrite－pyrite

vein　is　a　low－temperature　type，which　oc－

cupies　the　outermost　mineralized　zone
around　the　Naegi　granite　mass（SAKAMAKI6♂

α1．，1961）．Sphalerites　f士om　low－temperat皿e

type　ore　deposits　also　have　high　FeS　contents．

　　Ore　deposits　in　the　Outer　Zone　of

southwest　Japan　have　high　Fes　contents
（more　than14mole％），as　long　as　sphalerite

is　associated　with　iron　sulfides．The　tendency

isconsistentwiththeresultsofMuTA（1958）．

At　large　vein－type　copper　deposits　of　Kishu

mine，the　mineralization　is　divided　into　four

stages　（ONo，1969）．Sphalerite　in　the　first

chalcopyrite－pyrite　stage　ore　　grives　14．1

mole％FeS（Kishu－3），but　the　mineral　from

the　second　stage　yields　less　than7．9mole％

FeS　and　is　not　associated　with　iron－sulfide

（Kishu－1，一2，Table2）．

　　CdS徽d　MnS　co醜e聡ts

　　CdS　and　MnS　contents　of　sphalerites　are

usually　less　than　l　mole％，　but　some

sphalerites　have　high　CdS　and／or　MnS　con－

tents（more　than1％）．Sphalerites　in　i1－

menite－series　terranes　occasionally　have　high

contents　ofcadmium（up　to2．6mole％CdS），

especia11y　in　those　associated　with　tin　and

tungsten　mineralization。Manganese－rich
sphalerites　are　found　in　athermally　metamor一
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phosed　stratiform　Mn－deposit　of　the
Yokoneyama　mine（4．4％MnS），and　the
Kuga　skam　deposit（1．8％MnS）．The　Kuga

deposit　has　a　Mn－rich免ature　resulted倉om

the　interaction　of　ore　solution　with

manganese　deposits　in　the　Kuga　group
（SATo，1980b）．FuKluoKA　and　HIRowATARI

（1981）also　reported　MnS　contents　up　to14

mole％　in　sphalerites　f士om　manganese

deposits，and　noted　that　manganese　in
sphalerite　has　no　correlation　with　the　FeS　con－

tent，temperat皿e　and　sulfur　fugacity　during

the　ore　formation．

　　It　is　clearthat　these　high　MnS　contents　are

resultedfromthehighMn－contentoforesolu－

tion．IntheTakatorideposit，ahighMnScon－
tent（4．4％）may　also　be　interpreted　with　the

similar　reasoning，Indeed，the　tungsten　veins

of　this　deposit　occur　crossing　manganifbrous

chert　beds．Another　anomalous　value　at

Nakatatsu　suggests　that　manganiferous　beds

may　occ皿at　depth　or　in　the　surrounding

sedimentary　rocks，which　could　have　been　in－

volved　in　the　ore　solution　responsible　for　this

ore　deposit．The　other　anomaly　is　seen　at

Tarumizu　where　tin－quartz　veins　occur　in　S－

type　ilmenite－series　granite　ln　which

manganese　is　concentrated　in　the　latest

crystallized　mineral　such　as　in　gamet
（IsHIHARA　and　KAwAcHI，1961）．

　　Regio簸＆1繍璽d　tem聾》or翻V＆riε匙tion
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　　FeS　contents　of　sphalerites　reported　so　far

were　summarized　together　with　the　present

data　in　Appendices　I　and　II，and　are　shown　in

Figs．3－5，The　ore　deposits　shown　in　Appen－

dix　I　and　Fig。4are　Miocene－Pliocene，while

those　in　Appendix　II　and　Fig．　5　are

Cretaceous一：Paleogrene　in　age．The　regiona．1

and　temporal　classi且catiqn　of　ore　deposits　in

these　Appendices　and且gures　is　based　on　the

metallogenic　provinces　by　IsHIHARA（1978），

Arepresentativevalu¢isshownforeachlocali－

ty　in　taking　account　of　iron　mineral

assemblage　in　given　ore　deposit。For　exam－

ple，at　Toyoha，the　sphalerites　coexisting　with

hematite　and　pyrite　have　O．5－3．O　mole％

：FeS，and　those　coexisting　with　pyrite　have　al1

亙薗置轟嵐
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Histograms　of　FeS　contents　in　sphalerites。

One　box　indicates　one　orebody　or　one　ore　deposit。C，

Chichibul　D，Daira三丁，Taishul　A，Ashio－K再ikal

N，Nakatatsu－quartz　porphyry（Mo）．

range　up　to20mole％（SHIKAzoNo，1975）．

We　consider　that7．7mole％represents　the

ore　deposit，　because　the　sphalerite－pyrite

assemblage　is　most　common　throughout　the

Toyoha　vein　system　（YAJIMA　and　OHTA，
1979）．

　　In　the　magnetite－series　volcanic－plutonic

terrane　of　the　Green　Tufhegion，sphalerites

of　Au－Ag　veins　and　of　rhodoρhrosite　vein

deposits　have　low　FeS　values，『up　to4．9

mole％，with　a　maximum　concentration　at1＿

2mole％。　Sphalerites　from　base　metal
deposits　in　the　same　terrane　range　from　O。9to

llm・le％ingenera1，excepthafew
localities，which　will　be　discussed　later．In　the

Sanin　belt，the　FeS　content　ranges　from2。2to

10．9mole％，which　is　similar　to　that　of　the

base　metal　deposits　in　the　Green　Tu任region．

In　the　Kitakami　area，however，the　FeS　value

varies　from6．O　to19．5mole％，being　in－

termediate　between　those　of　typica1

一235一



βπ」♂6勧ψh606・1・9露α18μ吻げ」α卿，％」・38評・・5

蓑
嚢
奪

灘
瓢羊

灘

嚢

（認／

　　ひ

Miocene－Pliocene

Vein

O
①

囎

孟

Skarn

□

田

懸

！

ψ

、

b

齢

、ソ、ll二10羅悩鯉碑岬

　　　　　　　　　　　　　　〆し、neI

　　7一、　　てeC、Qn、c　㊨Kishu
！／Q》　ed’G“．

O〆／
／躍

￥　1’　　　　　τo“e
ノ　　　　　（）ぷび

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　℃吐
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　父〉1
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　、
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　一一一一一」、

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　＿一
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　1
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　一　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　’
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　一　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　’
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　一
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　一
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　①玉

O～2％FeS（mole）　　　　　　　　　　　　○、

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　
2～11％　　　　　　　　　　甲　　聾
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　ノ

11～22％
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　①1

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　駐Φ」，

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　8－1、　　δ
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　竃rコ　　＆

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　う
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　勢’

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　建　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　り　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　に　　　　　の
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　一　　　～
　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　　舅一♂争’

Qぺ濯磐’精”Ashi・／
Gくee“二▽　　遺、∈hichibu

！

！

ノ

’

1
1

N仁
O
ズ
o
　←

、

、

￥

織’翠△
珍一、

一
。長sQ副esx6GgG“

0

　　　、、

一
、　　　　　　、

一
ヤ　　　　　　ヤ

　
一旨
、

一一一一
300km

Fig。4　Variation　of　FeS　contents　in．sphalerites　from　the　Late　Cenozoic　ore　deposits。

magnetite－series　and　ilmenite－series　granitic

terranes（Fig．3）．

　　In　the　ilmenite－series　granitic　terranes，

sphalerites　f士om　the　Outer　Zone　ofSouthwest

Japan　are　generally　iron　rich　　（14．1－27．7

mole％FeS　but　mostly22－27mole％FeS）．
Sphalerite　sαmples　in　the　Sanyo　belt　have　the

rangeof13．7－28。8mole％FeS　but　are　genera1－

1y13－22mole％FeSl　thus　contain　less　iron

than　in　those　of　the　Outer　Zone　ore　deposits．

There　is　a　tendency　that　sphalerites　of　skam－

type　ore　deposits　are　slightly　richer　in　FeS

than　those　of　vein－type　ore　deposits，

　　Ge麗ticco簸side服tio龍

　The　granitoids　series　are　beautifhlly　cor－

related　with　FeS　content　of　sphalerite　from

the　related　mineralizations（Fig．3），in－

cluding　not　only　so－called　high－temperature

type　　deposits　　for　　tin，　tungsten　　and

molybdenum　but　also　low－temperature　type

ores　for　base　and　precious　metals。Sphalerites

丘om　the　ore　deposits　of　ilmenite－series

granitic　terranes　have　generally　FeS　content

higher　than13mole％，whereas　those　f士om

the　magnetite－series　granitic　terranes　have　the

content　generally　less　than9mole％when　we

consider　the　representative　orebody　value．
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Fig．5　Variation　of　FeS　contents　in　sphalerites　from　the　Cretaceous－Paleogene　ore　deposits，

Thus　the　sphalerite　composition　convinces　us

to　have　some　genetic　connection　with　the

granitoid　series。

　The　FeS　content　of　sphalerite　coexisting

with　iron　su1且des　depends　on　temperat皿e

and　sulfhr　fhgacity　　（fも，）　　（BARToN　and

TouLMIN，1966）．Fig．6illustrates　such　a　rela－

tionship．The　diagram　shows　that　when　the

temperature　is　the　same，Fe－rich　sphalerites

tepd　to　be　formed　f士om　low　f忌，ore　solutions。

In　combining　the　FeS　contents　of　sphalerite

with　the　temperature　data　given　by　oxygen

isotope　and／or　fluid　inclusion，the　ranges　of

sulfhr　f：ugacity　of　the　studied　ore　deposits　for

each　series　are　obtained　and　shown　in　Fig．6，

Ore　deposits　are　clearly　divided　into　two

groups，high亀，type（magnetite－series）and

low亀，type（ilmenite－series）。This　suggests

the　genetic　relation　between　high／10w　f忌，and

the　oxidized／reduced　conditions　of　relate（i

granitoids　magmas．

　Although　the　difference　ofsulfur　fhgracity　is

mainly　responsible　for　that　ofthe　FeS　content

ofsphalerite，the　e任ect　oftemperature　on　FeS

content　of　sphalerite　is　also　observed（Fig．6）．

Ifwe　compare　the　FeS　contents　in　sphalerites

丘om　ore　deposits　in　the　same　granitoids－

series　terrane，there　is　the　tendency　that　the
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by　the　method　of　HuTGHEoN（1978）using　the　experimental　data　of　BARToN　and　TouLMIN（1966）・mt・

magma，magnetite－SerieS　magma；ilm．magma，ilmenite－Series　magma・

籔

low　FeS　content　is　observed　in　low
temperat皿e　type　ore　deposits　such　as　Au－Ag

and　Mn　veins，and　that　the　high　FeS　content

is　observed　in　high　temperature　type　such　as

Mo　veins。The　e伍ect　of　temperature　on　FeS

content　was　also　reported　in　the　sphalerites

from　eastem　China（SATo6哲α1．，1986）．

　Formation　temperatures　of　ore　deposits

shown　in　Fig。6are　estimated　from　oxygen

isotope　studies　andl　flui（i　inclusion　studies・

Homogenization　temperatures　of　fluid　inclu－

sion　are　available　in　many　of　the　studied　ore

deposits（ENJoJI　and　TAKENoucHI，1976）。

We　have　corrected　those　homogenization

temperatures　qualitatively，because　homo－

genization　temperature　seems　to　be　lower

than　the　true　formation　temperature．Indeed，

MoRlsHITA蜘乙（1982）andMoRlsHITAand
MATsuHlsA　（1982）found　the　formation
temperature　up　to530℃by　oxygen　isotopic

ge・thermometer・nvein－f・rmingminerals・f

so　called　high－temperature　type　tun，gsten

deposits　at　Ohtani，Takatori　and　Kaneuchi，

where　the　homogenization　temperatures　of

350－200℃have　been　reported。They　inter－

preted　the　discrepancy　between　two　methods

due　to　pressure　effect，which　is　plausible　from

such　geological　view　point　as　the　tungsten

deposits　of　the　ilmenite－series　are　con＄idered

to　have　formed　at　place　deeper　than　plutonic

molybdenum　deposits（lsHIHARA，1973）and

subvolcanic　base　metal　and　precious　metal

deposits　of　magnetite－series　terranes・

　Pressure　effect　on　FeS　content　of　sphalerite

is　notable　when　the　mineral　coexists　with　pyr－

rhotite，while　it　is　negli言ible　when　the　mineral

coexists　with　pyrite．The　FeS　content　of

sphalerite　coexisting　with　pyrrhotite　at5

Kbar　is　illustrated　in　Fig，6，Although　the　FeS

content　of　sphalerite　coexisting　with　pyr－

rhotite　is　a　fhnction　of　so　many　parameters

（press皿e，temperature　and　f忌、），it　is　certain
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that　FeS　contents　of　sphalerites　coexisting

with　pyrrhotite　are　always　higher　than14

mole％　and　indicate　very　low　sulfur
fhgacities。

　　Wehaveshownthatthesulfurfugacity（嬉，）

during　ore　formation　is　high　in　magnetite－

series　terranes　and　that　it　is　low　in　ilmenite－

series　terranes．Such　relation　is　expected　fo　be

held　in　the　related　granitoids　as　well　as　in　ore

deposits。On　the　basis　of　mineral　assemblage

of　the　granitoids　（lsHIHARA　6渉α1．，　19831

1985），the　oxygen　fhgacity　（fo，）　and　sulf：ur

fugacity　（fも，）of　magnetite－series　granitic

magma　are　estimated　as　higher　than　those　of

ilmenite－series　one。Fig．7shows　the恥，一f忌，

diagram　for　Fe－S－O　system。The恥，and　f忌，

conditions　for　the　magnetite－series　gr＆nitoids

magmas　are　schematically　illustrated　by　the

vertically　shaded　area　in　Fig，7．The　mineral

assemblage　of　Fe－S－O　system　in　magnetite一

series　granitoids　is　generally　magnetite－pyrite

with　or　without　pyrrhotite。The　fo，and　f忌，con－

ditions　for　the　ilmenite－series　granitoids　are

estimated　as　the　area　horizontally　shaded　in

Fig。7．The恥，of　magnetite－series　granitoid

magmas　was　estimated　as2to30rders　of
magnitude　higher　than　that　ofilmenite－series

（CzAMANsKE6」α1．，1981）．There　is　pyr－

rhotite　and　may　be　very　small　amount　of

magnetite　in　ilmenite－series　granitoids．

　　The　magmas　of　magnetite－series　and　i1－

menite－series　di仔er　in　dominant　sulfur　species

as　shown　in　Fig．7．H2S　is　domin＆nt　in　i1－

menite－series　magmas，while　SO2is　dominant

in　magnetite－series　magmas。　BuRNHAM
（1979）indicated　that　the　solubility　of　oxidiz－

ed　sulfhr　species（SO2）in　granitic　melts　is

very　smalL　Then，most　of　the　sulfur　in

magnetite－series　magma　is　partitioned　into

Huid　phase　of　magmas　for　magnetite－series。
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This　increase　the　f忌，of　the　fluid　ph皐se。As　a

result　of　higrh　f忌，and　high　fb，，total　abundance

of　sulfur　in　Huid　phase　of　magmas　for

magnetite－series　is　much　greater　than　that　for

ilmenite－series　magmas（Fig．7），which　may

be　responsible　fbr　intensive　sulfide　mineraliza－

tiOn　in　magnetite－SerieS　terr批neS．

　　Afewexceptionstothecorrelationare
observed　in　magnetite－series　ore　deposits．

These　are　explained　by　the　local　reduction　of

ore　solution　by　carbo皿一bearing　wall　rocks。

Iron－rich　sphalerites　occur　at　several　localities

within　magnetite－series　granitic　terranes　of

the　Green－Tuff　region　such　as　Pb－Zn　skams

at　Chichibu，Pb－Zn　veins　at　Taishu　and　Zn－

rich‘‘K司ika”orebody　of　the　Ashio　copper

mines．In　allthe　cases，pyrrhotite　occurs　abun－

dantly。In　the　Chichibu　mine，sphalerites　of

m再or　orebodies，both　Daikoku　and　Akaiwa，

have　generally19－23mole％FeS　except　for

the　upper　most　part　ofthe工）aikoku　where　the

content　decreases　down　to　2．3mole％
（MIYAzAwA，1977）．In　the　Taishu　mine，the

sphalerites　have　been　known　as　dark－colored

species　which　contain　generally21－25mole％

FeS　but　locally　lower　to　ll　mole％FeS

（MuTA，1958）．Granitic　stocks　related　to

these　minerahzations　are　composed　mainly　of

magnetite－series　but　are　locεUly　converted　to　i1－

menite－series　in　contact　with　pelitic　wall　rocks

（TERAsHIMA　and　IsHIHARA，　1980）．The
Ashio　deposits　consist　ofvein－typemineraliza－

tion　occurring　chiefly　in　the　Ashio　rhyolites

and　replacement　type‘‘K司ika’シorebody　oc－

curring　　in　　the　　underlying　　chert　beds

（NAKAMuRA，1970）．FeS－rich　sphalerite　is

very　common　in　the　K司ika　orebody　where

the　mineral　occurs　with　abundant　pyrrhotite．

This　orebody　may　also　have　been　reduced　by

sedimentary　carbon　duringthe　ore　formation．

Sulfur　isotope　ratios　of　ore　sulfhr　from　these

deposits　show　intermediate　values　between

those　oftypical　magnetite－series　and　ilmenite－

series　ore　deposits　（SAsAKI　and　IsHIHARA，

1980）。Thus　sedimentary　carbon　and　sulfur

recycledthroughthe　magmatic　andhydrother－

mal　processes　may　have　been　responsible　for

the　reduced－type　ore　deposits　in　magnetite－

SerieS　grranitiC　terraneS。

　　Several　exceptions　are　also　observed　in　the

Kitakami　Mountains　area　where　the
granitoids　are　generally　of　magnetite－series．

Pyrrhotite　is　fairly　common　in　the　ore

deposits　ofthis　area．The　iron－rich　sphalerites

are　found　not　only　in　skarn　deposits　but　also

in　vein　type　ones，The　sedimentary　carbon

may　　be　　responsible　　for　　the　　iron－rich

sphalerites　in　the　skarn　deposits，because　the

sedimentary　materials　can　re（iuce　the　con－

tiguous　magmas　and　ore　solutions．However，

iron－rich　sphalerites（12－19mole％）and　pyr－

rhotites　of　the　vein－type　ore　deposits　indicate

that　the　related　granitoid　magmas　may　have

had　somewhat　low恥，and　f忌，compared　with

the　typical　magnetite－series　magmas．

C・簸Cbdi麓gRe撚rks

　　The　chemical　composition　of　sphalerites

revealed　that　the　regional　variation　ofFeS　con－

tent　is　consistent　with　the　theoretical　con－

siderations　with　respect　to　the　granitoid－series

terranes　over　the　Japanese　Islands。This

characteristic　is　observed　from　low－tempera－

ture　type　to　high－temperature　type　ore

deposits。The　ore　fluids　are　concluded　to　have

common　background　in　terms　of　sulfhr　and

oxygen　fugasities　to　those　of　the　related

granitoids．The　ore　fluids　liberated　from　the

granitoids　are　locally　modi且ed　by　the　wall

rocks　with　respect　to　the　oxidation／reduction

statUS．
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懸

日本における閃亜鉛鉱の鉄含量の時空変化と花嵩岩系列との関係

月村勝宏・佐藤興平・石原舜三

灘
纒

　　　　　　　　　　　　　　　　　　要　　旨

　我が国の各地質区の32鉱床から得られた閃亜鉛鉱の化学組成をZn，Fe，Cd，Mn，SにつきEPMAによ

り定量分析した。この結果，FeS含量は，共生鉱物（特に，鉄硫化物），岩石生成区，鉱床の型により大

きく変化することが明らかになった．ひとつの鉱床内でも鉄硫化物の有無により鉄含量が大きく変動す

る場合もあるが，鉄硫化物と共生している閃亜鉛鉱のFeS含量は，ひとつの鉱床内で比較する限り変

動は少ない．そこで，鉄硫化物と共存する閃亜鉛鉱のFeS含量の各鉱床の値を求め，既発表資料をも

合せて，岩石生成区および鉱床の種類とFeS含量との関係を考察した．

　検討対象となった閃亜鉛鉱のFeS含量は0．3－23．7モル％の変化幅をもつが，磁鉄鉱系花嵩岩帯の鉱脈

型鉱床ではFeS含量が一般に低い（12モル％以下）．他方，チタン鉄鉱系花崩岩帯の鉱脈型鉱床では鉄

に富んでいる（14モル％以上）．この事実は，鉱床を形成Lた鉱液が磁鉄鉱系花崩岩では相対的にf6，と

fs，が高く，チタン鉄鉱系では低かったことを示している，磁鉄鉱系地帯でも局部的に鉄に富む閃亜鉛

鉱がみられるが，これは鉱液が周辺の堆積岩と反応することにより還元されたためと考えられる．北上

山地の鉱床は火成岩母岩の閃亜鉛鉱でも鉄に富むものがあり，典型的な磁鉄鉱系地帯より全般に還元的

であったものと思われる．

　スカルン型鉱床中の閃亜鉛鉱は鉱脈型鉱床のそれより鉄を多く（12モル％FeS以上）含む．この事実は

スカルン型鉱床が鉱脈型鉱床よりも高温で生成したか｝母岩との反応により還元されやすかったかを示

している．逆に，磁鉄鉱系地帯の金銀あるいはマンガンの鉱脈型鉱床は，他の鉱脈型鉱床に比べて鉄含

量が低い．これは金銀あるいはマンガン鉱床が低温かつ酸化的環境で生成したことを示している．

糞

馨

（受付：1986年9月10日；受理：1987年1月22日）
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Appendix互List　ofFeS　content　ofsphalerites　inJapan（Miocene－Pliocene）

No．　Locality Type　　　　Recovered　　　FeS皿01e　％　　　coexist：ing
　　　　　　　　　　metal　　　（number）　　Fesulfide

Reference

Au－Ag▽eiロs
　　l　Chitose，　Hokkaido

2　Kotoku，　Tochigi
3　Kidogasawa，　Tochigi
4　Seigoshi，　Shizuoka
　5　Kawazu，　Shizuoka

　6Yamaura，Oita
7Taio，Oita
8　Asahi，　（Yamakuni），　Oit：a

9　Gocho（ia，　Saga

100hta且i，Kagoshi皿a
l　l　Fuke，Kagoshima

12　工riki，Kagoshima

▽

V
V
V
v
V
V
V
V
V
V

V

Au－Ag

Au－Ag
Au－Ag
Au－Ag
Au－Ag
Au－Ag

Au－Ag
Au－Ag
Au－Ag
Au－Ag
Au－Ag

Au－Ag

1．1　（3）

1．2

1．6　（2）

1．9　（1）

0．6（13）
0．3　（1）

1．6　（1）

1．8　（1）

3．1　（2）

1．7　（1）

2．3　（2）

1．8　（1）

1．4（25）
1．4　（1）

py
py
py
py
？

？

？

py
py
？

？

py
py
？

」．Sato　et　al．（1981）

Shikazono（1974）
Muta（1958）

Muta（1958）
Shikaz　ono（1974）

This　study
Muta（1958）

Muta（1958）

Muta（1958）

逼uta（1958）
Muta（1958）

Muta（1958）
Taguchi　＆　Hirowatari（1981）

Muta（1958）

Rhodochrosite　veiτ1
　13　工nakuraishi，　Hokkaido

14　Yamanaka，　Hyogo
15　Jokoku，Hokkaido

v

V
V

Mn

Mn
Mn

4．9（10）

1．8　（4）

1．6　（2）

py

py
py

Kurosawa（1979），
Fukuoka　＆　Hirowatari（1981）

Fukuoka　＆　Eirowatari（19・81）

τhis　study

Base　metal　vein
　l6　Yoich：二，　Hokkaido

　17　Toyoha，　Hokkaido
　l8　Yaku皿o，　Hokkaido
　19　Kanahorizawa，　Ao皿ori

　20　0ppu，Akita
21

22
23

24
25

26

27
28

Akitsu，　Akita

Daira，　Akita

Osarizawa，Akita
Ohtsuta，　Akita
Aロ：L，Akit：a

Saya皿a，Akita
Hata，　Akit：a

工nnai，　Akita

29　Murayama，　Ya皿agata
30恥tsuai，Yamagata
31　00izu皿i，　Yamagata
32　Nissho，　Ya皿agata

33　Ka皿uro，　Ya江阻gata

34　Tengu皿ori，　Yamagata

35　Daiyama，Yamagata
36　Shirakawa，　Yamagata
37　00hori，　Yamaga亡a
38　Tsuboge，　セ【iyagi

39　Sugino皿ori，　Miyagi
40　Hosokuraデ　Miyag：L

41　00hira，Miyagi
42　Kusakiza斑a，　Miyagi

43T◎gisawa，Myagi
44　Hananoyama・　Miyagi
45　00domori，　Miyagi
46　1kezuki，　Miyagi
47　Budo，Niigata
48　Ash：Lo，　Tochigi　（Cu　vein）
　　　　　　　　　　　　　　　　　（Kajika）

49　Tochig：L，　Tochigi
50　Chichibu，　Saita皿a　（Akaiwa）
　　　　　　　　　　　　（Daikoku，　upper）

　　　　　　　　　　　　（Daikoku，　10weτ）

51　Nabeto，　工shikawa
52　1くanehira，　Ishikawa

53　Yutani，　Shimane
54　Taishu，　Nagasaki
　　　　　　　　　　　　　（Ka皿iagata）

　　　　　　　　　　　　　（Mエsogevein）

v
V
V
V
▽

V
▽

V

V
V
v
▽

V
V
V
V
V
V
V
v
V
V
V
V
V
V
▽

V
V
V
▽

V
V
V
S
S
S
V
V

V
V

Pb－Zn

Pb－Zn
Cu
Cu
Pb－Zn
Pb－Zn
Pb－Zn
Cu
Pb－Zn
Cu
Cu
Pb－Zn

Cu，Ag
Cu
Pb－Zn
Pb－Zn
Pb－Zn
Cu
Cu
Cu
Cu
Pb－Zn
Cu
Pb－Zn
Pb－Zn
Cu
Cu
Cu
Pb－Zn

Pb－Zn
Pb－Zn
Pb－Zn
Cu
Pb－Zn
Cu
Pb－Zn
Pb－Zn
Pb－Zn
Cu
Cu
Pb－Zn

Pb－Zn
Pb－Zn

1．8

7．7

4．5

2．5

5．2

4．2

17．7
1．2

1．7

8．6

5．7

2．8

7．8

2．7

1．8

5．3

6．0

3．5

4．2

5．0

1。4

3．7

1．4

3。3

7．3

0．9

4．8

　1．7

5。7

　3．1

　3．1

　2．2

11．0
26．5
　1．4

20．9
　7。4

18。7
　1．1

　4，3

　5．6

（1）

（173）

（1）

（1）

（1）

（1）

（1）

（1）

（2）

（1）

（1）

（2）

（1）

（2）

（2）

（2）

（11）

（1）

（2）

（2）

（1）

（4）

（1）

（2）

（42）

（2）

（1）

（1）

（2）

（6）

（13）

（1）

（4）

（1）

　（1）

（16）

（3）

　（9）

　（1）

　（1）

　（1）

？

po

po

py
py
py
py
？

py
py
py
py
py
py
py
？

py
py
py
？

py
py
？

？

？

？

py
py
？

？

py
？

py
py
？

py

py

py
py
py
py
？

　3．3　　（8）　　　　　　　　　　　py

23．1　（many）　　　　po

Muta（1958）

Shikazono（1974）
Muta（1958）

Muta（1958）

This　study
Muta（1958）

Muta（1958）
Muta（1958）

Muta（1958）

Muta（1958）
駈uta（1958）

Mu亡a（1958）

Takahashi（1963）
Muta（1958）
Mut：a（1958）

Muta（1958）

Takahashi（1963）
監豊躊吾圭段謝l

Takahashi（1963）
Takahashi（1963）
Takahashi（1963）
Takahashi（1963）
Takahashi（1963）
This　study
Takahashi（1963）
Takahashi（1963）
Takahashi（1963）
Takahashi（1963）
Takahashi（1963）
Takahashi（1963）
This　study
Takahashi（1963）
Takahashi（1963）
This　study
Niyazawa（1977）
Miyazawa（1977）
Miyazawa（1977）
Takahashi（1963）
Muta（1958）

This　study

Muta（1958）
Muta（1958）

V：Vein，S：Skam，K：Kieslager
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ApPend五x亙亙　List　of　Fes　content　of　sphalerites　in　Japan（cretaceous－Paleogene）

No．　Locality Type　Main　recovere（‡　FeS　皿ole　％　　　coex：Lsting
　　　　　　　　　　metal　　　　　　（number）　　　　Fe　sulfide

R．eference

Sanin　Belt
　55　Kamioka，　Gifu　（Toch⊥bσra）
　　　　　　　　　　　　　　　　（Mamyama）

　　　　　　　　　　　　　　　　（Mozu皿i）

　56　Nakatatsu，　Fukui
　　　　（Mo　in　Quartz　Porphyry）

　57　Kutani，　Fukui
　58　Ushirodani，　Tottori
　59　0hkura，　Tottori

　60　Tohoyamasa，　Shimane

61　Seikyu　Minami，　Shimane
　62　Katou，　Fukuoka

S
v？

S
S
V
S
S
V
V
V
V

Pb－Zn
Pb－Zn

Pb－Zn
Pb－Zn
Ho
Pb－Zn
Pb－Zn
Pb－Zn
Ko
Mo
Pb－Zn

6．7

3．6

10．0
9。1

20．4
4．6

7．6

10。9
5．9

2。2

7．1

（1）

（1）

（1）

（1）

（1）

（1）

（1）

（1）

py
py
py
？

po　py
　　　　？

py
py
py
py
py

Shiobara（1961）
Shiobara（1961）
Shiobara（1961）
Muta（1958）

This　study
Muta（1958）

This　3tudy
This　study
This　study
This　study
Muta（1958）

Kitakami　Mountains
　63　0hkawame，　工wate
　64　Kamaishi，　工wate

　65　Akagane，　Iwate
　66　0washi，　工wate

　67　Hokuto，　工wate

　68　Ka皿eyama，　工wate

　69　1くouhoku，　Miyagi

70且ada，Miyagi
　71　Hada　East，　Miyagi

S
S
S
V
v
S
V
V
▽

Mo

Fe，Cu
C．u

Au－Ag
Mo
Cu
Au－Ag
Cu
Cu

18．8　（3）

19．0　（3）

19．5　（1）

12．3　（4）

16．1　（1）

7．8　（1）

14．2　（20）

6．0　（1）

17．3　（1）

po　py
po　py
po　py
po　py
　　　py

　　　py

po　py
　　　py

po　py

Shimizu　＆　Shimaz　aki（1981）

Shi皿izu　＆　Shimazaki（1981）

Shi；nizu　＆　Shimazaki（1981）

Ya皿aoka（1981）

This　study
This　s　tudy
Nedachi（1974）

This　study
This　study

Outer　Zone
　72　Kishu，　磁ie

　73　0b　ira，　Oita

　74　Hoe工，　Oita

　75　Shinkulra，　Oita

76Kamondai，Oita
　77　Mitate，　Miyazaki

78Toτoku，Hiyazaki
　79　Hase，　Miyazaki

　80　0togabuchi，　Miyazaki

81Ha亡suo，Miyazaki
82Kuratani，Miyazaki
　83　0nouchi，　Miyazaki
　84　Higashit：ani，　Hiyazaki

　85　1no，　Miyazaki
　86　Naロshu，　Kagoshima

　87　Tarumizu，　Kagoshima

　88　Shinjo，　Kagoshima
　83　Suzuyama，　Kag◎shi皿a
　90　Nishisuzuya皿a，　Kagosh：Lma

V
S
S
S
S
S
S
s？

S
V
？

？

K？

V
▽

V
V
V
V

Cu　　　　　　　　14．1　　（1）

Sn，Cu，Asl9．8（10）
Sn，　Zn　　　　　22．2　　（6）

Sn　　　　　　　　　24．6　　（3）

Sn　　　　　　　18．3　　（2）

Sn　　　　25．5　（2）
Sn　　　　　　　　24．0　　（1）

Pb－Zn，　Sb　　25．7　　（1）

W27．ブ（王）
As，Au　　　　26．1　　（1）
？　　　　　　　　　　25．2　　（1）

？　　　　　　　　25．4　　（1）

Pb－Zn　　　　　　22．0　　（1）

？　　　　　　　 26．2　　（1）

Cu　　　15．9　（1）
Sn　　　　　　　　　21．0　　（1）

Pb－Zn　　　　　　25．7　　（1）

Sn　　　18．6　（1）
Sn　　　25．1　（1）

　　　py

po　py
po　py
po
？　　？

po
po
？　　？

？　　？

po　py
？　　？

？　　？

？　　？

？　　？

　　　py

　　　py

po　py
po　py
po

This　stu（iy
Muta（1958）
Muta（1958）
Muta（1958）

Muta（1958）
Muta（1958）
Muta（1958）

Muta（1958）
Muta（1958）
Muta（1958）
逼uta（1958）

Muta（1958）

Muta（1958）
Muta（1958）

This　study

This　study
Muta（1958）

This　s　tudy
Muta（1958）

工nner　Zone
　91　Yakuki，　Fukushima
　92　Takatori，　工baraki

　93　Hitachi，　工baraki

　94Yokoneyama，　Tochigi
　95　Kurokawa，　Gifu

96Ka肥uchi，Kyoto
　97　0htani，　Kyoto
　98　Sakoshi－Odo皿ari，　Hyogo

99Tatsuyama，Okaya皿a（Lens）
100　Koizumi，　Okaya皿a
101　Mihara，　Okayama
102　Yoshioka，　Okaya皿a
103　Nagusa，　Okaya皿a

104Kin皿ei，Hiroshima
105　Kiwada，　Ya皿aguchi
106　Kawayama，　Yamaguchi
lO7　0fuku，　Yamaguchi
108　Tsu皿o，　Shi皿ane　（Maruyama）
　　　　　　　　　　　　　　　　　（Ka旦ayama）

109・Yoshiwara，　Fukuoka
110Kinryu，Fukuoka
111　Hiraodai，　Fukuoka
112　Ryuo，　Fukuoka
113　Higashit：ani，　Fukuoka
114　Zurine，　Fukuoka

S
、

V
K
S
V
V
V
V
V
V
S
S
V
S
S
S
S
S
S
S
S，V
？

？

？

？

Cu，W
w
Cu

晦
Cu
w
W
Au－Ag
Cu
Pb－Zn

Cu，Zn
Cu
Cu
Cu
W
Cu
Cu

Cu，W
Cu，W
Cu
Cu
Cu
Cu
Cu
Cu

14．6
17．5
14．8
17．9
18．0
16．3
17．4
13．7
15。6
15．6
20．6
19．2
18．5
20．3
19。3
28．8
20．1
16。3
17．4
14．3
21．9
21．7
17．6
工3．9

17．0

（3）

（1）

（38）

（1）

（2）

（1）

（3）

（2）

（2）

（3）

（6）

（3）

（2）

（1）

（4）

（1）

（1）

（29）

（11）

（1）

（1）

（1）

（1）

（1）

（1）

po
po
po
po
po

po

po
po
po
po
po
po
po
po
？

po
po
po
？

？

？

？

？

py
py
py
py
py
py
py
py

py
py
py
py
py
py

？

？

？

py
py
？

？

？

？

This　study
This　study
Endo（1963）

This　study
This　study
This　study
This　study
Urashi皿a　et　al．（1981）

This　s　tudy
This　study
Shi皿izu　＆　Shimazaki（1981）

Shi皿izu＆　Shi皿azaki（1981）
Shimizu　＆　Sh：Lmazaki（1981）

Shi皿izu＆　Shimazaki（1981）
Shi皿izu＆　Shi皿azaki（1981）
Muta（1958）

Muta（1958）
Sugaki　et　al．（1981）

Sugaki　et　a1．（1981）

Muta（1958）
Muta（1958）
セ［uta（1958）

Muta（1958）
Muta（1958）

Muta（1958）
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