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DETERMINATIoN DE LA coMPosITIoN DE LA cHLoRITE
PAR DIFFRACTION ET MICROANALYSE AUX RAYONS X

ANDRE CHAGNON ET MICHEL DESJARDINS
Institut notional de la recherche scientiJique, INRS-Gdoressources, Case postale 7500, Sainte-Foy, Qudbec GIV 4C7

SoMMAIRE

Le nombre de cations lourds (principalement le fer) ainsi
que leur distribution dans les deux couches d,octa0dres de
la chlorite sont estim$ i partir d'un seul diagramme mettant
en relation les intensitds relatives des pics de diffraction
M2/001 et 004,/003. Le diagramme est confectionnd au
moyen de spectres de diffraction synth6tiques calcul6s en
tenant compte, outre la composition, de tous les parami-
tres analytiques et des caractdristiques des dchantillons qui
seront soumis d I'analyse. Les r€sultats obtenus par diffrac-
tion des rayons X sont confronl€s d ceux obtenus en micro-
analyse par dispersion d'dnergie des rayons X pour quelques
6chantillons choisis. Les spectres de diffraction donnent une
composition et une r6partition des cations lourds dans les
couches d'octaddres moyennes pour I'ensemblb des part!
cules de chlorite pr€sentes dans la fraction granulom6tri-
que soumise i I'analyse. D'autre part, la microanalyse nous
montre qu'il peut edster de grandes variations de compo-
silion entre les particules. De plus, alors que la diffraction
implique toutes les particules incluses dans l,intervalle gra-
nulom6trique consid6r6, par exemple inf6rieure i 5 pm, la
moyenne des particules analys6es au MEB se situera autour
de 3 pm, les trEs fines 6tant impossibles d d6terminer par
cette technique. Les rdsultats des deux m6thodes peuvent
donc, dans certains cas, Ctre difficilement comparables,
mais permettront d'dtablir la pr6sence de plusieurs popu-
lations ayant des granulom6tries et probablement des sour-
ces diff6rentes. L'examen m6gascopique et en microsco-
pie optique des 6chantillons est un outil complementaire
important car il permet de ddtecter et possiblement d,€chan-
tillonner les habitats des diff6rents typc de chlorite qui peu-
vent efie prdsents.

Mots-clds: chlorite, contenu en fer, diffraction des rayons
X, m6thode des rapports d'intensit6, microscopie €lec-
tronique d balayage, microanalyse.

AssrRAcr

The heary cation content (mainly iron) and distribution
within the two layers of octahedra in chlorite are estimat-
ed from a single diagram relating the relative intensities of
X-ray-diffraction peaks (@2/001and 004/003). This dia-
gram was prepared from calculated X-ray-diffraction pro-
files that take into account, in addition to composition, all
the anal''tical parameters of the instrument and the charac-
teristics of the samples to be analyzed. The results obtained
from X-ray diffraction are compared to those from micro-
analysis by energy dispersion for selected samples. The X-
ray-diffraction method gives an average composition and
asymmetry for all the chlorite particles included in the
specific size-fraction ofthe sample submitted for analysis.

On the other hand, results from microanalysis show that
there can be important variations in composition among
particles of the same size. Moreover, it was impossible with
this last method to analyze the very small particlc that also
affect the experimental X-ray-diffraction profiles. The
results from these two techniques can thus be difficult to
compare, but, if used together, the presence of more than
one population having different particle-size and origin can
be detected. A careful examination of the rocks in outcrop,
hand samples and thin sections is important since it can
reveal several different modes of occurrence of clay miner-
als. If samples or microsalnples can be taken from these
occurrences and separately analyzed, a better understand-
ing of the nature and origin of the chlorites could be ex-
pected.

Keywords: chlorite, iron content, X-ray diffraction,
intensity-ratio method, scanning electron microscope,
microanalysis.

INrnorucrrou

Prob16motique

La d6termination de la composition chimique, par
les m6thodes courantes, fluorescence X, absorption
atomique, etc., des diff6rents types de min6raux argi-
leux dans des 6chantillons g6ologiques est difficile
car il est presque impossible d'isoler et de concen-
trer un seul mineral parmi cerD( pr€sents dans les
assemblages formant la fraction fine (< 2 pm)
extraite des roches. Ainsi, la separation par des
m6thodes magnetiques est assez al6atoire puisque
plusieurs min6raux de ces assemblages, argileux ou
non, possedent des susceptibilitds magn6tiques trds
voisines. De plus, ces mdthodes demandent que les
particules monocristallines soient trds bien dispers6es,
de fagon i 6viter la contamination provoquee par
I'agglom6ration de plus d'un t1p,e min6ral. Cette der-
nidre remarque s'applique aussi aux m6thodes de
separation par densit6. D'autre part, la dissolution
pr6f6rentielle de certaines phases min6rales ou amor-
phes peut alt6rer de fagon significative les min6raux
6tudi6s.

Pour pallier ces difficult6s, plusieurs mdthodes uti-
lisant la position et I'intensit6 relative des pics obte-
nus par la diffraction des rayons X ont 6t6 sugg6-
r6es (Brown & Brindley 1980) pour estimer la
composition chimique des espdces de mica et de chlo-
rite. Nous proposons, pour les chlorites, une
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m6thode d'application g6n6rale qui, i partir des quo-
tients des intensitds (m2)/(ml) et I(@4)/I(003), per-
met d'6valuer i la fois le contenu en cations lourds,
principalement le fer, de la couche silicat6e et la dis-
tribution de ceux-ci i l'int6rieur des deux couches
d'octaddres. Elle tient aussi compte des r6glages et
caract6ristiques de l'appareil ainsi que du format de
l'6chantillon soumis i I'analyse.

Travaux antdrieurs

De nombreux auteurs ont mis en relation les inten-
sit6s des r6flexions basales et la composition des chlo-
rites (Brown 1955, Brindley & Gillery 1956, Schoen
1962, Petruk 1964, Oinuma et al. 1972, Brown &
Brindley 1980). Ces m6thodes associent les intensi-
tes (00/) ou les facteurs d'amplitude lF I au contenu
et e la distribution des atomes lourds (Fe, Cr, Mn)
dans les couches d'octabdres (silicatde et hydroxy-
l6e). Brown (1955), Brindley & Gillery (195Q, Schoen
(1962) et Brown & Brindley (1980) pr6sentent des
tableaux de donndes d ce sujet, alors que Petruk
(196,4) et Oinuma et al. (1972) proposent des aba-
ques. Dans tous les cas, les intensit6s ou les facteurs
d'amplitude sont obtenus i partir de calculs bas6s
sur des formules structurales th6oriques, lesquels
peuvent par la suite 0tre compards aux r6sultats exp6-
rimentaux.

Schoen (1962) recommande d'utiliser le rapport
F(003)/F(001) pour d6terminer l'asym6trie, et la
valeur absolue de F(002) pour 6valuer le contenu en
atomes lourds. L'asym6trie "D" est la diff6rence

entre le contenu en fer ou autres cations lourds de
la couche octaddrique silicat6e et celui de la couche
hydroxyde (D:Sil.Fe - Hyd.Fe). D'autre part,
Petruk (1964) pr€sente des courbes d6riv6es des inten-
sit6s (00/1 de diagrammes de poudres orient6es plu-
t6t que des amplitudes structurales lF | . A partir de
l'observation de I'augmentation des r6flexions 001
et 005 et de la diminution de 003 quand Sil.Fe >
Hyd.Fe, il propose d'utiliser le rapport (003y(m5)
pour ddterminer le degr6 d'asym6trie (D). Il propose
le rapport U(002) + (m4)l/I(m3) pour l'6valuation
du nombre total d'atomes lourds. Cependant, dans
le cas d'une distribution asym6trique des atomes
lourds dans les octadres, la valeur de I(003) doit 6tre
corrigde par l'6quation suivante:

Iry' : Iob, 't' (55)2 /155.5 - (12'3D)12

Oinrumaet al. (1972) se servent de I'intensit6 rela-
tive des trois premiers pics de diffraction (000 a
I'intdrieur d'un diagramme triangulaire pour d6ter-
miner la composition et l'asymetrie des couches
d'octabdres. Ils utilisent des valeurs calcul6es pour
6tablir leurs diagrammes repr6sentant des min6raux
orient6s ou d€sorient6s. Selon eux, le meilleur type
de diagramme est celui fait pour les poudres non
orient6es.

Bailey (1972) a v6rifi6 ces drverses m6thodes d par-
tir d'analyses effectu6es d la microsonde. Les r6sul-
tats de son 6valuation sont present6s au tableau l.
Selon Bailey (1972), les diff6rences, parfois trds.gran-
des, enregistr6es entre ces diverses fagons de d6ter-

TABLEAU 1. COMPARAISON DES RESTJLTATS OBTENUS PAR ANALYSE A LA MICROSONDE (BAILEY)
ETCEUX DEDUTTS DEI.A DIFFRACTION

ASYMETRIE (D) CATIONS IOURDS TOTAUX (d€ni-nriue)

Chlnits Bailey B&G Peulk schcn oSS, Bailsy B&G Petrok schm O's,s

comdophiuile 0.0 42s -0.10 -0.19 1.4 g{l 0 0 0.60 9'67
raruneririte 4:7 {J5 n.St 4ii -0.33 0.E9 0J2 0.99 0.75 0.75
Itochlnile +O.OS +O.C {{:60 rO.3S +0.40 1.68 2.4'l 1.66 2.50 2.45
*piaonm ;06 $:.& +o:84 +o.04 0.0 335 4.99 2.88 4.35 4.@

TABLEAU 2. RAPFOITTS DINTENSME DESPICS DE CHIORTT4 L'ASYMETRIE (D) ET rl CONTENU
ENCAITONS ITOURDS (y)

l(@2)*I(004) (m2)+I(04)

(@3yI(001) (003)l(00t) t(001) +I(m, (003)
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+4 0O56 0.683
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+2 0.189 lS73
+l 0363 2J38
0 0.754 3.927
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Chlorirsrtet}?e (MgAn2-yFey(SiADrO:dOI{)r6.perot 0964). Db@€Bmm& Bdndley(1980) (B&B).



miner les atomes lourds et I'asym6trie proviennent
de deux causes: l) les valeurs calcul6es de lFl et de
I sont bas6es sur des paramdtres e id6aux, alors qu'en
r6alit6 ils ne le sont pas, ce qui induit des variations
dans l'6paisseur des couches; 2) les valeurs d'asym6-
trie et de cations lourds totaux sont trds sensibles i
de petits changements dans les valeurs de lFl et de
I. Des erreurs exp6rimentales de I'ordre de 5% peu-
vent induire de plus ou moins grandes diff6rences,
selon la r6flexion consid6r6e.

Selon Brown & Brindley (1980), les diff6rences
entre les r6sultats de Petruk (196/.) et ceux de Brind-
ley & Gillery (1956) proviennenr du choix de/(fac-
teur de diffusion atomique). Petruk a utilis6 les
valeurs pour des atomes neutres, alors que Brindley
et Gillery ont base leurs calculs sur les valeurs ioni-
ques pour les structures silicat6es. Brown et Brind-
ley ont recalcul6 I F I et I pour des poudres non orien-
t6es i partir de valeurs de/plus r6alistes et r6centes.
Ils utilisent le rapport I(003)/I(@l) pour,ddterminer
l'asym6trie et tI(002) + (004) (001) + I(003)l pour
d6terminer le contenu en atomes lourds. Le tableau
2 montre que les diffdrences dans la d6termination
de D entre la m6thode de Brown & Brindley (1980)
et celle de Petruk (1964) sont grandes, alors que dans
le cas des atomes lourds totaux, elles sont plus
faibles.

Toutes ces m6thodes d6crites sont fond6es sur des
calculs effectu6s pour des poudres d6sorient6es, d
I'exception de la m6thode de Oinuma et ol. (1972),
qui inclut aussi des calculs pour des min6raux orien-
t6s. Ces derniers auteurs ont cependant conclu que
dans ce dernier cas, les r6sultats n'6taient pas satis-
faisants. Comme la plupart des travaux d'analyse de
min6raux des argiles sont effectu6s sur des lamelles
orientdes, les m6thodes pr6cit6es sont difficilement
applicables, i moins d'introduire dans les rdsultats
exp6rimentaux des corrections portant sur le degrd
d'orientation des particules, la surface de l,6chan-
tillon soumis au rayonnement, ainsi que sur certai-
nes caract6ristiques de I'appareil utilisd.

Mdthode recherchde

La m6thode que nous recherchions devait poss6-
der les caract6ristiques suivantes: (i) pr6senter sous
la forme d'un abaque ou d'un tableau les intensit6s
relatives des pics de diffraction de chlorite calculdes
en fonction de leur composition et des paramdtres
expdrimentaux utilis6s pour I'analyse, de fagon i ne
pas avoir i corriger les intensitds obtenues pour cha-
cun des 6chantillons analys€s, (ii) donner, sur un seul
tableau ou abaque, i la fois le fer total et et sa dis-
tribution dans les deux couches d'octabdres et, (iii)
6tre suffisamment precis pour diffdrencier des popu-
lations de chlorites pouvant 6tre plus ou moins
homogbnes; nous ne cherchions pas la pr6cision
absolue.
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Intensitd des rdlexions basales
et composition des octaddres

Dans la chlorite, les deux couches d'octaddres sont
s6par6es le long de I'axe Z par vne distance 6quiva-
lente i c/2. C'est la raison pour laquelle les contri-
butions des deux couches d I'intensit6 diffract6e sont
exactement en phase pour les r6flexions d'ordre pair.
Il en rdsulte que les valeurs de I F I , et par cons6quent
les intensit6s, vont varier selon le contenu total en
cations lourds des octaddres ind6pendamment de leur
distribution entre ces deux couches. Dans ce cas, les
valeurs de I F I des intensitds d'ordre impair sont dues
i la contribution des t6traddres. Si la distribution des
carions lourds est asym6trique, une contribution
additionnelle, dont l'importance est fonction de la
diff6rence de composition entre les couches d'octa-
ddres, s'ajoute i I'intensit6 des r6flexions d'ordre
impair.

A partir des ces pr6misses, nous avons conclu que
la relation entre les quotients de deux couples de
r6flexions pairs-impairs, I(002)/I(001) et
I(004)/I(003), devait €tre lin€aire pour un degr6
d'asym6trie donn6, i teneurs en cations lourds totaux
variables. C'est i partir de cette hypothdse que nous
avons 6labor6 un abaque permettant d'estimer les
teneurs en fer des couches d'octaddres de la chlorite.

Paramitres expdrimentoux affectant
I'intensitd des pics de diffraction

Le paramdtre exp6rimental le plus important qui
r6git I'intensit6 des pics de diffraction en fonction
de l'angle est le facteur Lorentz-polarisation. Il est
donn6 par la relation suivante:

LP = (l + cos220)Y/sin0 (Reynolds l98O

Y est le facteur de distribution annulaire de poudre,
qui est proportionnel i l/sin0 pour une prdparation

0 2 . 4 . 6 . 8 1 1 2 1 . 4
(003)/I(001), rF4m

Frc. l. Comparaison des valeurs du rapport (003)/I(001)
de la chlorite obtenu d partir de pr€parations de 2.5 cm
et de 4 cm.
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d6sorient6e, et constant pour un cristal unique. Dans
le cas de min6raux orient6s, il est interm6diaire entre
ces deux p6les. Le calcul de Y requiert la valeur
angulaire des fentes de soller (soller slits), ainsi que
celle de l'6cart-type (sigma*, o*) de la distribution
gaussienne qui ddcrit la fr6quence des cristallites
d6viant d'un angle donn6 par rapport d la surface
de la lame. Ces paramdtres deviennent trds impor-
tants aux bas angles de diffraction utilis6s lors de
I'analyse des pr6parations orient6es de min6raux
d'argile. Reynolds (1980 et Walker et al. (1988) pr6-
sentent des m6thodes visant i 6valuer o* et d corri-
ger les rapports d'intensitd des pics de diffraction
exp6rimentaux de fagon i ce qu'ils soient compara-
bles i ceux calcul6s par Brown et Brindley (1980)
pour une composition et une asym6trie donn6es.
L'estimation de o* est bas6e sur l'approximation que
I'intensit6 des pics de diffraction i des angles prds
de 25o2o (Cu/<o) est proportionnelle d l/(d)z. La
relation est la suivante:

o* : tK.(Q.R.I.).45lI(003).p*lb (Reynolds 1986)

K est une constante empirique 6gale i 30.1, (Q.R.I.)
est l'intensit6 de la r6flexion d 26.6o 20 du quartz
de r6f6rence mesur6e dans les mdmes conditions

TABLEAU 3. COEMCIENTS DE CORRELATION ENTRE L'INTENSITE'
DES REFLBXIONS, LE FBRTOTAL E-T UASYMETRIE (D)

I

(001)
(m2)
(003)
(m4)
(005)
D
Fe TOT

t IJs intensfuAs mrr€es su les diffractoms calculds avec NEWMOD.

D=-1

o  2  4  6  I  1 0  1 2  1 4

(002) / (001)

Frc. 2. Diagramme mettant en relation les intensitds rela-
tives des pics de diffraction 002/@l et @4,/003 calculdes
selon NEWMOD, le nombre de cations de fer de la
couche silicat6e, et I'asyrn6trie (D), pour les chlorites
tri-octa6driques.

analltiques, I(003) est l'intensit6 de la rdflexion 003
de I'illite, 45 repr6sente le coefficient d'absorption
massique de I'illite, et p*, celui de l'6chantillon.
Cependant, les 6chantillons naturels sont rarement
monomin6raliques et contiennent g6ndralement du
qtJartz, m6me dans la fraction inf6rieure l2 p.m, et
dont un pic de diffraction important chevauche la
r6flexion 003 de l'illite. La contribution du quartz
doit 6tre soustraite en utilisant le pic du quartz situ6
a 20.8 ' 20 . Cette m6thode peut cependant poser un
problbme si l'6chantillon contient des microcristaux
de quartz n6oform6 qui tendent aussi vers une orien-
tation prdf6rentielle, et de ce fait, prdsentent une rela-
tion d'intensit6 entre les deux pics qui est anormale.
De plus, I'intensit6 de la r6flexion fi)3 de l'illite peut
varier suivant la composition en Fe et Al de la cou-
che d'octaddres @rown et Brindley 1980, p. 338).

Un autre facteur influengant I'intensit6 des pics
de diffraction est la surface d'6chantillon soumise
au rayonnement. Cette surface irradi6e varie suivant
I'angle, selon la relation:

LF = Ro O (r/180) / sinO (Reynolds 1985)

LF est la longueur du faisceau intercept6e sur
l'6chantillon en cm, R6 est le rayon du goniomdtre
en cm, O est I 'ouverture angulaire de la fente de
divergence en degr6s.

Ainsi, pour un goniomdtre de 17 cm de rayon, un
6chantillon de 2 cm de longueur, et une fente de lo,
la surface pera entidrement couverte i 17o20, soit d
d = 5.21A 1cuKo,.1noy.). Pour une fepte de l/2o ,
ce sera e 8.5', (10.4 A), et a 4.3o (20.54 A) pour une
fente de l/4' (Jenkins & Squires 1983). Avec le m6me
goniombtre de l7 cm et une fente de lo, un 6chan-
tillon de 4 cm {e longueur sera entidrement couvert
A,4.25o (20.8 A). Par rapport i l'6chantillon de 2
cm, il y aura donc eu augmentation de surface irra-
di6e entre ces deux angles de couverture, de telle sorte
que l'intensit6 des r6flexions qui y apparaissent sera
plus grande dans le cas de l'6chantillon de 4 cm, alors
que les rdflexions situ6es i des angles plus grands que
l7o ne seront pas affectdes. Les m6thodes utilisant
les intensit6s relatives des rdflexions 001 et 002 four-
niront donc des r6sultats diff6rents suivant le type
de prdparations utilis6. Des pr6parations orientdes
sur des lames mesurant 2.5 cm par 4.0 cm ont 616
soumises i la diffraction dans les deux sens succes-
sivement. La figure I monfie que le rapport d'inten-
sit6 I(003/I(001) est toujours plus 6lev6 dans le cas
oi la longueur est de 2.5 cm, car I(001) est toujours
plus fort quand la longueur est de 4 cm.

Mdthode

En premier lieu, la m6thode demande la mod6li-
sation de spectres de diffraction de rayons X de chlo-
rite de composition vari6e, obtenus d partir de cal-

I
.113  1
-.887 -.358 1
.197 .n4 -.425 1
.983 .014 -.8y2 .108 1
.945 .155 -.q2t .196 .W8 1
.114 .936 -.323 .n .015 .rn I

a5 10
o
= 8

e6
o
o 4

1 4

1 2

2

0
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culs tenant compte des caract6ristiques de l'appareil
qui sera utilisd pour I'analyse, telles l'ouverture des
fentes de divergence et de soller, le rayon du gonio-
mdtre, ainsi que la longueur d'onde du rayon inci-
dent. La longueur de l'6chantillon soumis au rayon-
nement et le degr6 d'orientation des particules de
chlorite, o*, doivent aussi €tre pris en consid6ration.
Le logiciel NEWMOD de Reynolds (1985) permet
une telle moddlisation de diffractogrammes, et c'est
celui que nous avons utilis6.

Des sdries de profils de diffraction ont 6t6 calcul6s
en fixant, pour chacune des s6ries, le nombre de
cations de fer de la couche d'octaddres du feuillet
silicat6 (Sil.Fe), et en variant celui de la couche
d'octaddres interfoliaire (Hyd.Fe), donc le degr6
d'asym6trie D en mOme temps que le fer total. Dans
un premier temps, les intervalles en nombre de
cations de fer Sil.Fe et Hyd.Fe dtaient de 0.5. Les
intensitds des r6flexions 001, 002, 003 et 004 ainsi
que les quotients I(002)/I(001) et I(004)/I(003) ont
6t6 mesur€s i partir de ces diffractogrammes calcul6s.
Le tableau 3 montre bien que I'intensit6 des r6flex-
ions d'ordre pair est reli6e au fer total, alors que
celles des r6flexions d'ordre impair I'est d.l'asymdtrie
D .

Nous avons 6labor6 un diagramme i coordonn6es
rectangulaires mettant en relation ces rapports
d'intensit6, I(002)/I(001) et I(004)/I(003), mesur6s
sur les diffractogrammes calcul6s avec le logiciel
NEWMOD (Fig. 2). Le trac6 des courbes er les 6qua-
tions de celles-ci ont 6t6 obtenus i l'aide du logiciel
"Cricket Graph" (Macintosh). Les points obtenus
pour des valeurs constantes du fer de la couche sili-
cat6e (Sil.Fe) forment des courbes dont l'6quation
g6n6rale est: Y : AX-B. Les paramdtres A et B
varient suivant les courbes et sont reli6s au nombre
de cations de fer (Sil.Fe) par les relations suivantes:

A= r.24 -0.69(Sil.Fe) + 1.34(Sil.Fe)2

B : 0.06 + 0.09(Sil.Fe) + 0.02(Sil.Fe)2

D'autre part, les points repr6sentant les m6mes
degr6s d'asym6trie forment une famille de droites,
tel que pr6vu, et dont l'6quation g6n6rale est de type
Y : C + EX, et dont les paramdtres C et E sonr
reli6s au degr6 d'asymetrie D de la faqon suivante:

C:0.52 x 10(o '2eD)

E : 0 . 4 1  x 1 0 ( o ' s 4 D )

L'abaque de la figure 2 permet donc d'6valuer, en
m6me temps, i partir des rapports I(002)/I(001) et
I(004)/I(003), le nombre de cations de fer de la cou-
che silicat6e (Sil.Fe) et le degrd d'asym6trie D. Le
nombre total de cations de fer est 6gal i: (Sil.Fe) -
[(Sil.Fe) - D]. Dans la pratique, et pour plus de pr6-

o  2  4  6  0  1 0  1 2

t(002) / r(001)
Ftc. 3. Diagrammes calcul6s poul les chlorites di-

diocta6driques (A) et di-trioctaddriques (B).

cision, les abaques peuvent 6tre recalculds avec des
intervalles plus faibles entre les teneurs en fer et les
degr6s d'asym6trie; le diagramme de la figure 2
donne la ou les r6gions critiques or) une plus grande
pr6cision est n6cessaire.

Ce diagramme a 6t6 confectionn6 pour des chlo-
rites tri-triocta6driques. Cependant, des chlorites
ayant un feuillet 2 : I diocta6drique avec une cou-
che hydroxyde trioctaddrique (di-tri), e.9., cookeite
et sudoite, ainsi que d'autres de type di-diocta6drique
(di-di) ont 616 identifi6es (Bailey 1980, Percival &
Kodama 1989). Leur fr6quence est relativement rare
et reli6e i des types d'environnement particuliers
(Bailey 1980). Des diagrammes ont €16 calcul6s pour
ces types de chlorite et sont illustr6s i la figure 3.
Bien qu'i m6me 6chelle leur style diffdre du dia-
gramme des tri-lri, il existe n6anmoins des chevau-
chements avec ce dernier. Les diagrammes des di-di
et des di-tri sont cependant assez semblables. Une
asymdtrie n6gative importante determin6e par I'aba-
que des tri-tri pourrait signifier la pr6sence de chlo-
rites di-di ou di-tri. Sur ce point, la m6thode de
Oinumaet al. (1972) offre l'avantage de s6parer plus
clairement les di-di de$ tri-tri.
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TABLEAU4. VARIATION DE (M2YI(M1) ETI(M4)/I(003) EN FONCTION
DE SIGMA'. TOUS LBS AIJTRES PARAMETRES ETANT CONSTANTS

sIGMA*o 5  6  7  8  9  10  11  12  13  14  15

(0o2y(mr) 2.$ 2.a 2.19 2.rt 2.t2 1.94 1.86 1.85 1.85 1.73 1.69

(004)/r(003) 1.47 1.43 t.41 1.41 1.39 1.37 1.35 1.35 1.35 1.34 1.33

APPRocHE ExPBnrN,tENtats

L'utilisation des abaques demande que les r6gla-
ges et caractdristiques du diffractomdtre ainsi que le
format de l'dchantillon soient les m6mes que ceux
utilis6s pour les calculs. Cela ne pose pas de pro-
bldme, i I'exception de sigma*, qui peut varier sui-
vant les 6chantillons. Le fait d'utiliser rigoureuse-
ment la m€me m6thode de pr6paration pour chacun
d'eux n'exclut pas toute variation. Les valeurs de o*
d'une dizaine de prdparations ne renfermant prati-
quement que de l'illite ont 6t6 ddterminees par la
mdthode de Reynolds (1980. Les agr€gats d'argile
orient6e r6sultaient du s6chage, i l'air ambiant, des
suspensions sur des lames de verre. Les valeurs de
ce paramdtre se situaient entre l0o et l5o. L'effet
de telles variations sur les rapports d'intensit6 utili-
s6s a 6t6 v6rifi6 en mod6lisant des profils de diffrac-
tion avec sigma* variable, tous les autres paramd-
tres 6tant constant. Les rdsultats prdsent6s au tableau
4 indiquent trAs peu d'effet sur les rapports
I(004)/I(003), 1.33 n 1.37 (390), alors que
I(002)/I(001) varie de 1.69 i 1.94 (l4v/o). Nous avons
donc choisi de fixer la valeur de o* i 12o pour nos
calculs. A l'int6rieur de ces limites, la variation de
ce paramdtre n'induira pas de trBs grandes diff6ren-
ces dans l'6valuation de la composition d'une chlo-
rite i partir de l'abaque de la figure 2. Comme nous

le verrons, les diffdrences entre les particules d'un
mOme 6chantillon ou entre plusieurs 6chantillons pro-
venant d'un m6me environnement g6ologique sont
plus consid6rables.

La possibilit6 de d6tecter et de d6finir diff6rentes
populations de chlorite avec la m6thode propos6e est
illustrde i la figure 4. Nous avons analys6 par dif-
fraction X la fraction inf6rieure d 2 pm du r6sidu
insoluble de vingt-sept 6chantillons de calcaires l6gC-
rement argileux de la Formation de White Head du
sud de la Gaspdsie, au Qu6bec. Ces 6chantillons pro-
viennent d'une aire d'alt6ration hydrothermale de
type skarn. Trois types d'assemblage argileux ont 6t6
reconnus i l'int6rieur de ces 6chantillons, provenant
des m8mes horizons lithostratigraphiques: (i) I'assem-
blage qualifi6 de normal, provenant de roches ne
montrant aucun signe d'altdration et renfermant que
de I'illite et de la chlorite dans des proportions de
80-8590 d'illite et l5-20t/o de chlorite, (ii) I'assem-
blage contenant plus de 8090 de chlorite avec un peu
d'illite et, occasionnellement, de smectite et d'inter-
stratifi6 illite-smectite et provenant de la zone de
skarn, et (iii) I'assemblage form6 principalement
d'illite avec de la chlorite, de la kaolinite, de la smec-
tite et un interstratifi6 illite-smectite en proportions
variables. La figure 4 montre bien deux popularions
diffdrentes, soient celle de roches "normales" et celle
des roches provenanl du skarn proprement dit. Celle
de la p6riph6rie n'est pas statistiquement diff6rente
des deux premidres. Ces donndes peuvent €tre inter-
pr6t6es de bien des manidres, mais ce n'est pas ld le
sujet de notre expos6. Nous voulons souligner le fait
que les variations d I'int6rieur de chaque population
sont plus grandes que celles qui seraient induites par
des variations de sigmaE de l'ordre de grandeur de

a : Normal, lll l ie 80-85o/o, chlorlte 15-20

x : Chlorlto>8o7", lll., sme., M1 l/S

kaol . ,  var labls

2.0

O 4
o

3

ri
9 2
G'

1 . 5
1 .0

Sil. Fe=.s

r (002) /  l (001)
Frc. 4. Moyenne, avec les intervalles de confiance d 9590, des intensitds relatives

(002)/(001) et (004)/(003) de trois types de chlorite associ6s d une aire d'alt€ra-
tion de type skarn.
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celles d6termindes auparavant pour le type de pr6-
paration que nous utilisons. De plus, cet exemple
montre que l'utilisation du diagramme permet de
visualiser directement l'6volution des tendances dans
la composition des chlorites entre divers types d'envi-
ronnement.

CoMPARAISoN AvEc Le MlcnoeNaLysg

La teneur en fer, estim6e i partir de la m6thode
d6crite plus haut, d'6chantillons de chlorite extraits
de cinq lithologies diff6rentes (Fie. 5), a 6t6 compa-
r6e aux r6sultats obtenus par l'analyse particule par
particule au microscope 6lectronique i balayage
(IvIEB) et dispersion d'6nergie des rayons X (tableau
4). L'analyse au MEB a 6td effectude suivant la pro-
c6dure d6crite par Desjardins et Chagnon (198O. Les
formules structurales de la chlorite ont 6t6 d6termi-
n6es d partir des concentrations des 6l6ments sous
forme d'oxydes sur la base de 28 atomes d'oxygdne
et prenant le fer comme ferreux (Fd*). Cependant,
pour fins de comparaison, nous utilisons le nombre
de cations de fer par demi-maille.

L'analyse au MEB a porte sur des particules de
chlorite dont le diamdtre se situe autour de 3 micro-
mbtres, le faisceau d'6lectrons ayant 100 A. La figure
6 pr6sente les histogrammes des teneurs totales en
cations de fer obtenues par microanalyse pour les
cinq 6chantillons consid6r6s. La dispersion des rdsul-
lats peut 6tre faible (6chantillon 17140), ou assez
grande (6chantillon 21842), bien que la distribution
ne soit pas d6finitivement plurimodale dans ce der-
nier cas. Si l'on compare les r6sultats obtenus des
deux m6thodes (tableau 5), on note que les diff6ren-
ces enregistr6es peuvent 6tretrds variables. On note
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aussi que les 6chantillons presentant les plus gran-
des dispersions des r6sultats de I'analyse au MEB,
19624 et21842, montrent la plus grande divergence
entre les teneurs en fer, de m€me que les plus forts
degrds d'asym6trie.

Les diff6rences et les concordances entre les
teneurs en fer d6riv6es des deux m6thodes peuvent
s'expliquer par les caract6ristiques inh6rentes aux
m6thodes m€mes et par la nature des 6chantillons
analysds. La diffraction X donne une composition
moyenne d'une chlorite, tenant compte des particules
de toutes les tailles qui sont soumis d l'analyse, dans
ce cas-ci, toutes les particules ayant un diamdtre
inf6rieur i 5 pm. La microanalyse, compte tenu des
limitations physiques de la m6thode (diamdtre du
rayon incident), a 6t6 effectu6 sur des particules de
diambtre variantde?d 5 pm. S'il arrive que l'6chan-
tillon contienne une seule population de chlorite
relativement homogdne, inddpendamment de la
granulom6trie, les r6sultats des deux m6thodes ser-
ont concordants. Sinon, les diff6rences seront plus
ou moins importantes, selon le type (reli6 i la
granulom6trie ou non) et l'importance de l'in-
homog6n6it6.

Ainsi, l'6chantillon 17140, qui prdsente la plus fai-
ble dispersion des r6sultats de microanalyse, et dont
la teneur moyenne en fer se rapproche le plus de celle
d6duite de la diffraction, provient d'un calcaire trans-
form6 en skarn lequel, dans les aires non alt6r6es,
ne contient presque pas de chlorite mais surtout de
l'illite. On y retrouve marntenant que de la chlorite
dont la composition serait parfaitement homogdne,
puisque r6sultant d'un ph6nomdne unique. La dis-
tribution des cations lourds dans les couches d'oc-
taddres est aussi parfaitement sym6trique (Ftg. 5).

DETERMINATION DE LA COMPOSITION DE LA CHLORITE

17062
17092
17 140
19624
21442

D=.5

1 .5  -

Si l .  Fe=.s

r(002) / r(oo1)
Ftc. 5. Position, dans I'abaque (002)/(001) versus (M4)/(003), des intensitds rela-

tives mesurdes des diffractogrammes exp€rimentaux pour les €chantillons utilisds
pour comparaison avec la microanalyse (Tableau 5).
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Frc. 6. Histogrammes des teneurs en cations de fer mesurdes par microanalyse au MEB sur des particules de chlorite
et dont les moyennes sont compardes aux r€sultats de diffraction au Tableau 5.
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L'6chantillon 17062 est un mudstone non calcareux,
ne montrant pas de signe d'alt6ration, et dont le
degr6 d'6volution diag6n6tique se situerait i la limite
de I'anchizone et de l'6pizone. Il est donc logique
de croire que la composition de la chlorite y soit aussi
relativement homogbne. Les 6chantillons 17092 et
19624 sont tous deux des mudstones calcareux,
provenant de la m6me unit6 lithostratigraphique. Le
premier se situait i 2 mdtres d'une petite intrusion
basique, alors que le second est situd i 0.5 mbtre de
la m6me intrusion. Dans le premier cas, on notait
peu de signes d'alt6ration, peu de veinules de cal-
cite, et un degrd de diagenhe inf6rieur i celui de I'an-
chim6tamorphisme. Dans le second cas, la roche est
trds fractur6e et presente de nombreuses veines et
filonnets de calcite; de plus, la fraction argileuse est
plus riche en chlorite que dans le premier cas. Ces
renseignements permettent de conclure que I'intru-
sion est relide d la formation de chlorite le long de
fractures, que cette chlorite est plus fine et plus riche
en fer que celle originellement pr€sente dans les mud-
stones et pr6serv€e en partie. Finalement, l'6chan-
tillon2l842 provient d'un filon-couche basique qui
nous semblait au d6part non altdr6. L'examen en
lame mince montre cependant qu'il n'en est rien. On
y observe de petites lattes de plagioclase g6n6rale-
ment sdricitis6, et la matrice est parfois chloritis6e,
avec une abondance importante de pyrite secondaire.
Dans ce cas, il est peu probable que la chlorite soit
de composition homogbne. L'asym6lrie de la distri-
bution du fer dans les couches d'octaddres pourrait
indiquer une alt6ration qui aurait lessiv6 une partie
du fer de la couche hydroxylique, plus accessible.

CoNcLustoN

La m6thode d'6valuation de la composition d'une
chlorite par diffraction X prdsent6e ici offre les avan-
tages suivants:
1. Les abaques permettent d'estimer la teneur en fer
total d'une chlorite et la distribution du fer dans les
octaddres d partir d'un seul diagramme.
2. Ce dernier est calcul6 en tenant compte de tous
les parambtres analytiques exp6rimentaux, et peut
6tre adapt6 suivant plusieurs 6chelles, d€pendant de
l'importance des variations de composition qui ser-
aient con$id6r6es comme g6ologiquement significa-
tives.
3. Le fait d'utiliser des pics de diffraction qui sont
assez rapproch6s (002 versus 001 et @4 versas 03)
minimise l'effet d'erreur dans la d6termination de
sigmat.
4. L'utilisation du diagramme permet de visualiser
directement l'6volution des tendances dans la com-
position d'dchantillons de chlorite entre divers types
d'environnernent: s6dimentahe, diag6n6tique ou
d'alt€ration.

TABLEAU5. NOMBRETOTALDPCATIONS DEFBRMESWE PAR MICROANALYSE
(BDX) E"T BSTIMB PAR DIFFRAC'TION DES C1IIORITES DE DIVERSES LITHOLOCIES

ECIIANTILITON LIllOlrCIE FB,D-X D FEEDX DIFF,%

170f'2 Muds@ nis f@c6@ attr, 1.84 0 1.93 4.6
hmoglre.

l7tv2 Muds@gdsp8leqq. veinules 1.25 -.05 1.ll ll2
de crlciE. altdrEim faiblc

17140 Sk6nriche6cld6ie,ni@" 0.82 0 0.E1 1.2
tmG abond66.

19624 Mudeonegtbpale,tetrd,pras 255 +.25 l,7l 32.9
d'u filon ine3lf bdiqla dtdr6.

21842 Fn@rouslF bariqq al6, 3.r8 r42 253 20.4
veiNles de calciE.

Cependant, comme toutes les autres methodes
utilisant les intensit6s relatives des pics de diffrac-
tion, celle-ci ne donne qu'une moyenne de compo-
sition de tous les cristallites de chlorite pr6sentes dans
l'dchantillon analys6. Elle ne permet pas de d6tecter
pr6cis6ment des populations diff6rentes de chlorite
qui y seraient prdsentes. Les donn6es recueuillies sont
cependant trds utiles dans l'6fude des 6volutions entre
divers domaines g6ologiques, conme ceux pr6sents
lors la diagendse d'enfouissement ou des alt6rations
de type hydrothermal ou pour diff6rencier des
apports terrigdnes diff6rents dans un bassin de
s6dimentation. L'importance relative des diverses
populations se refl6tera sur I'intensitd des pics de
diffraction et permettra de visualiser les 6volutions.
A partir des r6sultats obtenus, il est possible, par la
suite, de choisir plus ad6quatement les 6chantillons
qui feront l'objet d'une 6tude plus pouss6e com-
binant la microscopie 6lectronique et microanalyse
et l'6tude en microscopie optique avec la diffraction
des rayons X.

Pour sa part, la microanalyse permet de diff6ren-
cier et de caract6riser des populations qui seraient
pr6sentes dans I'intervalle de Sranulomdtrie qui lui
est accessible. La comparaison avec les r6sultats de
diffraction peut €tre inconcluante, si I'on oublie que
les deux techniques ne "regardent" pas pr6cis6ment
les m6mes particules. De plus, il st difficile avec cette
m6thode de d6finir le degr6 d'asym6trie dans la dis-
tribution du fer entre les couches d'octabdres.

Bien que I'utilisation simultan6e de ces diverses
techniques offre un outil analytique trbs puissant,
I'id6al serait de pouvoir 6chantillonner chacune des
populations potentiellement pr6sentes dans un 6chan-
tillon. Un tel 6chantillonnage serait possible dans le
cas de ph6nombnes hydrothermalu(, oi des g6n6ra-
tions diff6rentes de min6raux argileux se concentrent
le long de fractures. Ce n'est malheureusement pas
toujours le cas.

La m6thode d'analyse de chlorite que nous pro-
posons n'est donc qu'une des pidces du "puzzle"
analytique qu'il faut r6soudre afin de parvenir i une
vision d'ensemble qui permettrait d'6tablir la nature
et I'origine des min6raux argileux pr6sents dans un
ensemble lithologique donn6.
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