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Abstract: Dark spherical particles occur embedded in a fine- to medium-grained sandstone (feldspathic wacke) layer 
of the Late Cretaceous Saiki Subgroup of the Lower Shimanto Group in the Nishime area, southern Kyushu, and 
those have been investigated through a combination of techniques, including optical and scanning electron 
microscopy, electron probe microanalysis and Raman microscopy. The dark spherical particles are 10 to 50 μm across 
and look very much like “framboids”. The X-ray and Raman maps reveal that the dark spherical particles consist of 
iron oxide namely hematite. Therefore, the dark spherical particles should be identified as “framboidal hematite”. 
Previous studies proposed that the Fe-rich framboids represent replaced primary “framboidal pyrite”. However, we 
could not find framboidal pyrite in all of the samples investigated and there is no trace of iron sulfide in the framboidal 
hematite of this study. The results suggest that the framboidal hematite has not been replaced from pyrite but formed 
directly in the sandstone layer. The dark spherical particles of this study exhibit a newly found unique occurrence of 
framboidal hematite.  
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1. はじめに 

九州南西部北薩地域西目地区（Fig. 1）の

下部四万十層群佐伯亜層群に相当する地層の

砂岩は，多数の不透明な球状微粒子（以下，「暗

色球状粒」と呼ぶ）を含有している。砕屑性堆

積岩は金属の酸化物または硫化物の粒子を含

んでいることがある。金属質の粒子は，一般に

磁鉄鉱（マグネタイト），赤鉄鉱（ヘマタイト），

黄鉄鉱（パイライト）などの酸化鉄鉱物または

硫化鉄鉱物である。これらの鉱物は，風化した

岩石から分離した砕屑物であることが多い

が，堆積物中での化学反応，あるいは生物の代

謝によって生成されることもある。極微細な

黄鉄鉱が木イチゴの実（フランボワーズ）のよ

うに密集した粒状体を呈しているものは，「フ

ラ ン ボ イ ダ ル パ イ ラ イ ト  (framboidal 

pyrite)」，あるいは「パイライトフランボイ

ド (pyrite frambiods)」と呼ばれる [たとえ
Fig. 1. Regional geological setting of southern Kyushu. Geologic 
boundaries are adapted and simplified from Teraoka [1]. 
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ば，2, 3, 4, 5など]。同様に，極微細な赤鉄鉱が密集した粒状体は「ヘマタイトフランボイド (hematite 

framboids)」と呼ばれることがある[6]。佐伯亜層群の砂岩から見つかる暗色球状粒の外観は，これら

の「フランボイド」に類似している。 

 フランボイドと呼ばれる天然の球状微粒子は，還元的環境下で生じた堆積物，金属鉱床の鉱石，ある

いは火山岩などの多様な岩石から見出されている[6, 7, 8, 9 及びそれらの引用文献]。しかし，砂岩

にフランボイドが含まれていることが報告された事例はないようである。そこで，佐伯亜層群相当の

砂岩に含まれる暗色球状粒を詳しく記載・分析し，既報のフランボイド産出事例と比較検討する。 

 

Fig. 2. Geologic map and cross-sections of the Nishime area. Modified after Katsumura and Yamamoto [10]. 
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２. 西目地域の地質概要 

西目地域の地質は，勝村・山本[10]に詳しく報告されている。ここでは，その記述から本研究に関連

する事項を概略的に紹介する。西目地域には，東シナ海側の戸柱，遠見ヶ岡，牛之浜の沿岸部，及び内

陸の中源田西方に砂岩層，泥岩層，砂岩泥岩互層，砂岩泥岩混在岩層，珪質泥岩層，チャート層，そし

て，石灰岩層が分布する。これらは，秩父帯に属する尾前ユニットと仁田尾・樅木ユニットに相当する

（Fig.2a）。中源田東方，馬見塚，及び牛之浜海岸から内陸に至る地域に砂岩層，泥岩層，砂岩泥岩互

層から成る下部四万十層群佐伯亜層群に相当するの地層が分布する（Fig.2a）。秩父帯に属する地層と

四万十帯に属する地層の境界である仏像構造線は，中源田から牛之浜海岸を通過すると考えられてい

る。これらの白亜紀以前の地層と仏像構造線は，新第三紀以降の火山岩類と堆積岩類に広く覆われて

いる（Fig.2a）。 

 
３. 露頭と岩石の記載 

暗色球状粒は西目地区南東部

のFig. 2bに示す佐伯亜層群に属

する砂岩試料に含まれている。こ

の領域の砂岩層，泥岩層，及び砂

岩泥岩互層は，走向が概ね南北

で，西に高角傾斜し，砂岩泥岩互

層に認められる級化成層から西

上位と判断できる。砂岩試料を採

取した露頭（Fig. 2b の US-4）の

位置は北緯 31度 58 分 17秒，東

経 130度 13 分 1秒である。US-4

の砂岩は塊状で，内部に葉理構造

などは認められない（Fig. 3a）。

砂岩は細粒から中粒で淘汰の悪

い長石質ワッケである。砕屑粒子

の主成分は石英，斜長石，カリ長

石であり，微量成分として白雲

母，ジルコン，角閃石，ザクロ石，

不透明鉱物，泥岩片，チャート片，

火山岩片を含む。露頭の中央部に

厚さ数 cmの泥質薄層を挟んでい

る（Fig. 3b）。この泥質薄層の

走向傾斜は，N 10°W, 55°Wであ

る。砂岩の試料は，この泥質薄層

の上位（US-4U）と下位（US-4L）

からそれぞれ 1 kg程度を採取し

た。 

 
４. 暗色球状粒の観察と分析 

暗色球状粒は，US-4Uの砂岩試

料を粉砕・水簸して抽出した重鉱

物の中に不透明の丸い粒として見出された（Fig. 4）。US-4Uは風化が進んで非常に脆弱になっている

ので，厚手のビニール袋で二重に包んでハンマーで軽く打撃すると容易に砂状にすることができる。

粉砕装置は使用せず，金属製の容器内での打撃も行なっていないので，人為的な鉄粉などの混入はな

Fig. 3. (a) Field photograph of the outcrop “US-4”. Black frames indicate the 
positions of the samples, US-4L and US-4U. (b) Close-up photograph of central 
part of the outcrop US-4. 
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いはずである。暗色球状粒は砂岩中の不透明鉱物としては異質な形状であるので，水簸で抽出した重

鉱物を双眼実体顕微鏡で観察してピンセットで取り出す（ハンドピック）ことができる。暗色球状粒は

重鉱物濃集物から単体で見つかることが多く，それらの直径は 10 µm から 50 µm 程度である。カーボ

ンテープで暗色球状粒をスライドガラスに固定し，鹿児島大学研究支援センター設置の日本電子製電

子プローブマイクロアナライザ（EPMA）JXA-	8230 Superprobe に付属する走査電子顕微鏡を用いて二

次電子像と反射電子像を観察した。暗色球状粒の外形は球体に近く，表面に数 µm 間隔の凸状の構造

が認められる（Fig. 5a）。暗色球状粒は葡萄の房のように集合固結していることもある(Fig. 5b)。  

砂岩試料を粉砕する場合には，試料の表面に付着している人工の微粒子が混入することがあり得る。

球状で不透明，かつ天然の重鉱物並に大きい比重の人工の微粒子としては，溶接を行うときに生じる

溶接スラグや，火災または金属類を含むゴミの焼却で生じる粉塵などが考えられる。また，粉砕した試

料から暗色球状粒をハンドピックした場合は，それがどのような状態で砂岩中に存在していかのかに

ついての情報を得ることができない。暗色球状粒が砂岩に含まれる天然のものであることと，その存

在状態を確認するためには，砂岩試料の内部組織を観察する必要がある。そこで，風化作用で脆弱化し

ている試料（US-4U）にエポキシ樹脂を浸潤固結させて補強した上でスラブ状に切断し，鏡面研磨を施

した。泥質薄層の下位から採取した砂岩試料（US-4L）は十分に新鮮であるので，そのまま切断・整形

して薄片を作成し，鏡面研磨を施した。US-4Uの研磨スラブ，及び US-4Lの研磨薄片を反射顕微鏡で観

察した画像を Fig. 6 に示す。研磨面を反射光源で観察すると，暗色球状粒は光をよく反射して明るく

見えることが多い。暗色球状粒は，砂岩中の泥質薄層に沿って散在（Fig. 6a），あるいは泥質薄層内

に集中して分布（Fig. 6b）していたり，石英や斜長石などの砕屑粒子の隙間を埋めるように密集して

いる（Fig. 6cd）。暗色球状粒子の密集部に石墨が隣接していることがある（Fig. 6d）。以上のよう

Fig. 4. (a) Photomicrograph of heavy mineral concentrate. 
Abbreviations: Op = opaque mineral, Zr = zircon. (b) 
Enlarged image of a dark spherical particle.  

Fig. 5. (a) Secondary electron image of a dark spherical 
particle.  (b) Reflected electron image of an aggregate of 
dark spherical particles. 
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に，暗色球状粒は砂岩の内部に，砂岩の構造と調和的に存在しているので，溶接スラグや粉塵などが人

為的に混入したものではない。 

 
４.１. EPMA 分析 

暗色球状粒の元素構成を知るために，前述の EPMAを使用して US-4Lの元素濃度マッピングを行なっ

た。US-4Lの研磨薄片には，電子ビームの導通のために，鹿児島大学研究支援センター設置のメイワフ

ォーシス製ネオオスミウムコーター Neoc-STによって四酸化オスミウム(OsO4)をコーティングした。

測定条件は，加速電圧 15 kV， 照射電流 9 nA，ワーキングディスタンス 11 mm，電子ビーム径は spot，

スキャンスピードは 10 ms に設定した。EPMA 付属のエネルギー分散形蛍光 X 線分析装置(ドライ SDタ

イプ)で暗色球状粒とその周辺を定性分析し，C，O，Mg，Al，Si，K，Ca，Fe を検出したので，元素濃

度マッピングは，C，O，Mg，Al，Si，S，K，Ca，Fe の 9元素について実施した。硫黄 (S) は EDSでは

検出されなかったが，硫化物の有無を確認するために追加した。Fig. 7 にその結果を提示する。暗色

球状粒の本体は鉄と酸素の濃度が高く，他の成分をほとんど含まないので鉄の酸化物である。粒間に

はマグネシウム，アルミニウム，ケイ素，カリウムを含み，局所的にカルシウムが存在する。これらの

元素は砂岩の泥質基質及び膠結物に含まれる成分である。暗色球状粒集合体の周囲にはアルミニウム，

ケイ素，及びカリウムの高濃度領域が認められる。これらは，それぞれ砕屑物としての斜長石，石英，

カリ長石の成分と考えられる。Fig. 7a の暗色球状粒の集合領域に近接する炭素の高濃度領域は，反射

顕微鏡画像（Fig. 6d）で確認されている石墨である。また，Fig. 7a と b ともに暗色球状粒に接して

炭素のカウントレベルがやや高くなっている場所が認められる。Fig. 7b の各マップ右下の，マグネ

Fig. 6. Photomicrographs taken by a reflecting microscope indicating occurrence of dark spherical particles. (a) 
Scattered along a thin argillaceous layer (US-4U).  (b) Embedded in a thin argillaceous layer (US-4U). (c) 
Enbbedded in a space among the clasts (US-4U).  (d) Embedded in a space among the clasts . Graphite (Gr) seen 
in the bottom right of the view (US-4L). 
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シウム，アルミニウム，ケイ素，鉄，及び部分的にカリウムを含む領域は，緑泥石あるいは変質した黒

雲母である。硫黄の濃度は Fig. 7a 及び bに共通してノイズ程度の低レベルである。 

 

Fig. 7. Reflected electron image (top left of each set) and X-ray colour maps (for C, O, Mg, Al, Si, S, K, Ca and Fe) of dark 
spherical particles in the sample US-4L. (a) Particles accompanied by graphite (See Fig. 6d). (b) Closely packed particles.  
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４.２. ラマン分光分析 

鹿児島大学研究支援センター設置のナノフォトン製レーザーラマン顕微鏡 RAMAN basic PS-KU を

用いて暗色球状粒のラマンスペクトルを測定した。励起レーザー光源の波長は 532 nm，レーザービー

ムはライン照明，スリットは 600 gr/mm，対物レンズは 100倍（NA0.9）を使用した。Fig. 8a に示す

領域はレーザー出力約 0.038 mW， 1 ラインあたりの照射時間は 18秒，Fig. 8b に示す領域はレーザ

ー出力約 0. 035 mW，1ラインあたりの照射時間は 20秒で測定した。測定データをナノフォトンの解

析ソフトウェア RAMAN Viewer V3 を用いてバックグラウンド補正（background subtraction） とラ

マン散乱光の強度の規格化を施した上で，テキストファイルに変換してマイクロソフトの表計算ソフ

トウェア Excel for Mac バージョン 16 でグラフ化した。ラマン散乱光強度値のピークは，Fig. 8 の

b と d に共通して波数 227，約 300，約 400，約 660，及び 1310付近に認められる。インターネット

上に公開されている鉱物のラマンデータベース[11]と比較すると，約 660 のピークを除いて，これら

のピークは赤鉄鉱のものとほぼ一致する。ラマンデータベース[11]によると 660 付近にピークを有す

る鉄質鉱物は磁鉄鉱またはゲータイトである可能性がある。磁鉄鉱であれば 660 付近の強度が最も高

く，他のピークは低い。ゲータイトであれば，380付近の強度が最も高く，他のピークは低い。暗色球

状粒のラマンスペクトルには 380 付近のピークが認められないので，約 660 のピークはマグネタイト

の存在を示唆する。ただし，約 660 のピークはグラフ上での裾野が広く，複数の物質に由来する散乱

Fig. 8. Representative results of Raman spectroscopy. (a) Reflecting microscope image of dark spherical particles in the sample 
US-4L (See Fig. 6d and 7a).  (b) Raman spectra from an area indicated by a reddish box in (a). (c) Reflecting microscope 
image of dark spherical particles in the sample US-4L (See Fig. 7b). A thin yellow box indicates scanned area.  (d) Raman 
spectra from an area indicated by a reddish box in (c). 
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光の重なり合いで生じた見かけ上のものの可能性もある。それらを分離して物質名を特定することは

難しい。Fig. 8d のラマンスペクトルには 1614 のピークがあり，それは炭質物を示すものと考えられ

る。炭質物には 1350付近の緩やかなピーク（バンド）が認められるはずだが，1322 の赤鉄鉱による高

いピークの裾野に収まっているようである。EPMA による元素濃度マップでは，密集する暗色球状粒の

近傍において局所的に炭素が存在することがわかっている。  

 

５. 考察 

走査電子顕微鏡で観察した暗色球状粒の外観上の特徴はフランボイドと呼ばれるものに極めて類似

する[4, 6, 12, 13]。Fig. 6 の反射顕微鏡画像で明らかなように，暗色球状粒は砂岩の内部に，砂岩

の構造と調和的に存在している。また，その産状から見て暗色球状粒はそれ自体が砕屑物として堆積

したものではなくて，砂岩の基質または砂岩中の泥質薄層に含まれる成分から析出したものと考えら

れる。これは，フランボイドが水中または堆積物中で自生する[4,5]と考えられていることと調和的で

ある。これらの観察結果に加えて元素濃度マッピングとラマン分光分析のデータを総合すると，暗色

球状粒は微細な赤鉄鉱（ヘマタイト）のフランボイド状集合体であると判断できる。ただし，磁鉄鉱が

僅かに混在する可能性がある。 

この種の鉱物集合体の呼称については明確に統一されていないようであるが，黄鉄鉱の場合はフラ

ンボイダルパイライトとしている文献が多数派である。それに倣って以下では微細赤鉄鉱の粒状集合

体を「フランボイダルヘマタイト (framboidal hematite)」と呼ぶことにする。フランボイダルパイ

ライトの天然における産出事例は多数報告されているが，フランボイダルヘマタイトについて，その

産出を明示している文献は現時点で 2件しか見つからない[6, 14]。それらにおいては，フランボイダ

ルヘマタイトはフランボイダルパイライトを置換（酸化）して生じるとされている。フランボイダルヘ

マタイトは，縞状鉄鉱層[6]，もしくは炭化水素を伴う還元的環境下で生じた堆積物[14] に含まれて

いる。Merinero et al.[12]は，炭化水素を湧出する炭質チムニーにゲータイト（鉄の水酸化鉱物）の

フランボイド状集合体を見出している。 

佐伯亜層群の砂岩層に含まれるフランボイダルヘマタイトについては，元素マップでは硫黄はノイ

ズレベルであり，ラマン分光分析では黄鉄鉱等の硫化鉱物を示す波数のピークは認められない。粉砕

した砂岩試料から分離した暗色球状粒，および砂岩試料を切断研磨した面においても，フランボイダ

ルパイライトは見つからないし，フランボイダルパイライトからフランボイダルヘマタイトへの置換

の中途段階のものも見つかっていない。これらの事実は，フランボイダルヘマタイトがフランボイダ

ルパイライトを置換したものではなくて，堆積物中で直接形成されたことを示唆している。 

フランボイダルヘマタイトを含む地層はごく普通の砂岩層であり，それ自体が鉄に富むものではな

い。この砂岩層の周辺には鉄鉱や炭化水素を胚胎する地層は認められない。フランボイダルヘマタイ

トの集合体は炭質物を伴うことがある。しかしそれは僅かな量であり，この砂岩が還元的環境にあっ

たことを示すものではない。砂岩に球状の赤鉄鉱が含まれている事例としては，ナバホヘマタイトコ

ンクリーション（Navajo hematite concretions）と呼ばれるものがあり、米国ユタ州南部のジュラ系

ナバホ砂岩層（the Jurassic Navajo Sandstone）に多産する [たとえば，15, 16 など]。このコンク

リーションは砂岩を構成する砕屑物が赤鉄鉱によって膠結されて生じるので，その内部は砕屑粒子で

充填されている。赤鉄鉱そのものの球状体であるフランボイダルヘマタイトとは異なる。 

フランボイダルパイライトを経由することなくフランボイダルヘマタイトを生じるメカニズムは不

明である。このような産状を呈するフランボイダルヘマタイトの形成過程を理解するには，フランボ

イダルヘマタイトとそれを含む砂岩層，及び周辺地域の地質についてのより詳細な研究が必要である。 
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