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Sol,ruarng

De nouvelles analyses chimiques par voie humide et I la microsonde 6lectronique sont fournies poui lu ioho.o.ervillei'te
de la pegmatite de Kiluli, Rwanda, et pour la fillowite des gisements pegmatitiques de Buranga et Rusororo, Rwanda, et de
Kabira, Ouganda, ainsi que pour I'alluaudite intimement associde e la fillowite de ces trois pegmatites. Les r6sultats, consid6r6s
avec les donn6es de la litt€rature, sont discut6s sur la base d'une formule cristallochimique Na.(Cal.{a)yXrr(POo),*. L'accent
est mis sur le r6le cristallochimique du Ca, dont le nombre d'atomes peut facilement atteindre I parmi les 22 cations X de
cette formule. Ca peut 6galement occuper tous les sites de coordinence 8 qu'il panage habituellement avec Na; cela impose
alors que des sites r6serv6s i Na deviennent vacants. De plus, les parambtres cristallographiques des membres de la s6rie
johnsomervillei'te - fillowite, dans une orientation hexagonale de la maille, montrent un accroissement notable avec
I'augmentation de la teneur en Mn. D'apres les relations pdhographiques observ6es, la johnsomervilleite de Kiluli se pr6sente
comme une phase primaire, intimement associ6e I un terme oxyd6 de la sdrie Li(Fe,Mn)PO4 et au sarcopside. La fillowite et
I'alluaudite forment, A Buranga, Rusororo et Kabira, une paragenbse, ce qui constitue un argrment suppl6mentaire en faveur
du caractbre non m6tasomatique de I'alluaudite dans certaines associations de phosphates.

Mots-clds: fillowite, johnsomervillei'te, alluaudite, paragenbses de phosphates, pegmatite granitique, Afrique centrale.

ABSTRACT

New results of wet-chemical and electron-microprobe analyses are given for an occurrence ofjohnsomervilleite from the
Kiluli pegmatite, Rwanda, and for samples of fillowite from the granitic pegmatite bodies of Buanga and Rusororo, Rwanda,
and ofKabira, Uganda, as well as for the closely associated alluaudite. These results and the data collected in the literature
are reconsidered on the basis of a crystallochemical formula Nar(Ca2Na)y/22(POo),r. The crystallochemical role of Ca is
emphasized. The number of Ca atoms can easily attain I among the 22 X cations in this formula. Ca may also occupy all the
S-fold coordinated sites that it normally shares with Na; in such cases, lattice vacancies must occur on the large sites populated
by Na. Moreover, the crystallographic parameters of members of the johnsomervilleite - fillowite series, in the hexagonal
orientation of the unit cell, clearly increase with the increase in Mn contents. In view of the observed petrographic relationships,
johnsomervilleite from Kiluli occurs as a primary phase, associated with an oxidized member of the Li(Fe,Mn)PO+ series, and
sarcopside. In Buranga, Rusororo, and Kabira, fillowite and alluaudite form an actual assemblage; new arguments are provided
for an assessment of the non-metasomatic origin of alluaudite occurring in some phosphate associations.

Keywords: fillowite, johnsomervilleite, alluaudite, phosphate mineral parageneses, $anitic pegmatite, Central Africa.

* The series johnsomervilleite - fillowite in phosphate associations of granitic pegmatites of central Africa.
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INTxopucttoN

D6couverte et ddcrite dans une pegmatite granitique
de Branchville au Connecticut (Brush et Dana 1878),
la fillowite, Na2Ca(Mn,Fe)r(POo)u, fait partie des
phosphates rar6s qui se trouvent dans les pegmatites
granitiques et dont les conditions de formation ne sont
pas connues. Sa raret6 est peut-etre due d I'impossibilit6
de pouvoir l'identifier imm6diatement sur le terrain.
Sous la loupe, elle ressemble, par sa couleur brun
marron et son €clat rdsineux, d la triplite,
(Mn,Fe)2POof,OH), la graftonire, (Fe,Mn,Ca)3@Oo)2,
la griphite, Ca(Mn,Na,Li)uFeAlr(POo)u(fl oH)2, voire d
un grenat de la s6rie almandin - spessartine.

Lors d'une campagne de terrain dans le champ
pegmatitique de Gatumba au Rwanda, nous avons
retrouv6 la fillowite dans le gisement de Buranga, oi
elle fut simplement recensde par Bertossa (1965), et
dans celui de Rusororo, situd d 3 km au nord du
premier. En plus du mat6riel r6colt6 sur le terrain,
nous avons examin6 un dchantillon de fillowite de la
pegmatite de Nyakishozua (Kabira, province d'Ankole,
Ouganda), donn6 par O. Von Knorring d I'un de nous
(A.-M. F.), et un autre du gisement de Kiluli, au
Rwanda, provenant des collections de I'Ecole des
Mines de Paris.

Le but de ce travail est de comparer les donn6es
actuellement disponibles sur la solution solide
johnsomervilleite - fillowite, en particulier d I'aide des
donn6es nouvelles concernant des min6raux de cette
s6rie provenant de quatre pegmatites granitiques
d'Afrique centrale, et de soumettre quelques commen-
taires relatifs d la cristallochimie de ces min6raux,
en particulier au r6le de Ca et Na, et aux associations
min6ralogiques observdes.

CaoRe GEor-ocrque

En Afrique centrale, la chaine kibarienne d'dge
prot6rozoique moyen (1400 - 1000 Ma), longue de
1500 km et large de 250 km, s'6tend de la province
du Kivu (Rdpublique d6mocratique du Congo) d
I'Ouganda, en passant par le Burundi, le Rwanda et la
Tanzanie. Enhe 1000 et 900 Ma, d la fin de I'orogenbse
kibarienne, se produit I'intrusion de granites dits
"d 6tain", leucocrates, subalcalins et fortement
peralumineux. Ces massifs circonscrits s'entourent en
g6n6ral de nombreuses pegmatites et filons de quartz,
mindralis6s en Li, Be, M, Tq Sn et W @ohl 1987, PohI
et Gtinther 1991). Les quatre pegmatites granitiques
concern6es ici appartiennent e cefte phase tardive de
l'orogendse kibarienne.

Dans le champ pegmatitique de Gatumba, au
Rwanda, les gisements de Buranga et de Rusororo ont
6t6 consid6r6s par Varlamoff (1961) comme des
pegmatites lithiques appartenant au type 6 de sa classi-
fication. Pour les lentilles 6paisses avec une zonation
nette, I'auteur donne la succession suivante: (1) une

zone externe d microcline et, dans certains cas,
tourmaline bleue, (2) une zone intermddiaire d
microcline g6ant et amas de quartz gris, b6ryl et
columbite-tantalite, et (3) une zone centrale i cristaux
g6ants d'amblygonite, avec spodumdne diss6min6
dans la masse des phosphates et un noyau de quartz
g6n6ralement mal individualis6. Les descriptions de
Varlamoff (1961) et ce qui reste de ces deux pegmatites
nous perTnettent de les comparer aux pegmatites ir
amblygonite, un sous-type des pegmatijes complexes
i 6l6ments rares de la classification de Cernf (1991).

Actuellement, d Buranga, on peut encore reconnaitre
un noyau de quartz, avec un amas de phosphates de Fe
et Mn accol6 d son flanc est et un r6sidu d'amblygonite
- montebrasite, LiAlPoo(floH), dans sa partie nord.
Du gisement de Rusororo, dgalement connu sous le
nom de pegmatite de Rongi, il ne subsiste que les trous
de I'ancienne exploitation, alors que les photogra-
phies publi6es par Varlamoff (1961) t6moignent d'un
d6veloppement imposant des cristaux de spodumdne et
des masses de phosphates de la s6rie amblygonite -

montebrasite. De plus, les conditions climatiques ont
favorisd Ia croissance d'une vdgdtation exub6rante,
masquant ce qui reste des structures des pegmatites,
d6jd enfouies sous les remblais d'une exploitation
purement artisanale, comme cela est illustr6 dans les
travaux de Varlamoff (1973) et de Domergue et al.
(1989) .

[,es masses de phosphates, dans lesquelles nous avons
mis en dvidence la fillowite, se trouvaient en blocs errants
dans la zone nord du gisement de Buranga. Ces blocs
sont riches en graftonite, alluaudite, NaMnFdtr(POo),,
et arrojadite, KNaoCa(Fe,Mn)'rAl(POo)'2(OH)2, ou
bien constitu6s d'alluaudite associ6e d la fillowite.
La situation est identique i Rusororo of les blocs, plus
petits et plus rares, 6parpill6s autour de I'ancienne
exploitation, montrent des associations graftonite -

alluaudite ou alluaudite - fillowite.
Nous ne disposons d'aucune information g6ologique

sur la pegmatite de Nyakishozua, dans laquelle Von
Knorring (1963) signale la prdsence de fillowite,
associ6e d la "hiihnerkobelite", et publie le r6sultat de
son analyse chimique. En revanche, dans la r6gion
de Kabira, Von Knorring (1970) mentionne la prdsence
de pegmatites exploit6es pour le b6ry1 et la columbite -

tantalite, avec des amas de phosphates atteignant
jusqu'd dix tonnes. Ces masses de phosphates de
Fe-Mn et d'amblygonite se trouvent, comme dans les
pegmatites du type 6 de la classification de Varlamoff
(1961), en bordure du noyau de qua"rtz ou dans le noyau
proprement dit. Il est encore important de souligner que
Von Knorring (1970) a observ6, dans ces pegmatites,
des masses d'alluaudite, d'arrojadite et de graftonite,
ind6pendantes des produits de transformation et
d'alt6ration secondaires des phosphates primaires de la
s6rie Li@e,Mn)POa.

Van Wambeke (1973) ne fournit aucune donn6e
g6ologique sur le gisement de Kiluli, qui affleurait au



nord du champ pegmatitique de Gatumba, le long de la
route entre Rubengera et Gisenyi, au Rwand4 et qui fut
exploit6 pour le b6ry1, I'amblygonite et la columbite -
tantalite. Suite d une analyse chimique partielle de la
"fillowite" qu'il y d6crit, l'auteur remarque que ce
min6ral, avec un rapport Fe/I4n de I'ordre de 1,8,
repr6sente en fait I'analogue ferreux de la fillowite de
Branchville, riche en Mn; ce serait alors un exemple
dejohnsomervillei'te, espdce d6couverte et d6crite par
Livingstone (1980).

MerHopss ANALYTTeUES

Toutes les identifications min6ralogiques s'appuyent
d'abord sur I'analyse par diffraction des rayons X
en cam6ra Debye-Scherrer. Au cours de I'examen
p6trographique en lame mince, la reconnaissance des
min6raux repose d la fois sur leurs propri6t6s optiques
et les analyses chimiques d la microsonde 6lectronique.
Le rep€rage des plages de fillowite sous le microscope
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polarisant est un peu facilitd par quelques propri6t€s
optiques, d6jd dtablies par Frondel (1941) et reprises
par Fisher (1965): trds basse bir6fringence (de I'ordre
de 0,005), uniaxie positive (ou 2Vnds petit), allonge-
ment n6gatif par rapport d la trace d'un plan de clivage
{0001 }, fin et discontinu.

U6chantillon de Nyakishozua, ddjd analys6 (Von
Knorring 1963), et les trois 6chantillons de fillowite
d'occurrences rwandaises, ont fait l'objet d'analyses
chimiques nouvelles i la microsonde 6lectronique
Camebax SX-50 (Laboratoire de Min6ralogie de
I'Universit6 Paul-Sabatier de Toulouse) ou par voie
humide. L'alluaudite, associ6e d la fillowite, a
6galement 6t6 analys6e suivant les m6mes m6thodes.
Le proc6d6 analytique suivi lors des dosages i la
microsonde est le mCme que celui d6crit par Keller er
at. (1994).

Les paramdtres cristallographiques des quatre
6chantillons de la s6rie johnsomervilleite - fillowite
ont 6t6 calcul6s d I'aide du programme d'Appleman

TABLEAU 1. RFSULTATS D'ANALysFs cHIMIeIJBs DEMINERAUx DE L{ sERIE JoHNSoMER!'ILLETTE - FlrlosrrE

l 4l t
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- qr3 0,38 0,37 O,m

4,t0 4,64 4,44 4,18 4,61
5,65 5,57 5,36 5,89 5,7E
O,2n ql3 n.d. 0,07 0,03
0,1 I
0,56

t,ori
7,457

t2,231
0,170
0,r45

e,osi
13,041
0,r 75
0,t46

41,t7
0,05

28,03
t9,t9
t , t 7
0,05
4,16
5,43
0,14

l8 , l  l8

0,03 I

l2,t8s
E,449
0,907
0.019

39,10 39,68 44,7 42,U
- tJ4

43,03 42,13 39,91 ,$,18 &,s2 40,18

2.6,68 21,52 t,71
t4,59 23,75 46,01
4,33 Z0l O,O2

3,46
43,91_

4,74 4,72 3,7E Z9 3,64 3,87
s,75 s,92 6,51 6,86 6,s8 6,43
0,06 o o:

4,0E 3,63 62 4,86
5,74 5,44 4,7 5,945,61
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0239
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tr : fiac6; Ld" : non ddtetd; le tircf non analysd. Ecbantillons: l. Nyakishozua, Kabim, Ouganda; aralyse chinique pu voie humide (Von
Knoning 1963). 2. Nyakishozua; microsonde 6lecfonique, moyeme de dix analyses ponctuelles sur trois g1ains; analyste: F. Fontan- 3. Bunng4
Rwanda; anelyse chiniqw par voie humide; analyste: J.-M. Speeqiens. 4. Bwa-nga; microsonde dlectronique, moyeme de fois anal)res sur deux
grains; analyste: F. Foman. 5. Rusomro, Rwaadq, microsonde dlectronique, moyeme de cinq analyses sw trois gains; analysle: F. Fontan. 6.
Kiluli, Rwanda; voie humide; analyste: J.-lvl Speeqjem. 7. Animikie Red Ace pegmatite, Florence County, Wi$onsin; avec pmte ru feu 0,790lo
(A.U. Falster, mmm. pes., 1996). 8 et 9. Bmchville, Connecticul (tu Araki et Moore l98l). 10. t och Quoictr, Eo$se (Livingstone 1980). 11.
SapucaiqBrdsil(AmkietMmre 1981). l2et 13. CapdeCreus,Pgdndesorientales,Espagne(CorbellaetMelgarcjo 1990). 14d 17. Pegmatite
de Midnight Owl, White Picacho District, Arimna; respectivement, analyses 2 | d 24 de Irndon et BEt ( I 9E2).

Dans le calcul des nomkes de cations, rme quami€ de Ca est ajoutde d E2* pour aneindre 22 par formule; I'excds 6ventuel de catioro de la
population X est repris avec Ca et Na sw les sits de coondimtion 8 pour atteindre 3.
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TABEAU 2. VARIATIoN DEs PARAMETRES DE L{ MAIIIE
HDGGONALE ET DU RAPPORT (Fe + MgY(Fe + Mg + Mn)

DANS IJ,SERIE JOENSOMERVIIIJITB-FIITOVIM

Occurc

les grains soient presque toujours masqu6s par le d6ve-
loppement de mindraux d'alt6ration tardive, fortement
absorbants dans les teintes brunes, des phdnomdnes
de remplacement n'ont pas 6t6 observ6s. De plus, on
note que le sarcopside, (Fe,Mn,Mg)3(POo)2, dgalement
pr6sent, se caracterise par une allure de lamelles
d'exsolution trds irr6gulibres dans I'h6t6rosite, et par
une texture x6nomorphe interstitielle lorsqu'il est
directement associ6 d la johnsomervilleite. Dds lors, le
sarcopside se serait d6pos6 aprds lajohnsomervilleite
qui forme une paragendse avec un membre de la
s6rie triphylite - lithiophilite, Li(Fe,Mn)PO4. A notre
connaissance, une telle association min6ralogique,
propre d 1'6chantillon de Kiluli, serait ddcrite pour la
premibre fois.

(A) v(A') R

Scottand

KfluU e)
15,00
l s,l6l(2)
$,rnQ)
rs203(2)
r5,r9e(2)
ts282(2)
15J20(s)

42,75

4321E(l r)

43,305(l r)

433 16(r0)

43J r3(10)

43,s07(3)

43,54(3)

t330 0,90

8603(5) 0,6r

866r(5) 0,,r4

867q5) 0,42

8665(5) 0,41

s799(2) 0,t9

tE5q4 0,04

Nyakishoru (2)

Rmrcrc@

Bmga@

Bmchville @)

Midnight Owl (4)

R : (F%a + Mgy(Fed + Mg + lvfn).
(l) Livingstone (1980); (2) @ trawil - rcir Tableu l; (3)
Anki et Mmre (1981); (4) e tra%il, d'aprds les mm de
hndm et Bwt (19&2) et en coNide|ant polr R la moyere
ds quate enalyses chimiqm qu'ils publiem

et d'Evans (1973) en utilisant les d, lus sur
diffractogramme de poudre et corrig6s d l"aide d'un
6talon interne de nitrate de plomb, et en se basant sur
le groupe spatial RTdans I'orientation hexagonale et
sur I'indiEage 6tabli parAmki et Moore (1981). Cette
dernidre condition nous a amen6 d recalculer les oara-
mdtres de la fillowite de Midnight Owl avec les neuf
valeurs de d mesur6es par London et Burt (1982).

Les rdsultats des nouvelles analyses chimiques et
les donn6es cristallographiques sont regroup6s dans
les Tableaux I et 2, respectivement. Les compositions
chimiques d'alluaudite sont expos6es dans le Tableau 3.

Le Tableau 1 reprend 6galement les r6sultats
d6jd recens6s par Araki et Moore (1981), les quatre
compositions chimiques obtenues d la microsonde
dlectronique et publi6es par London et Burt (1982)
pour la fillowite de la pegmatite de Midnight Owl
(White Picacho District, Arizona), et celles qui ont
permis d Corbella et Melgarejo (1990) de caracteriser
Ia johnsomervilleite et la fillowite dans les pegmatites
du champ du Cap de Creus (Catalogne, Espagne).
Enfin, dans ceTableau 1, est encore consign6 le r6sultat
de I'analyse de la fillowite associ6e d la lithiophilite
dans la zone, riche en Mn, de la pegmatite lithique zonde
Animikie Red Ace, Florence County, au Wisconsin
(Falster et al. 1988; A.U. Falster, comm. pers. 1996).
Donc, actuellement, on dispose de dix-sept r6sultats
d'analyses chimiques de min6raux appartenant A la
s6rie johnsomervillei'te - fillowite (Tableau l).

Lrs Moors D'AssocrATroN

Sous le microscope polarisant, Ia johnsomervilleite
de Kiluli forme avec I'h6t6rosite, (Fek,Mn+)POa, terme
oxyd6 d'un membre de la s6rie triphylite - lithiophilite,
Li(Fe,Mn)POo, une struchre granoblastique ir6gulidre.
Les grains d'h6t6rosite peuvent afteindre un diamdtre
de I'ordre de 3 mm, alors que la johnsomervillei'te
montre des grains de I mm. Bien que les contacts entre

AlzQ 0,01 0,01 1,67 0,85 023 0,00

BmfE R|lsmro Nwkish@ KF I 4 Crp de cru
Bu83-5(n-7)  Ru4(n-7)  n -5  n=4 n=5

ffiAUruOW

Feo 26tS 28,76 24,58 2691 2626 26,U
MlO m38 l9A4 19,85 18J8 17,n 17,&
MsO oJ3
ZaO 0,12
CsO I,t6
Na2O 3J3
KaO 0,02

022 0,81 0,E4 0,81 1,30
0,M
2,03 1,88 222 23s 1,45
3,16 494 4,t8 s25 5,60
0,02 0,07 0,ll 0,09 0,07

Al- 0,004 0,004 0,640 0328 0,088
Fe: s,639 6J58 4,548 4910 s957 6,372
Ie- 1,756 1367 2,133 2229 I,166 O,n3
Mn s,nl 5289 5,467 J,153 4,888 4,815
Mc 0,lg 0,105 O3E2 0,410 03m 0,617
zn 0p30 0,009
Ca 0,66 0,6W 0,655 0,n9 0,817 Ot95
Ne 2288 1,968 3,113 3,098 33V2 3ts6

NoEb6 de @ti@ @lcul€s su le bre de I 2 PO, d@ la fomule suct[Ble

l, 2 el 3. Alabs efrm4F d Ia nimnde 6l*troniqw CaEebax SX 50; Alalyste.
F. Fofia[ Ir mtau o Fe" a dtf @lcu.l6 poE mindre I'quilihe ds chargBs w la
bo$ de I 2 (POt. ! - loEbrc d'dElls pontullG effechrd€s das l'€chdtilloL 4 b
d c indiquelr 16 analys r€alirdG du @fe m Ia bodw d6 gBjns d'aluudrte,
@ @uct de ls fiIowite.
4. D'apds cdteU8 d Melerejo (1990); a@ Tiq - 0,01 % c Sro = 0'07 %o

D'aprds les observations sur le terrain, dans les
gisements de Buranga et de Rusororo, la fillowite,
associ6e d I'alluaudite, se trouve 6galement en relation
plus ou moins directe avec la graftonite, fait signal6
dans les pegmatites du Cap de Creus par Corbella et
Melgarejo (1990). Ceci est d'autant plus remarquable
que Livingstone (1980) a note la meme association entre
lajohnsomervilleite et la graftonite dans un contexte
m6tamorphique, diff6rent de celui envisagd ici.

Comme dans la pegmatite Midnight Owl, oi
la fillowite est accompagn6e de wyllieite,
NarMnFez*Al(POo)3 (London et Burt 1982), ou dans
celle de type III du gisement de Cap de Creus, dans
laquelle elle est signal6e en 6troite association avec
I'alluaudite (Corbella et Melgarejo 1990), I'attention
est retenue par cette mdme association intime entre
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FIc. 1. Microphotognphie de la paragenbse fillowite (F) - alluaudite (A) montrant les
contacts nets des grains ayant la texture 6quigranulaire. Pegmatite de Nyakishozua,
Kabira" Province d'Ankole, Ouganda. La bane d'6chelle correspond tr 50 micromBtres.
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les deux min6raux dans les pegmatites de Buranga,
Rusororo et Nyakishozua. En effet, I'examen
p6nographique des relations mutuelles entre fillowite et
alluaudite ne r6vdle aucune figure de remplacement ou
de r6action. De plus, l'une et l'autre participent d une
structure en mosarQue dquigranulaire, trbs bien exprimde
(Fig. 1). La taille des grains varie entre 2 d 3 mm. Seuls
des min6raux r6sultant de I'alt6ration tardive, telles la
land6site, MnrFe:*r(POo)8(OH)3.9H2O, la cacox6nite,
(Fe3*, Al)rr(PO ) rrO u(OH) rr.7 5H2O, ou la robertsite,
Ca2Mn3*3(POo)rOr.3HrO, viennent se glisser dans les
joints intergranulaires. De ces observations, il r6sulte
clairement que la fillowite et I'alluaudite forment une
verihble paragenCse.

L interpr6tation des r6sultats d'analyses chimiques
de I'alluaudite (Tableau 3) permet de reconnaltre une
composition id6alis6e, assez proche de NaMnFe}r@Oo)r,
pour les trois cas envisag6s. De plus, lors de 1'analyse
chimique de I'alluaudite de Nyakishozua (Tableau 3),
notre attention a lgalement €tE attirde par une zonation
compositionnelle qui se traduit notamment par la
distribution de Al, dont le r6le est n6gligeable dans la
fillowite (Tableau l). Lorsqu'on se d6place du centre
vers la bordure des grains d'alluaudite en contact avec
la fillowite pratiquement homogdne, le contenu en Al
passe de 0,65 a 0,09 atomes par unit6 formulaire. A
notre connaissance, un tel ph6nombne n'ajamais 6t6
observ6 dans les dchantillons d'alluaudite s./. issue
d' un remplacement m6tasomatique.

DISCUSSION DES RESULTATS

ln fo rmul e c ris tallo c himi que

La structure atomique de Ia fillowite,
Na2Ca(Mn,Fe)r(POo)u, est trds complexe: I'unitd
asymdtrique ne comporte pas moins de 45 atogtes
non 6quivalents dans une maille rhomboddrique R3 de
Z = L8 et ̂ avec des paramdtres a et c de I' ordre de I 5,3
et 43,2 A, respectivement (Araki et Moore 1981).
D'aprbs les paramdtres structuraux de l'arrangement
atomique de la fillowite de Branchville, publi6s par ces
auteurs, on devrait consid6rer la formule structurale,
NarNarNq(Cft .65Na0 '3s)6 [Mrb.60ca0,4o)(Mn Fe)43]:44GOr36,
avec Z = 3.

Cette formule fait notamment apparaitre, parmi
les diff6rentes positions occup6es par Mnz* ou Fe2* et
correspondant aux onze sites not6s M(l) d. M(Il),le
site octaddrique M(l), dont la grande taille favorise le
remplacement de Mn par Ca. Ensuite, on voit qu'un
tiers des positions "Ca" de coordinence 8 sont occupdes
par Na. Enfin, il reste trois sites de coordinence 6 ou 7,
mais assez glands, essentiellement r6serv6s d Na. Sans
tenir compte de toutes ces contraintes cristallogra-
phiques, si on regroupe tous les cations en sites "Na"
sous la lettre A, ceux en sites "Ca" sous B, et si tous les
cations en sites octa6driques M( 1) d M(I[) sont figur6s
par X, on peut envisager une expression simplifi6e de
tlpe At&8*(POr)3u. En I'absence de cations trivalents
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(Al, Feh) ou monovalents (Li) parmi les cations X, ou
encore de lacunes r6ticulaires en A, l'6quilibre 6lectro-
statique impose que le rapport Cal(Ca + Na) en B soit
0,667 , ce qui nous amdne d consid6rer finalement une
formule cristallochimique Na5(CarNa)p3X22(POa) 1 s.

Alors que la fillowite se caractdrise par Mn dominant
dans la population cationique X, le min6ral correspondra
d la johnsomervilleite si Fe2* est majoritaire, comme
dans celui initialement d6couvert dans les gneiss de la
r6gion de Loch Quoich (Ecosse) et d6crit parlivingstone
(1980). Mg peut 6galement dominer dans cette popu-
lation X, pour constituer de la chladniite, r6cemment
d6couverte dans une m6t6orite et decrite par Mccoy et
al. (1994).

Il faut encore noter que, dans cette population X Ca
joue un r6le non n6gligeable mais, vu sa taille, il ne
devrait jamais dominer. En effet, dans le cas de la
fillowite de Branchville, Ca remplace Mn en M(I) d
raison de 4OVo, ce qui correspond, d I,2 cations sur
les 132 occupant toutes les positions octaddriques
dans la maille. En faisant 6tat d'une h6sitation entre
deux formules chimiques id6ales, Na,CaMn,,(POo)n
et Na2CaMnT(POo)u, sur la seule base des r6sultats
d'analyses chimiques de cette fillowite (anal. 8 et 9,
Tableau 1), Araki et Moore (1981) 6voquent simple-
ment la possibilitd des solutions solides impliquant Na,
Ca et Mn, et proposent de retenir la seconde formule,
plus riche en Ca, supposant dds lors un rOle accru de
ce cation (6 sur 132), susceptible d'occuper d'autre
site octa6drique que Ie seul M(l). Malgr6 cela, nous
pensons que cette formule chimique id6alis6e masque
les particularit6s cristallochimiques importantes et n'est
gubre utile dans les discussions.

Comparaison des donndes analytiques

En partant de la formule Nar(CarNa)2/2r(POr)'r,
toutes les compositions chimiques (Tableau 1) ont 6t6
recalculdes sur Ia base de 72 atomes d'oxygdne. Pour
mieux rendre compte de la validit6 des analyses chimi-
ques, par voie humide ou d la microsonde 6lectronique,
notre choix s'est aret6 sur le total des atomes d'oxygdne
plut6t que sur la base habituelle de 18 PO* ou sur celle
de 30 cations (A, B etX). En effet, la qualit6 de I'analyse
peut efie rapidement 6valu6e suivant l'importance de
l'6cart du nombre calculd de P par rapport A 18.

D'une manidre g6n6rale, les calculs montrent que
les 6chantillons de fillowite de Buranga et de Rusororo
ont une composition chimique pratiquement identique,
avec un rapport Fe2+:Mn:Mg = 40'59'1. Par ailleurs, ce
rappoft est assez proche de celui de I'6chantillon de
Nyakishozua, avec Fe2*:Mn:Mg = 43:55:2. En revanche,
comme I'avait d6jd not6 Van Wambeke (1973),
l'dchantillon de Kiluli est plus riche en fer. Avec
Fez*:Mn:Mg = 57:39:4, il s'agit donc d'un exemple de
johnsomervilleite.

La reprdsentation des donnees du Tableau 1 dans le
diagramme triangulaire (Fe + Mg) - Mn - (Na + Ca)
(Fig. 2) montre le regroupement des points not6s de 1
d 5, qui correspondent aux rdsultats des analyses des
6chantillons de Nyakishozua, Buranga et Rusororo.
De plus, malgrd le nombre restreint d'6chantillons
analys6s, tous les points s'alignent entre les p6les
th6oriques ferreux et manganeux, avec une proportion
(Na + Ca) pratiquement constante. En effet, les
donn6es s'inscrivent entre les deux traits en tiret6s;
I'un, JR represente le rapport th6orique de la formule

Fe+Mg

Flc. 2. Diagramme triangulaire (Fe + Mg) - Mn - (Na + Ca). Le trait JF indique la s6rie
isomorphe Na2Ca(Fe2*,Mn)r(POJe et le trait J'F', Nar(CarNa)x (Fe2+,Mn)22(P04)r8
avec ici (Fe + Mg) en J ou en J'et Mn en F ou en F'. les num6ros de 1 ] 13 renvoient
au Tableau 1; les deux carr6s renvoient aux compositions de l.ondon et Burt (1982),
soit aux compositions 14 i 17 de ce tableau.

tn

Na+Ca
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Ftc. 3. Diagramme triangulahe Na - Ca - Mn. Les num6ros de I A 13, les carr6s noirs,
ainsi que les traits JF et J'F', ont la m0me signification que dans la Figure 2; le triangle
noir repr6sente la chladniite (McCoy et al.1994).
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chimique Na2Ca(Fe,Mn)r(POo)u, I'autreo J'F', celui de
la formule cristallochimique, Na5(Ca2Na)y(Fe,Mn)22
(POo)rs (Fig. 2).

Uensemble des r6sultats, port6s dans le diagramme
Na - Ca - Mn (Fig. 3), tend d s'aligner le long de la
droite exprimant le rapport Na./Ca = 2, avec un l6ger
excds en Na. Si on considdre le rapport Na./Ca = 3 de la
formule discut6e plus haut, on note alors un l6ger
excbs en Ca, sauf pour les donn6es sur la fillowite de
la pegmatite Midnight Owl (London et Burt 1982),
qui accusent encore un excds en Na. Ces tendances
sont particulidrement nettes pour les 6chantillons de
fillowite et de johnsomervilleite provenant de gisements
pegmatitiques. Seules les compositions chimiques
6tablies, d'une part, par Livingstone (1980) pour
la johnsomervilleite provenant d'un contexte
metamorphique, et, d'autre pd, pil McCoy et al.
(1994) pour la chladniite, d'origine m6t6oritique,
s'6cartent sensiblement de cette relation.

Si on omet la johnsomervillei'te de Loch Quoich et
la chladniite, le diagramme Fetomr - Mn - Mg (Fig. 4),
souvent utilis6 pour compiler les phosphates d'origine
pegmatitique, pr6sente une allure devenue classique.
Plus les termes sont riches en Fe, plus leurs teneurs en

Mg sont susceptibles d'0tre 6lev6es. Dans le contexte
pegmatitique, I'appauvrissement progressif en Fe et
Mg des fluides s'accompagne d'un enrichissement
simultan6 en Mn. Par cons6quent, d la contrainte
st6rique li6e aux rayons ioniques de Mg, Fe2* et Mn, se
greffe surtout une contrainte g6ochimique (Fransolet
r99s).

En reprenant les paramdtres cristallographiques
de la fillowite de Branchville (Araki et Moore 1981) et
de Ia johnsomervilleite de Loch Quoich (Livingstone
1980), la variation des dimensions de la maille en
fonction du rapport Fe/IvIn (Tableau 2) fait apparaitre,
comme dans le cas de la s6rie Li(Fe,Mn)POo (Fransolet
et al. 1.984),1'influence significative du mangandse
sur I'accroissement des parambtres, notamment sur
I'accroissement du volume de la maille (Fig. 5). On
notera, une fois encore, que les points 1, 3 et 5, corres-
pondant aux 6chantillons de fillowite de Nyakishozua,
Buranga et Rusororo, sont group6s, puisque leurs
compositions chimiques sont voisines. Toutefois,
comme les valeurs de la litt6rature ont 6t6 6tablies, dans
le cas de Branchville, d partir de monocristaux ou, dans
celui de Loch Quoich, d l'aide de clich6s de diffraction
dlectronique, et que le r6le du Mg, important dans la
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tutgt. Mn

Frc. 4. Diagramme traingulaire Fe,o," - Mn - Mg. Les num6ros de 1 d 13 et les carr6s noirs
ont la m6me signification que dans la Figure 2. La composition de 1'6chantillon 10 de
la johnsomervilleite, provenant du contexte m6tamorphique de Loch Quoich
(Livingstone 1980), n'est pas repr6sent6e dans ce diagramme.

(Fe1o1+Mg)/16etot  
+ Mg+ Mn)

Ftc. 5. Variation du volume de la maille (dans I'orientation
hexagonale) en fonction du rapport (Fe,",. + Mg)/( Fe,",. +
Mg + Mn). Les num6ros renvoient au Tableau l, et le carr6
noir correspond d I'exemple de la pegmatite de Midnight
Owl (voir Tableau 2).

johnsomervilleite originelle (3 atomes Mg par maille)
(Livingstone 1980) n'est pas suffisamment 6tay6 vu le
petit nombre de donn6es, aucune droite de regression
n'a 6t6 calcul6e.

Le rble cristallochimique de Ca et Na

Outre le d6veloppement d'une sdrie isomorphe enfre
les termes riches en (Fe, Mg) et ceux riches en Mn, les
figures 2 et 3 montrent que la population (Na + Ca)
fluctue peu, ainsi que le rapport Cal(Ca + Na). D'aprbs
le traitement des 17 compositions chimiques (Tableau
1), la valeur moyenne du nombre de Ca est 2,435 +
0,353, et celle de Na, 5,880 X0,620 atomes par unit6
formulaire. Le o 6lev6 de la valeur moyenne de Na
proviendrait surtout des teneurs trds 6lev6es en Na des
6chantillons de London et Burt (1982). La valeur
moyenne de la somme des cations psz*, Mn et Mg, dans
laquelle on a fait intervenir AI, Fes* et Li, est de21,627
+ 0,517 . Ces valeurs viennent dtayer l'6tablissement
d'une formule g6n6rale id6alisde,

Na5(CarNab [Fd.,ltInMg,Fe3.rAU-rL,sCqs]>zGOo] a.
Par comparaison avec la formule strucrurale, on
d6duirait de cette expression que le site M(1) n'est
occup6 que par Ca.

v(43)
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Frc. 6. Sch6ma des substitutions impliquant Na, Ca et R2*, r6sultant de I'interprdtation et de la discussion des donndes du

Tableau l. R2* reprdsente ici les cations bivalents de la population X. Les groupements cationiques correspondent tous d

18 POr. I-es num6ros indiqu6s renvoient au Tableau l.

C Na+R1 ' -+ [ l +R&

Si on fait absfaction d'erreurs analytiques diverses,
des excds en "Na" (Na + K proche de 6) qui ne peuvent
pas trouver d'explication sur la base de la structure
cristalline, I'examen du Tableau 1 fait apparaitre
quelques particularit6s nouvelles. Ainsi, dans le cas de
la fillowite de la pegmatite Animikie Red Ace (anal.7,
Tableau 1), la proportion de Ca, parmi la population
cationique X, d6passe l, indiquant par ld que Ca
r6siderait seul sur M(l) et partagerait 6galement
d'autres sites octa6driques M, essentiellement occup6s
par Mn. Le rdle du Ca est tel que la formule id6alis6e
de cet 6chantillon de fillowite devient

Nar(Ca2Na)p3(Mn1 Ca)p22(POo)'s.

C'est la raison pour laquelle le point 7 tombe prds
du p6le Na2CaMnT(POo)u dans la Figure 3. Comme
le notaient Araki et Moore (1981), la fillowite de
Branchville (anal. 9, Tableau 1) se rapproche de
Na5(Ca2Na)yMn22(POo)1s. On constate qu'un 6chan-
tillon de fillowite provenant de Midnight Owl (anal. 16,
Tableau 1) est 6galement proche de ce p61e thdorique.
La distribution des points entre les deux tendances
repr6sent6es d la Figure 3 rendrait donc compte du r6le
du Ca dans les sites octa6driques M de la structure
cristalline.

D'aprds le Tableau l, on remarque encore que, dans
certains cas. la somme (Na + K) sur les sites "Na" est

nettement inf6rieure d 5. C'est notamment le cas de la
johnsomervilleite de Loch Quoich (anal. 10), riche en
Ca (Fig. 3). La formule id6alis6e de ce min6ral est

Na+Ca:[(Fe,Mg)r'.rCao5] :rz(POr) r a
de laquelle on peut mettre en 6vidence la substitution

t6-INa+ + tElNa+ -) I + t8lca2+.

Ceci explique l'6cart de la composition l0 par rapport
aux tendances g6n6rales observdes dans la Figure 3. De
plus, la possibilit6 de lacunes dans les sites "Na"
pourrait justifier, en considdrant une purification
soign6e de la fillowite de Buranga, la pr6sence de Fe:*
dans les sites octaddriques M. La formule simplifi6e de
cet 6chantillon serait

Naa(CarNa) 23[fl\4n,Fe)26Fe3*Ca] 22r(POo),'.

Les diff6rents m6canismes de substitution,
susceptibles d'etre importants lors de l'6tablissement
de la formule cristallochimique d'un terme de la s6rie
johnsomervilleite - fillowite, sont sch6matis6s dans la
Figure 6.

Vu la complexit6 de la structure cristalline, il est
dvident que ce premier bilan des mdcanismes de
substitution est loin d'dtre exhaustif. Par exemple,
dans la chladniite (McCoy et al. 1994),le nombre de
Ca en sites de coordinence 8 tend vers 3 comme dans la
johnsomervillei'te de Loch Quoich (Livingstone 1980);
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la participation du Ca est limit6e d 0,25 dans les sites
octa6driques M, et le nombre de Na afteint pratiquement
5 en "Na". Dans ce min6ral d'origine mdt6oritique, il
faut tenir compte de la pr6sence, en site 6na6drique, de
Si d6tect6 par analyse chimique (McCoy et al. 1994),
qui r6sulterait de la substitution

t8lNa+ + talPs+ _+ t8lca2+ + t4tsi4+.

Dtscussrott strR LES Mones o'AssocreuoN

Alors que Fisher (1965) attribue une origine
hydrothermale d la fillowite de Branchville, Araki
et Moore (1981) proposent que les termes de la
s6rie johnsomervilleite - fillowite sont des min6raux
primaires.

Dans l'6chantillon de la pegmatite de Kiluli
examin6 ici, I'assemblage form6 par le couple
johnsomervillei'te - h6t6rosite et le sarcopside constitue
une confirmation 6vidente de I'hypothdse de ces deux
auteurs. Dans le champ de Gatumba, la proximit6 de la
fillowite et la graftonite m6rite d'One signal6e. De plus,
dans les anciennes mines de Buranga et de Rusororo,
ainsi qu'd Nyakishozua, la fillowite et I'alluaudite
forment une v6ritable paragendse.

Lors de Ia transformation des phases primaires
Li(Fe,Mn)POo, I'alluaudite, NaMnFer'r(POo),, est r6pu-
t6e d'origine m6tasomatique (Moore 1971, Fransolet
1977). Toutefois, le caractdre "primaire" de I'alluaudite
dans certaines associations de phosphates semble
6vident pour Fisher (1958, 1965). Von Knorring (1970)
remarque que parfois, dans les pegmatites de Kabira,
I'alluaudite, avec I'arrojadite et la grafitonite, peut 6tre
ind6pendante des processus de transformation secon-
daire des min6raux de la s6rie triphylite - lithiophilite,
comme nous I'avons d'ailleurs constat6 i Buransa
et d Rusororo. Le caractdre non m6tasomatique Ie
I'alluaudite a 6galement 6t6 6voqu6 lors de l'6tude
des associations de phosphates de la pegmatite de
Tsaobismund, Namibie (Fransolet et aI. 1986) et
argument6 par Hereng (1989) dans quelques associations
de Buranga.

Les nouvelles observations, effectu6es ici, nous
ambnent d envisager I'alternative suivante: la fillowite
et I'alluaudite, qui ont syncristallis6, r6sultent soit
d'une origine m6tasomatique, soit d'une cristallisation
directe, non li6e d un mdcanisme de remolacement
d'une phase Iithique primaire. Contrairementb I'opinion
de Corbella et Melgarejo (1990), qui choisissenr la
premidre proposition, la deuxidme 6ventualitd retient
notre attention sur la base de structures p6trographiques
et d'arguments chimiques, en particulier la zonation
compositionnelle de l'alluaudite de Nyakishozua
(Tableau 3).

Dans leurs publications sur la structure cristalline de
l'arrojadite, Moore et al. (1981) soulignent I'analogie
entre la composition chimique id6ale de ce min6ral et
celle de la fillowite, analogie qui n'avait 6chapp6 ni tr

TADr-EAU 4. CorposmoN rDEALrstr DE LA
PARAGENESE FILLOqTIE - ALLUAUDNB DE

RusoRoRo.
Fillowitc Alluudite

P9q 18,00 1t,00 18,00
F"ll - 9,54 326

8,87 2,06 8,33
Mtr 12,51 7,94 7,94
Mg 0,10 0,17 0,17
Ca 2,58 1,05 1,05
Na 5,94 2,96 924
t er 30,00 23,72 30,00
Repqtition d6 catiom calculds su la bre
de lE (POa). a) Voir ualyse chimigue 2,
Tableau 3. b) supposde ws lacunes en X(2).

Von Knorring (1963), ni d Fisher (1965). A I'instar de
ces auteurs, on peut 6galement constater que, d'aprbs
les formules thdoriques d'alluaudite non lacunaire,
par exemple, Na2MnFez*ps:*(PO+)s, et de fillowite, Ie
rapport population cationique totale/(POo) est 6gal d
5/3 (Antenucci et al. 1996). En reprenant les nombres
de cations, calcul6s d partir des r6sultats d'analyses
chimiques de la fillowite et de I'alluaudite de Rusororo,
par exemple (Tableaux I et 3), le Tableau 4 est une
simple comparaison de la r6partition des cations
essentiels, Fe, Mn, Mg, Ca, et Na, enffe ces deux
mindraux coexistants, calcul6s sur la base de l8 (POo),
sans tenir compte des particulari tds cristallochimiques.

Xrn dans l'alluaudlte

Ftc. 7. R6partition du Mn entre la fillowite et I'alluaudite. XM"
dans la fillowite repr6sente la proportion de Mn parmi
les 22 cations de la formule cristallochimique discutde
dans le texte, et Xrn dans I'alluaudite, celle de Mn parmi
I'ensemble des cations occupant les sites M(2), M(l)
et X(l). Les num6ros renvoient aux exemples repris
du Tableau I, et le carrd noir correspond h celui de la
pegmatite de Midnight Owl (London et Burt 1982).
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Cette comparaison suscite quelques remarques
importantes. La structure cristalline de Ia fillowite
affectionne davantage Mn et Ca, alors que I'alluaudite
accepte plus facilement Fe et, en particulier, Fe$ dans
son r6seau. Le comportement du Na, moins 6vident,
appelle un commentaire. En effet, si on accepte que
I'alluaudite ait subi, post6rieurement d sa formation,
une oxydation du Fe2n et un lessivage concomitant du
N4 du type Na + Fe2* -) n + Fe+ (Fransolet 1995), on
constate alors, d'aprds Ie Tableau 4, que Na prefererait
les sites X(1) et X(2) de I'alluaudite non lacunaire d
ceux notes "Na" de la fillowite.

Si on envisage les cas de Buranga et de Kabira et
qu'on reporte les r6sultats analytiques pour les couples
fillowite - wyllieite de la pegmatite Midnight OwI
(London et Burt L982) et fillowite - alluaudite des
pegmatites de type III de Cap de Creus (Corbella et
Melgarejo 1990), le diagramme (Fie. 7) confirmerait la
tendance not6e pour Mn. Toutefois, dans l'6tat actuel
de nos connaissances, les donn6es sur la composition
chimique du couple fillowite - alluaudite sont trop peu
abondantes pour qu'une relation pertinente puisse etre
mise en 6vidence. Pour quatre paragendses, les points
n'offrent gudre de dispersion (Fig.7). En effet, on a
constat6, d'aprds la Figure 2, que les quatre 6chantillons
de fillowite de ces paragendses ne sont pas chimique-
ment trds diff6rents, et I'examen du Tableau 3 montre
que I'alluaudite associ6e d la fillowite est 6galement
proche de celle analys6e par Corbella et Melgarejo
(1990). Seule s'6carte, nettement et syst6matiquement
de cette tendance, I'association de la pegmatite de
Midnight Owl. De plus, on ne peut pas affirmer,
d'aprds les descriptions de London et Burt (1982), qu'il
y ait une v6ritable paragenbse fillowite - wyllieite dans
cette pegmatite.

cotrcr-usloNs

En partant de la formule cristallochimique
Na(CarNa)pjXrr(POo)'r, I'interpr6tation de 17 r6sultats
d'analyses chimiques de min6raux de la s6rie
johnsomervilleite - fillowite met surtout en 6vidence,
d'une part, le r6le significatif du Ca dans la population
X, regroupant principalement les cations Mn et Fe2*
qui se ffouvent sur les sites octaddriques M (Araki et
Moore 1981) et, d'autre part, la possibilit6 de lacunes
sur les sites r6serv6s d Na.

La pr6sence notable de Ca sur les sites M a 6t€
supput6e par Antenucci et al. (1996), qui ont reconnu
une structure de type fillowite en chauffant le composd
NaCaCdMg2@Oo): d 850oC. Dans les min6raux
provenant de gisements pegmatitiques, il semble que
la proportion de Ca, parmi les 22 cations X de la
formule, varie et peut afteindre facilement 1. Cette valeur
extrdme justifie I'emploi de la formule chimique
simplifi6e, Na2Ca(Mn,Fe)r(POo)u, actuellement retenue
pour Ia fillowite (Fleischer et Mandarino 1995).
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En revanche, si Ca, s6questr6 sur les sites de
coordinence 8, atteint le nombre de 3 par formule,
comme c'est pratiquement le cas dans la johnsomer-
villei'te de Loch Quoich (Livingstone 1980), Ie d6ficit
en Na s'explique par la substitution

t G n N a + t 8 l N a + ! + t E l c a .

Enfin, sur le plan gdndtique, I'examen p6trographique
des 6chantillons de phosphates contenant un terme de
la s6rie johnsomervilleite - fillowite a r6v6l6 deux
types d'association qui, e notre connaissance, sont
nouveaux dans les relations mutuelles de ces min6raux.
U6chantillon de la pegmatite de Kiluli montre que la
johnsomervilleile, intimement associ6e au sarcopside et
formant une paragenCse avec un terme oxyd6 de la s6rie
triphylite - lithiophilite, serait un min6ral primaire.
Cela confirme la proposition d'fuaki et Moore (1981).
Les nouvelles observations nous ont 6galement
permis de d6couvrir l'existence d'une paragenbse
fillowite - alluaudite dans les gisements de Buranga,
Rusororo et Nyakishozua, renforgant ainsi I'hypothbse
d'une origine non m6tasomatique de l'alluaudite
dans certaines associations de phosphates dans les
pegmatites glanitiques.
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