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GEORGES PEDRO·

LES GRANDS TRAITS DE L'EVOLUTION CRISTALLOCHIMIQUE
DES MINERAUX AU COURS DE L'ALTERATION

SUPERFICIELLE DES ROCHES
(Introduction de la crisrnllochimie a ('etude des phenomenes d'aheration)

RllsuMl!. - Apres avoir pr6ente les caracthes generaux de I'alteration des roches dans
les conditions de la sudace (Interface aunosphhe-biosphhe), l'anicle traite des mineraux
de I'alteration (constituams secondaircs): il s'agit en diet de minerllux bi~ particuliers micro
aistallins et meme aypmc:rislallins (UBila), genera1enJen1 anisomitriqua, hydroxyles et souvcnt
hydrates, enfin presentam une Cttlaine uniformite au niveau de b. carasse anionique mais une
grande variabilite au niveau du rcmplissage cslionique.

Ca deux demien aspects som &hordes en detail I'un .pres I'.utre, ootamment en Cl:

qui concerne lc:s phyUosilicsla 2/1 (apOccs micacCes et smectitcs), Cl: qui permet d'envisaga
la modaIites de lcur «transfotlllation» en plusc solide. A panir de la, il devient aiR de
priciser Ics caacteristiques de I'evolution cristallochimique dans la conditions supedicidla:
- diminution oonstante et progressive de I'aluminium IV au sein des couches tbra6:l.riques,

qui tendent 1 devenir exc1usivemem silidques;
- instabilite des couches octa&lriqucs triocta&lriques, mais grsnde stabilite des couches alumi·

neuses et d'une fl9=ln genenle, des couches diocta&lriqucs;
- diminution de la charge du feuillct qui tend ven une valeur nulle (qu'elle n'lIIcint pas

dam le cas des phyllites 2/1), ce qui v. de pair .vcc un glissemcnt des feuillers al\ant
jusqu'i, leur sipanltion, et un type d'empikmem desordonne;

- .u toW, individualisation de nouvelles phyllitC$ (argilcs) sans substitutions hbb'ovaJentcs,
mais presentant un certain desordrc , tOlilS IC$ niveaux: feuillets, cspaccs intmoli.ircs et
rnst.llites.

La revue se termine en montrant que celte evolution n'est rien d'.utre qu'une adaptation
cristsUochimique, progressive et continue, aux conditions du milieu superficiel.

ABSnACT. - After describing the main features of rock weathering under surface
conditions (atmosphere-biosphere interface), the paper examine weathering minerals (secondary
COll$titUeDts). lbese: particular minerals arc micro- and even cryptO<rySta1line (clays), usually
anisometric, hydro%ylated and frcquendy hydrated, presenting some uniformity with respect
to anionic framework but a comIiden.b1e variability in respect of cationic 6lIing.

The last two aspects arc thoroughly analy:t;ed, in particular consideri08 phy11osi.lic:atcs 2/1
(mica and. smectite species), SO dut the conditions of their transformation into solid phase
could be envisaged. On this basis the chanlcteriSlia of ctyStaUochemical C'VQlution under surface
condition bould be easily defined:
- steady and gradual decrease in sluminum IV in tetrahedral sheets tending to become

totally silicic;
- instability of octahedral and tetra!Kdra1 sheets, high uability of alumioous sheets and.

usually of dioctahedral sheets;
- reduction in layer charge towards a zttO value (which is not reached in the case of

phyllosiliCSIC$ 2/1) together with layer slipping to the point of separatioo and some kind
of disordered stadcing;
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- on the: whole, individl.laliution of new phyllites (days) without !lctcrovalc:nt substitutions,
with some: disorder at till levels: layers, intc:rlaycrs and cryst.lliles.

FInally, it is shown dUll Ihis evolUlion is nothing but • gradual and steady crystal.
10cbemical adaptation to surface conditions.

1.• IntrooudioD

A. L'Al.TEa.UION DES ROCHES A lA SURFACE DU GLOBE

Us sols et couvertures d'altC=r.uion supc=rflcidle $Ont des ensembles m~ub/n

qui resultent de I'c!:volution provoquCe par I'action des agents 3tmospheriques sur
les roches habitudlement anhydres, massives ct coherentes de I'ecorce (crreslte
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Fig. I. - Schema theo,iquc d "n profil d'ah"r:nion (d'al"n PH, It.DHOS$l cl aI., 1979).

(Iithosphere). Cette alteration cngcndrce dans des conditions de prcssions et tem
peratures re\ativement basses ne se traduit pas seulement par une perte de massivite
resultant d'une simple fragmentation physique, mais est cOlraeterisee avam tout
par une illolution chimiqu~ qui aboutit a l'apparition d~ nOllv~allX minbaux.
Or ees mineraux d'alteration (conslituants secondaires), qui soot en equilibre avee
Ics conditions du milieu ambiaot, sont de nature variee suivaot I'agrcssivite du
dimat, le type de roche initiale et aussi, suivaot la position du niveau considere
par rapport a la rochc saine sous~jaceote.

A eet diet, Ics observations de terrain ont montre depuis longtemps, surtout
clans les regions tropieales qui soot a la fois Ics plus chaudes et Ics plus arrosecs
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rl(. 2. - Evolullon de la demit'! apparente et
de la Ierw:ut ,"n ou (H,o-) u flll'lol:lion dc la
profondcut dalU un,e "hentm Mlr roche basiqu,"
1 Kanc:ma.! (K-37) (s.!:ne,gal oriental) (d'aprn
I.M. W..CKU....S!<. 1975).

•o

fa~n generale, on se

"o

o

,

•

mais d'une
toutefois;

- enfin, dans le niveau superieur eorrespondant a la couverture pedologique, la
porosite est maxima, mais en raisen de I\~vapotranspiration qui se produit
au contact de I'atmosphere el de la biosphere, la teneur en eau peut etre
variable suivant les conditions c1imatiques du lieu considere.
Au total, iI est possible de delimiter 3 grands niveaux (tableau 1):

- un niveau profond, peu hydrate « 1 %; '" 0,2-1 %) ou I'alteration prend
naissanee dans les fissures de la roche et les microsystemes de contact, c'est
a dire lorsque les mineraux primaires sont encore jointifs. C'est le domaine de
I'alteration du r' degre suivant la nomenclature de: J.M. WACKEIlMANN (1975);

- un niveau intermediaire nettement hydrate (sans aller necessairement jusqu'a

du globe, que I'a!t(:ration g&x:himique de surface conduisait a la mise en place
d'un c profil. form(: de niveaux bien individualises, superp:»es les uns sur les
autres depuis la roche mere jusqu'a l'envdoppe atrnosphrique. Du bas en haul
on a ainsi successivement (fig. I): la roche saine (RS), la roche alt(:r&: mais
compaclc: (RA), puis un niveau meuble a alt(:ration marquee, avec maintien de la
structure parographique de la roche initiale (ASC); au-dessus, un ruveau tres
a!t(:r(: ou I'on ne reconnait plus la roche de d(:pan (ASM); enfin les horizons du

sol (A et B). En meme temps, on eonsta
te, d'une pan une diminution progressive
des densita apparentes cons&:utives a la
Cf(:ation d'un Pjrteme poral par suite des
penes de matiere et d'autre part, une hy.
dratation plus ou moins importante des
mat(:riaux engendr(:s (fig. 2). 11 est done
possible de earaeteriser tout un profil
d'alt(:ration en indiqu:lOt la r(:partition
volumique de la matiere solide, de la
porosit(: et de la teneur en eau (profil
hydrique) (cf. A. BLOT, 1980 et J.e. PION,

1979).
On remarque ainsi que:

- dans la zone alter&: eompaete, la
porosit(: est tcb faible et entierement
occuptt par de I'eau;

- au fur et a mesure que I'on monte,
la porosite augmente jusqu'a un maxi·
mum, en meme temps que la teneur
en eau (cas des zones des alt~rites a
structure conservee et modifi&:). Si
toute la porosite est oceupCe par de
l'eau, le milieu est satur~ (nappe);

trouve en milieu tres humide, non sature

t•~ 10
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la saturation), au sein duquel I'alteration se produit loujours en conditions
humid~s: la mineraux endogenes anhydres se degradent en donnant un c plasma
argileux). soit primaire s'il se developpe a J'intc.rieur d'un mineral primaire
doot il respccte le volu~. SOil seoondairc lorsqu'il resullc d'une redistribution
du plasma primairc au fur cl a mesurc de la progression de \'altcration de la
roche et de la reorganisation qui en d6:0ule. Ce niveau, typiquemcnt friable
et siege du developpemcnt des c systemes plasmiques., correspond a )'aJrJration
du ~ d~gr;;

TABUAU 1
Cartutbisa/ion dn principaux n;,wlIlX ~t systemu de J'alJbal;cn sup~ciel/e
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- cnfin, un niveau superficiel soumis dircetcment a I'aetion des facteurs dima

tiques (alternance de dessiccation et d'humectation) et a I'influence de la vege
tation et. de la £aune. Cc niveau, dont I'hydratation peut eue trh variable, va
de pair avec I'individualisation d'un materiau entierement ahere ou, par suite
de la mise: en place d'une macroporositc (elargisscment generali~ des fissures,
pores et. chenaux), les caux sont susceptibles de circuler uh rapidement. C'est
alors le domaine de I'allbalion du JC dcgrl ou mieux encore de la pUoglneu.
Quoi qu'i1 en soit, dans ces diflerents niveaux apparaissent de noutJcaux mi-

neraux: qui sont le resultat d'uDe evolution cristallochimique tout a fait spCeifique,
dont nous alIons analyser les grands traits.

B. CAAAcrERES GENERAUX DES M1NERAUX SECONDAIRES DES SOLS ET COUVERTURES

D'A.LTiRATION

us divers constituants mmbaux engendrcs dans les conditions bien parti
cuHeres de la surface du globe sont caracterises par un certain nombre de traits
communs:
- cc sont taus des mmeraux hydroxyles, done contenant ce qu'on appelle de ('eau

de constitution (H:D+);



LES GRANOS TR"ITS DE L'EVOLUTION CRIST"LLOCHIMIQUE ETC. 637

- les domaines monocristallins, c'est a dire les cristaux elementaires neoformes
(DU cristallites), constituent LOujours des partieules de bibles dimensions
('" 100 IJ. max.). Cc sont done des edifices microcristallins caraeteristiques des
csolides divises:.;
leur forme est generalement anisombrique par suite de I'individualisation de
facies, soit typiquement lamellaires (edifices bidimensionnels - cas des mineraux
phylliteux), soit fibreux (fades monodimensionnel des silicates en lanes). De
toute fa~on, ils font panie de I'ensemble des c solides adimensionnalite rcduite:.;

- quant a leur composition chimique et a leur contenu cationique en particulier,
ils peuvent etre trh variables (5. C"ILLERE et 5. HENIN, 1962; G. Mllurr, 1963;
G. PEDRO, 1965; CH. E. WEAVER et L. D. POLI."RD, 1973; B. VUDE, 1977;
J. ZUSSMAN, 1979).

Dans les zones profondes correspondant a \'alteration du le, degre, il s'agit
de silicates non hydrath et a stoechiometrie re1ativement simple, au moins aussi
simple que celle des mineraux endogenes. On peut citer ici:

- les serpentinites,
- les chlorites,
- les sericites (petites museovites).

En revanehe, dans les zones plus superfieielles, les mineraux neoformes peuvent
avoir une composition stoechiometrique variable et souvent tres complexe. Il s'agit
alors d'edifices dont le caraetere eristallin est faiblement exprime (mineraux cryptQ
rristallins), ee qui conduit a I'individualisation de cristallites de tres petite taille
« 2 IJ.m) et deve10ppant une grande surface spedfique. De ee fait, ils sont souvent
hydrat~s, la fixation d'eau en presence d'une atmosphere humide (et d'eau)
pouvant etre consideree comme une veritable reaction chimique qui s'accompagne
d'une diminution d'energie libre. Ces mineraux, qui constituent ce qu'on appelle
les argiles au sens c1assique du terme sont des silicates hydrates et des hydroxydes
et oxydes hydrates.

• ••

Au total, du point de vue cristallochimique, cette revue fait apparaitre deux
elements principaux:
- une cenaine uniformiti au mveau du type de carcasse des mineraux engendres,

c'est a dire sur le plan de la disposition generale des anions ou des polyedres
d'anions constituant I'ossature des edifices;

- une grande tlariabilit~ au niveau du remplissage cationique des assemblages
ainsi constituCs.
Cc sont ces deux elements que DOUS allons examiner plus en detail succes

sivement, avant d'envisager les caracteristiques generales de I'evolution super
ficielle du point de vue mineralogique et gbx:hirnique.



638 G. PEDRO

2.• Lea grands Irait8 de l'08sature anionique des nUneraux d'alteration

A. CARACriRlST1QUES CRlSTALLOCH1M1QUES DE L'OSSATURE ANIONIQUE

Fill. 3. - Caracteri.tiques eristallochimiqucs des
3 grands types de m;ncraux KConda;rei alu.
mineux.

2

2

o 3

Si/AI OH/AIFormule developpee
sehemolique

L'ossalure cristalline des mincraux d'alteration n'est pas trcs varlee, puisqu'il
n'existe en fait que 2 grandes possibilitcs:

- une voie majeure a caracterc bidimensionnel = Phyllites;
- une VOle rnlneurc (plus exceptionnelle) a caractere fibreux = Pseudophyllites;

les deux etant balles a partir de 2 sortcs
de polyedres d'anions classiques: tt~

traedres (Si, AllY) et octaedres (AIVI, Mg,

Fe3+, Fe2'), qui tendent a s'organiser en
couches planaircs homogenes (plus DU

mains indeJinies), chacune d'entre elles
resultant de la superposition de 2 plans
anioniques paralleles, constitucs d'ions
o et/Du OH.

• Dons le cas des minh-oux phyl
liteux (hydroxYdes et silicates) (fig. 3), .
I'extension de la couche octaedrique est
toujours indefinie:
- si die est unique dans le reseau, I'edi

fice est <llors constitue par I'empile-

!-ig. 4. - Couehe t':traWrique de phyllite (Jo Jl":luehe) et de pscudophyllile (Jo droitc).

ment cl'un grand nombre de couches octaedriques. C'est le cas des hydroxydes:
AI(OH)s gibbsite et Mg(OH}2 brucite;

- mais die peut atre associee aune ou deux couches planaires siliciques, acondition
que celles-ci aient tous les sommets libres des tetraedres pointes du meme cote
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(fig. 4); il se forme alors des entites plus complexes, qui sont les feuillets.
C'est le cas des phyllites argileuses (lorsqu'elles sont alumineuses, on les designe

• sous le nom de Siallites):

- avec une couche de silice, on a des feuillets de type 1/1 dom I'epaisseur est
de 7 A: Monosiallites. Ex.: kaolinite;

- avec 2 couches de silice, on aboutit a des feuillets de type 2/1 et presemam
une epaisseur de 10 A: Bisiallites. Ex.: micas, vermiculites, smectites, avec
des contenus en 0 et OH differents (fig. 3 et tableau 2).

• Dans le cas des ps~dophyllites, la couche octaedrique generalement ma
gnesienne est toujours limitee dans sa largeur, mais les couches ttraedriques qui
servent a relier ces lattes sont en revanche indefinies. La seule difference avec
ceUes des phyllites, c'est que les sommets libres des tetra~dres, par bandes, sont
alternativement toumes d'un cote ou de l'autre (fig. 4); d'ol! la structure en
c: brique creuse> des edifices (fig. 5).
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FiA'. 5. - Schema $truetural de la paly/.:<xskitc . comparaison avcc un phylJosilicale et une amphibole.

11 s'agit de:
la palygorskite (attapulgite) (SiAl)s 020 (Mg,AI), (OH}l4H20 ;

- la sepiolite Si lZ O:w Mgs (OH)~, 4HzO.

B. RFJ..ATIONS ENl'RE L'OSSATURE ANIONIQUE DES MtN'ERAUX SECONDAIRES ET LES CON

DITIONS DE L'ALTIRATION

Les etudes experimentales d'une part, les observations de terrain d'autre part,
ont permis d'etablir des liens organiques entre I'agencement structural des mineraux
engendres et le milieu d'evolution. Le point de liaison semble se faire autour de
la concentration respective en cations octaedriques (AI, Mg) et cations tctraedri
ques (Si), qui depend naturellement du tyPe de roche initiale, mais aussi et surtout
de I'ouverture plus ou mains grande du milieu super6.ciel en voie d'alteration
(tableau 3 - d'apres G. PWRo, 1964-1980).
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TABLEAU 2
Constitution anj()1liqu~ des principa/es unith structurales des minbauK d'altbation

, NOlObre 110mb•• ConUnu

..in.ut ro ....ule <l.. plan. d .. couet>e" enlonique Proportion

."lonlqo.. anionlqu.. 'llobal 0 0'

~y<l<o~yd.. ..1.
2

1011)6 , • • - •, , • , •

1'''

S120~Al2 (OHI
4

Phyllite

". SI,O'OAl 2 (OH) 2 • ,
" .. ,

TABLEAU 3
Minbaux d'a/t~ratjon et conditions de genese

(G. PEDRO, 1964-1980)

PhylHta 2/1
, (IOOnUoorillonltel8ISu,LLrTISATION

:: lIydroly'. total.
~ _ (M.IUelne.tion M.L1'l'l'SATIOtl Hydr<>x1<le

H f'"''-'·'''"'">O"'"''''"~'"·'"'"'"''"r'"''"·"''''"'.,,--,--,--c1-,---------:""',,',,";:',,'0",,,---111 : Mnl"al1nlnUon MOIlOSIJU.LI'I'IS"'l'ION, Pl>.yllite 1/1

~ ~ lIy6ro1y" pUtielle, '"'O":':''---_+ C'':':'"''C"O'':'C'__-1
~ - (dhUtOIU".Hon r
i1 p&<tUUe) <l4oa1callnlntlon

pe<tielle

P••udophyllHU
lM911.. fibre" .... )

- Lorsque le milieu est tres ouvert, avec un drainage important et une circulation
des eaux rapide au contact des mineraux, la concentration de la silice dans
les eaux d'alteration est bible, en sorte que Si02 est totalement evacue. C'est
I'hydrolyse totale avet: individualisation d'hydroxyde d'aluminium: u/litisation.

- Lorsque la vitesse de circulation des eaux diminue (drainage moins important),
il peut y avoir immediatement fixation d'une couche de silice d'un selll cote de
la couche octaedrique: feuillet 1/1. C'est la monosiallitisation.
Lorsque le drainage devient peu intense, la concentration en Si02 dans la

·solution imerstitielle augmente et il peut y avoir alars fixation de couches
tetraedriques de part et d'autre de la couche d'hydroxyde: feuillet 2/1. C'est
la bisiallitisation.

- Enfin, cc n'est que lorsque le milieu est pratiquement dos et que la composition
du milieu est a I'avantage des cations octaedriques (en parciculier Mg) par
rapport a la silice qu'il pem s'edifier des pseudophyllites.
En definitive, il resulte de ceci que le milieu de genesc commande la nature

de la carcasse anionique: /euillets (milieu ouvert) ou lattes (milieu dos), bien que,
qzul que soit Ndifice, il existe tou;ours dons le rheau des plans anioniqzus 0
indefinis qui sn-vent a Mifier les couches thraMriques.
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tendance

., .
mamere SUlvante:
c'est nettement la

En second lieu, on note qu'a I'interieur de chaque grand domaine, it peut
exister plusieurs solutions. C'est ainsi que:
- les lanes peuvent etre plus ou mains larges;
- les feuillets plus ou moins epais.

Si on se limite ici au dernier cas (phyllosilicates), parce qu'il est le plus
general et en meme temps le mieux connu, on est amene a t:onstater que lorsque
le drainage augmente, c'est a dire lorsque le milieu d'alteration est plus ouvert,
donc l'hydrolyse plus intense:

- le nombre de plans anionique! (0, OH) au snn du feuillet engendre diminue:
2 (gibbsite), 3 (phyllite 1/1), 4 (phyllite 2/1). II en est de meme du nombre
d'anions dans la maille: 6 (gibbsite), 9 (1/1) et 12 (2/1);

- le nombre de couches anioniques constituant le feuillet labaisse: 1 (gibbsite),
2 (1/1) " 3 (2/1);

- enfin, le faux d'hydroxylation (OH/O) augmente: 00 (gibbsite), 4/5 (1/1)
" 1/5 (2/1).
Ainsi I'alteration, suivant les conditions du milieu, se traduit par I'individua

lisation de minbaux bidimensionnels it feuillets plus ou moins epais: (n -I),
n ou encore (n + I), (n + 2) plans anioniques, c'est a dire par l'adjonction
ou le depart au sein du feuillet de plans anioniques entiers. Le domaine d'appa
rition d'un type ou d'une autre type de feuillet apparalt ainsi bien delimite, ce qui
laisse supposer I'existence de veritables seuils au caurs de la neoformation en milieu
superficiel.

En definitive, on peut resumer ces donnees de la
- une certaine unifarmite dans l'ossature anionique:

bidimensionnelle;
- un nombre rtduit de types de feuillets, qui se differencient avant tout:

- par un nombre plus ou moins grand de plans anioniques;
- et par une proportion plus ou moins elevee d'anions (OH) au sein des plans

con$titutifs.

3. - La eon8titution eationique des phyllo8ilieate8 d'alteration
Sa variabilite daD8 le8 eondition8 de la 8urfaee

A. GENERAl-nis
Jusqu'alors, la structure des difl"erents mlfleraux a ete envIsagee sans se

preoccuper de Ieur contenu cationique; il a ete simplement indique que les
feuillets par exemple etaient constitues par la superposition d'un nombre bien
determine de couches tetraedriques et octaedriques et qu'ils apparaissaient de la
sorte comme des .. systemes emboites ». II s'agit maintenant d'aborder avec plus
de details, le probleme de leur constitution cationique. Cet aspect concerne plus
speeiailement deux points:
- le degre d'occupation des cavites tetraedriques et octaedriques au sein de chaque

couche;
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- la oatun:: et la divcrsite des cations occupant un site cristallographique donne:
tetraedre ou octaedre.

I) Degrt d'occupation des covites dans /es diOb-ents types de couches

Dans le cas de la couche tbra&lrique, taus les tetraedres presents sont
occupCs.

Pour la couche octa&lrique, il existe 2 possibilites:
- avec les cations bivalents (Mg, Fea'), toutes les cavites octaCdriques som

occup&s, soit 3 pour 6 anions;
-avec les cations trivalents (AI, Fe"), seules 2 cavites octaedriques sur 3 le som

(toujours pour 6 anions).

o 0 • Mg-AI •
• OH. Si (AI)

Fig. 6. - l'os;lion de. H el direction de b 1i~ison OH d~n. le ea. des mincnux diocl~b:lr;quCll'

I'yrophyllile, Musco~ile ... (haut) Cl des mincuux uiocuc.iriqucs: Talc, I'hlogopitc, B;OI.;lc... (b:u).

De ce fait, suivant que ['on sera en presence de I'une ou I'autre des deux
possibililes qui s'excluent mutuellemenl, on dim que les mineraux appartiennent
a une ~rie cristallochimique dioctaedrique ou trioctacdrique.

Cela a d'ailleurs qudques repercussions au niveau de la carcasse anionique:
- d'abord sur I'orientation des liaisons OH, done sur la position des protons;

ainsi la liaison OH est perpendiculairc au plan du feuillet dans le cas des
mine-raux trioctaCdriques et incline pour les mineraux dioctaedriques (fig. 6);

- ensuite, la deformation des couches octacdriques non entieremem remplies,
avec contraction des octaedres occupCs et dilatation de l'octaCdre vide.



I.ES CRANDS TRAITS DE L'iiVOI.UTION CRISTAI.I.OCHIMIQUE ETC. 643

2) Nature des cations - Leur diversite - Problemes des substitutions isomorphiques

Si les cavites d'une couche donnee som occupees dans tout I'edince par un
seul type de calion: par exemple Si en couche tetraedrique et Al en couche
octaedrique, on se trouve en face d'especes pures, a stoechiometrie simple et a
feuillets neutres.

Mais generalemcnt, dans les mineraux d'alteration, les cavitcs d'une meme
couche peuvent elre occupces par des cations differents, ayant une dimension
voisine: Si et Al en couches tetracdriques. C'est le phenomene de substitutions
isomorphiques.

Quam au taux de substitution, il peut correspondre,
- soit a un nombre entier petit et on aboutit alars a des formules simples avec

des coefficients stoechiombriques en/iers pour la maille;
- soit a un nombre entier grand et on arrive a des fDrmules complexes presentam

des coefficients stoechiometriques decimaux dans la maille.
Or, la presence de substitutions, quclles qu'elles soient, entral'ne:

- d'abord des deformations du reseau, puisque les dimensions des ions $Ont
voisines, mais non pas exactement identiques. Ccla peut aller jusqu'a la limi
tation de l'extension laterale, lorsque les substitutions sont tres nombreuses;
d'ou I'existence de minexaux microcristallins (cas des argiles);

- ensuite une modification de l'Cqui/ibre 8ectrique de I'edince, lorsque la charge
des ions substitues est differente (isomorphie heterovalente). C'est touiours le
cas en couches tetraedriquese (Si-AI) et c'est souvent cc qui se passe dans les
couches octaedriques (AIJMg; Mg-Li).
Or I'existence d'un mineral exigeant le maintien absolu de !'electroneutralite,

de telles substitutions heterovalentes impliquent necessairement la realisation d'une
compensation des charges. Celle-ci peut se bire de deux manieres:
- soit, en dIet, le feuillet reste neutrt:, en sane qu'une substitution dans un type

de couche (octaedrique par exemple) implique une substitution en sens inverse
dans I'autrt: type de couche (couche tetraedrique). us substitutions sont done
presentes dans les differentes couches et, ell outre, dies se compensent inte
gralement;

- soit, le feuiller devient charge. C'est ce qui se produit lorsqu'il y a des substi
tutions clans un seul type de couches, ou bien quand les substitutions om lieu
simultanemem en couches tetraedriques et octaedriques mais ne sont pas com
pensees. L'electroneutralite de I'edifice est alars obtenue par l'adjonction de
cations (K+, Na+, Ca2 +•••), qui se localisent en positions inter/oliairet.

Si maimenant on envisage comment se presentent les choses pour les divers
types de feuillets decrits precedemment, on aboutit :lUX rc:sultats suivants:
- Hydroxydet. 11 s'agit generalement d'espCce pures sans substitution:

Gib b sit e AI (OH).! par exemple.
- Phyllitu 1/1. Les feuillets sont toujours nculres, en sorte {]u'on rencontre:



- soit des espCCt:S

Kaolinite
Halloysite

c. P£VRO

pures (sans substitution):

f Si,o,AI,(OH~ '

C'est le cas g~n~ral;

- soit des espeees a substitutions t~traedriques et octaedriques compenstts,
qui sont tres pc:u representees dans les sols et dont on ne fera pas etat ici C).

- Phylli«s 1/1. C'w le groupe le plus complet, puisqu'on peut trouver:
- des espeees sans substitutions et a feuillets neutres:

Talc et Pyrophyllite;
- des espeees avec substitutions t~tra~driques, octa~drique5 ou les deux simul

tan~ment, conduisant a des feuillets charges.
Le taux de substitution peut ctre:
• eleve et correspondre a un nombrc enticr petit: Mic as;
• plus faible et allcr de pair avec un nombrc cnticr eleve: Vcr mic u lit e s

et Smectites.
Quam a la compensation, elle peut se faire par

, ~ secs: Micas
.desC3tJons hd' V 'I' S 'Y rates: ermlcu ltes mectltes;
• ou des couches d'hydroxydes mixtes: Chi 0 r i t e 5.

Dans le cas des feuillets 2/1, on est donc conduit aaborder le probl~me cristal.
lochimique avec un peu plus de details.

B. PANORAMA C1USTALLOCHIMIQUE DES MINWUX 2/1 - CoNSTITUTION ~ LA COUCHE

lNT'EAFOLIAJJ.E

n est commode d'envisager ce probleme en se ref~rant a un diagramme d'en
semble (6g. 7) comportant:
- en ordtmn!~s. le laux de substitution Si-AI de la couche t~tra~drique (deficit

de charge);
- en ahscisu. les types de substitutions en couches octaedriques:

• soit Mill -.. M", a gauche pour la sbie dioctaedrique (deficit de charge
caracttre hypoctaedrique);

- soit MU -.. Mill, a dcoite pour la s~rie trioctaedrique (exc~dent de charge
caracttre hyperoctaedrique);

- les diagonal~s donnent alors direetemem les d~6cits de charge du feuillet.
Sur ee diagramme, ont et~ report~s les differents min~raux ou series existant,

cc qui permet de voir immediatement I'amplitude des substitutions:
- en couches t~traedriques: 0 a 2/4, ce dernier ~tant le maximum en vertu de

la ~gle de Leu~enstein;

- en couches octaedriques: 0 a 1/2 ou 1/3.
Quant a la charge interfoliaire, eUe peut ctre de 0 ou 2 et correspondre a des

(1) IJ n'm est pas de m&nc dam ks formations s6dimmtaifes.
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o

AI._ y Mg y Pyro- ,\
phyllilt Talc MlI,.y (AI,Fe Iy

Celadanile

\
Marllarile ..clintanile

Si z

Fig. 7. ~ O;agrammc criU"lIochimiquc dC$ princip"ux phyllosilic,:uc$ 2/1.

o

Fig, 8. ~ Schema structural du polytype I M dc la ffiUKov;tC vu $CIon {lOO} (d'apre. C. TCJIOUBAll, 1980).

solutions uniques: Talc (0) ou Marg:lrite (2), Mais dIe peut :lussi aller de 0,2 a
1 :lvec de nombreuses possibilites suivant le taux de substitutions tetraedriques et
octacdriques.
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Lorsqu'elle est differente de 0, la compensation se fait par l'insertion de cations
en positions interfoliaires; aussi la description du mineral comporte-t-elle obliga
toirement la prise en compte de la couche interfoliaire, qui devient une des
sous-unites de la structure, an meme titre que Its couches octaedriques et tetraedri
ques. De cc point de vue, on est amcne a considerer deux ('IS;

a) Dans le premier, la compensation interfoliaire se fait par \'intermediaire de
cations secs, qui se localisent alors a I'aplomb des cavitcs hcxagonales des couches
siliciques (cf. fig. 4). C'est cc qui se produit dans les especes anhydres a charge
Clevee: 1 ou voisine de I, ou de cc fait loutes Ics positions hexagonalcs (ou presque
toutes) sont occupees: micas (muscovite, biotite, phengites) et argiles micacees
(illites, sericites) (fig. 8). II existe alors un ordre tridimcnsionnel, la superposition
des fcuillets se faisant d'une maniere ordonn&. Les cations compensateurs som fixes
au sein de la structure, en sorte qu'on a affaire a des especes « fermees :t.

b) Dans le second, la compensation est realisee par des cations hydrates; d'ol. la

presence entre deux fcuillets adjacems de molecules d'eau qui se disposem en
couche monomoleculaire, soit unique (hydrate a 1 couche), soit plus wuvem double
(hydrate a 2 couches). C'est ce qui arrive lorsque la charge est comprise entre
0,6 et 1 pour les especes trioctaedriques (vermiculites) et entre 0,2 et 0,6 quelle
que soit la structure octaedrique (smectites). La superposition des feuillets n'est
plus alors parfaitement ordonnee:
- lorsque la charge est elevee (vermiculites), on a un empilement st:mi-ordonne

avec des glissements bien determines de feuillets a feuillets;
- lorque la charge tombe en-dessous de 0,6 (smectites), les feuillets ont une

position arbitraire les UIlS par rapport aux autres. L'empilement est totalement
dhordonne, ce qui aooutit a une structure turbostratiqlfe et a I'individualisation
de reseaux strictement bidime.nsionnels.

Dam ce cas les cations compensateurs, qui sont peu nombreux, SOIlt mal fixes
et deviennent echangeables. La couche interfoliaire est done peu stable et jamais
definitive, puisqu'dle se modifie en fonction des conditions du milieu. Cc SOllt
des phyllites dites « ouvenes:.. Notons, a ce propos, que I'aptitude a l'hydratation
augmente:
- lorsque la charge du feuillet diminue;
- lorsque le degre de substitution tctraedrique decro1t et le taux de substitution

octaedrique cro1t;
- lorsque le cation compensateur est plus hydratable;
- enfi~, lorsque l'humidite du milieu augmente.

C. LES PR1NCIPAUX MINERAUX 2/1 DE L'ALTIRATION SUPERFICIE.Ll..E - CARAcrERlSTlQU£S

GE"rERALES ET COl\'DITIONS DE GEmSE

En fonction de ce ce qui a ete dit au caurs de la premiere partie, il existe
deux grands ensembles dom les caracteristiques structurales SOIlt globalement les
m~mes, mais qui peuvent ~tre varies du point de vue cristallochimique:
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- dans les zones profondes peu hydratces, a alteration naissante, les mineraux 2/1
susceptibles de se former ne sont pas hydrates et sont fermes; ils peuvent en
que1que sorte etrc ranges parmi les especes micacees;

- dans les zones superieures plus humides sont engendres des mineraux 2/1
hydrates, qui appartiennent generalcmcnt a l'cnsemble .. argileux» des smectites.
En fait, dans chaquc ensemble, cela recouvrc beaucoup de JX>Ssibilites cristal.

lochimiques qu'il faut maintcnant preciser.

1) EsplcC$ 2/1 anhydrr:s dr: typr: micas
Au cours des phenomenes d'alteration, et en particulier lors de I'alleration

des graniles, A. MWNIEIt om) par exemple a montre, pour les especes diocta~·

driquC$ alumineuscs, qu'a catc des muscovites primaires en grands cristaux
(0,8.3 mm) Cl dom la formule est exactement; (SisAl)OloAI2 (OH). K, i1 existait
4 autres categories de phyllites mieacees (fig. 9):

3 Slri"";u. d'4arall-..t,...._...".,...,
~..-_ 5 Slricit .. <h.pwgioalas..

I,......, "<l."..,
I

4 S4ricitu rh. crtJw...

2 MuI<>cv~tu _" " ..o"";,otiOl1_
.yopl_ct,:qu.._ "VoII" l_
q"""t:< ,... ,.., _0«>0'"''
HlUIcoV~U p"';"",i,..,

Fig. !J. - Lcs differenls types d'espCce& micaeecs alumineuscs ob<ervah[es
dans un granite altere· Cas du profit de [a Rayrie (d'aprb A. MEVN'ER, 1!J77).

- US deux premieres sont des cspecr:s microcristaliincs (100-200 IJ.); it s'agit
des petites muscovites et des sericites dites d'ecrasement.

a) Les petites muscovites (100-150 IJ.) apparaissent sur les faces perpendi
culaires aux clivages des grandes muscovites et sont associees a de fines digitations
du quartz. ZOUBEK (1927) a montre, il y a deja longtemps, qu'cllcs s'individualisem
vers la fin du processus de cristallisation par alteration pneumatolytique des
feldspaths; la reaction peut s'ecrire:

KAISi3011 + 2H' (Si3AI)O,oAb(OH}lK + 6Si02 + K'
Orthosc Petite muscovite Quartz.

car elles ont la meme compoSitIOn chimique que les grandes mu~oviles.

b) Lcs sb-intes d'tcratcment ou grandes sericites (100-200 IJ.) qui soot, clles
aussi, associees a de fins cristaux de quartz, apparaissent sous forme d'alignemems
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sinueux. flies obeissent apparemment aux mcme conditions de formation, bieR
que les conditions soient scnsiblcment diA'ercntes; pression ct temperature mains
ilevees. uur couche OClarorique est la mcrnc que ccllc des musoovites., alors que
leurs substitutions tctraedriques soot mains importantes; de cc fait, la charge
totalc est un peu mains fone que ccllc des muscovites. uur reaction de formation
se presentc done ainsi:

3KAlSisOs + 2H'
Orthose

(Si.....Al..)OloAb(OH}l . K... + (5 + x) Si02 +
Scricitc d'ecrasemcnt Quartz

+ (3-x) K + (I-x) Al
Solution

- us deux autres SORt des argilu micaceu « 2 1-1): iI s'agit des ~ricites

incluses dans Ics feldspalhs et les micas rcaclionnels.

Fe·MCjI

0,'

!0,'

•
0.' /
o. /•
0, .;
0.2 •••

!
•

0.'

,,
0.' l,5

SilA1

Fig. 10. V~ri':l.Iion d~ tenron en fc:r et m~·

gnesium en foncrion du rapl'0n Si!AI des sUi.
cita inc1uscs dan. le. feldspaths. Profit de la
Pagerie (d'aprh A. Ml\UNII!.It. 1977).

c) Us sbiciks ;nclusu dans /es
Iddspollu Otl petite! sbicius apparais
se:nt lors de la rctrodiagene.se all faro
m(:umorphisme (F. LELOSG ('t G. Mn..
LOT, 1966). E1la possed('nt da substitu
tions octa(:driqua dont 1(' nomhr(' d(:·
pt=nd('nt du rapport Si/AI; ainsi, au
prolil d(' la Pag('rie par ('xemple,
A. MEUNIER a-t-il pu (:tablir une lin(:aire
dir('ete entre le taux de (Fe + Mg) en
coucha diocta(:driqua et le rapport
Si/AI ('n coucha tttra(:driques (fig. 10).
uur formule g(:n(:rale s'&rit done:

(Si.~A~)O" (AI,.• (F,,Mgr,' } (OH), .
. K..... avec x + y C"V 1

et se rapproche ainsi d(' eelle des
phengita.

Par rapport aux muscovites, on pt=ut
faire ressortir deux (:J(:ments:

- dies ant un taux de substitution t(:tra(:drique Si·AI mains important;
- dies restent dioctaedriques, mais une fraction de I'aluminium est remplace par

des cations bivalents: Mg et Fe".

J) us micas r!tutionnds appa.raissent pru(:rentiellement sur la contacts
entre les muscovita (et biOLita) et la: fddspa.ths au niveau du granite alter(:.
Dc: tres petita tailles, il ne sont jamais associ(:s au quartz. com~ les s.ericites
d'ttrascment. uurs compositions sont tres variabla et montrent qu'ils possedent
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des substitutions dans leurs couches teuaedriques et octaedriques. Leur charge
totale est plus faible que cdle des muscovites. La reaction de destabiLisation peut
s'ecrire de la manihe suivante:

3 KAISi,o. + 2 Ho + y (F" Mg)'O
Orthose Eaux interstitielles

(Si.~AL.)O.. (Ah.(F" Mg);') (OH)oK...
Mica reaetionnd

+ (3-r-y) K + (5+r) Si + (l+y-r) AI, me r+y<l.
Eaux interstitidles

Ainsi, ce soot ces differentes categories: sericites et muscovites (grandes et
petites), qui participent a .I'heritage illitique) du sol. De ce fait, les ilLites sont
generalement le rcsultat d'un heritage varic et ne correspondent pas a un en~mble

tres homogi:ne. Naturellement, elles ne sont stables que dans les niveaux profonds
de I'alteration. En surface, en effet, dies sont susceptibles de subir une certaine
transformation (IM. L. ]ACKSON, 1963 et 1965), comme cela ~ra cvoque uhe
rieurement.

Au total, Ies caracteristiques cristallochimiques fondamentales des mineraux
d'alteration micaces sont:
- Ufl~ forte subttitutiofl Si-AI, done un pourcentage d'AIIV eleve (C'oJ micas);
- une substitution oda!drique flu/le ou tres faible;
- ufle charge elroee: egale ou voisine de 1 (K).

2) Especes 211 hydra/ees de type smec/ites
Ce sont des mineraux, dont la charge interfoliaire peut osciller entre 0,2 et 0,6

(pour Si.O\o); elle est la plupan du temps de I'ordre de 0~.4, ce qui est has,
en sone que les feuillets empiles les uos sur les autres soot peu lies; d'ou. la
possibilite de glissements a1eatoires et I'individualisation d'une structure turbo
stratique. En outre, la compensation se fait toujours par I'intermroiaire d'ions
hydrates, meme quand le catioo interfoliaire est lui-meme peu hydratable, te! K.

Ceue homogcncitc relative des proprictb et du componemente va toute£ois
de pair avec une composition cristallochimique essentiellement variable:
- ced resulte de I'existence de substitutions a la fois en couches tetraCdriques

et octaedriques;
- d'un autre catc, les couches constitutives ne sont pas pures; surtout les couches

octaedriques qui peuvent contenir simultancmeot un grand nombre de cations
de charge variable: 3 (AI, Fem, Cr...), 2 (Mg, Fell, Mnn...) et meme 1 (Li).

Le tableau 4 resume les diverses possibilites rencontrCes dans le milieu naturd,
et en particulicr dans le milieu superficid. En ce qui concerne les smectites ruoetac
driques, M. F. BRIGATrI et L. POPPI (1981) oot presente, a panir de l'ana1y~ de
122 echantillons, la constitution cristallochimique moyenne des principales variCtCs
du milieu narnrd (tableau 5).
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TABLEAU 4

Contlittltion d~s !m~ctites
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TABLEAU 5

Composition chimjqu~ d~! sm«tites diocta;Jn'qtIU
(d'apres M. F. BAIGATTI l:t L. POPPI, 1981)
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N. TRAUTH (1974) en se rcferanc, a la suite de R. GRIM et G. KUL81CKl (1961)

et F. CHANTllF.T et al. (1971), aux cour~s d'analyse thermique diffcremielle, a etabJi
une nomenclature semi-quantitalive de l'~ns~mb/~ des smectites. 11 distingue ainsi
7 varietes qui sone les suivantes:

{
Ma Stevensite

Smec:tites Mb Saponite magnesienne
triocta&Iriques M, Saponite alumineusc

Md Saponite aluminoferrif(:re Oll tra £errifere
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Smectites
dioctaedriques {

Aa
Ab
A<
Ad

Smectite alumineuse: bcidellite
5mectite Wyoming
Smeetite tendance cheto
Smeetite cheto

HORNBLENDE P!.AGIOCLASE

• --"::'Q
\\

~
. ..~..
.' ~. . '... :1
. ~Wy. :i
~ :j
~' :.

•,.....,QO
[SI,." ".•. ,J'" r'......'...." T'.........,J,O." e",." •••.• , ••.• , .....>•""""'~"'.

•"".tlQO [0',." ""'~"o ~l,." .." •. " T'.;" "'o.JO}'." c••. ,••••. I< .......Plag'"",."

Fig. 11. - Locali$lllion et composition des ,meclites de nffiformalJOn dans I'alteration
des amphibolitcs de la Roche I'Abeil1e (d'apres D. P1l.OUST et B. VEUlE. 1978).

Si I'on veut resumer les principales carawfristiques cristallochimiques des
smectites, on est amene a faire ressonir les deux elements suivants:
- un taux de substitution Si·AIIY en CO'uches tEtraedriques qui est toujours faible

et qui pem meme ctre nul clans le cas des montmorillonites vraies;
- une prhence constante de substitutions isomorphiqttes en couches octaedriques,

homotJalentes et hhbotJalentes, en sorte que la constitution octaeclrique peut ctre
extrcmement variee. Celle-ci depend naturellement du milieu de genese et plus
spCcialement :

1) de la composition du mineral en voie d'alteration, suivant qu'il est alumineux
ou ferromagnesien. Ccci se voit bien par exemple lorsqu'on envisage I'alteration
de mineraux de composition difl"erente dans des conditions voisines (fig. 11);

2) du degre d'ouvenure du milieu qui va regler la concentration respective en
ions octaeclriques. Ainsi, plus le milieu est draine, done dilue, plus la couche
octaedrique en voie de neoformation sera constituCe par les cations les mains
solubles; d'ou I'importance du produit de solubilite des hydroxydes:
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K,p Mg(OH),
K,p Al(OH),
K,p Fe(OH),

10-11

1O-32,~

10-38

qui permet de comprendre la sequence de neoformation: nontronite smectites
alumineu~s - smectites magnesiennes qu'on trouve par exemple clans le Lac
Tchad· (fig. 12). Quant a la sequence theorique complet~, elle se presente de
la maniere indiquee dans la figure 13.

Dom••".

de I.

"o""onll,

Dome;""
de I. ",O",monU""i..

elum,noIO'l1'i"..

Oome.ne
de .. m"",mo"IIon,',

mOlln";e,,ne

,~ '. I ~ ."
•.po 1,', ,.~ '.1$ I 2.20 S,o.H.,

1,00 lf5 'F '~
,,,

".. 'f 12.60 M,,,
0.,25 I o.~ OJ!

o.~5 0.5

.n

••••.•• llllllillim"";,, •• :.m:;, •••• !m:;!;!;,;,!.mu,'·:';!~lllf
1.15 11,0 7}O

f~ o.~

rig. 12. _ Evolmi.oll de la couche DCtaroriquc des smeWtc$ cngcndrees dans le Lac Tchad en
function de la composition dcs e:lUX intentitidles (d'apres I.P. CARMOLJU, 1976 ct I.P. CAIlMOUZE,

G. PtDllO cl J. BEIlRIEII., 1977). Les conccntrations des <'lemcnts sont en mM/I.

0;
--~M,

Tri

MgAI AIMg AI AIFe F.

Type M' Mb M' A' A, Ab

St,ven$ite Sapooite AIMg Mont.
Cheto

Ouverfure du milieu

Beidellite Mont. Nonlro*
WyomillQ nite

•
• Concentration des solutions inlerstilielles
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It faut noter toutefois que dans le milieu d'alteration, a moins d'envisager
deS microsites (rCs paniculiers, la concentration n'est pas suffisame pour aboutir a
des smec~ites typiquemem magnesiennl':s; de toute maniere, comme on II': verra
ci-apres, s'il s'en formait, celles-ci ne seraient pas stables. De ce fait, les mineraux
les plus typiques des niveaux d'alteration sont les sm~ctitcs aluminofcrrifn-eI, qui
sont d'ailleurs d'autant plus ferriferl':s que II': milieu est plus ouvl':rt (a un certain
degre d'ouverturl':, m~me les smectites ferriferes - nontronite - ne sont plus
stables et il apparait 'lIars la p:lTagenese: bolinite + hydrates ferriferes).
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4. Caracterisliques generales de I'evolution cristallochimique
des phyUosilicates 2/1 dans les conditionslsuperficielletl
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A. LES GRANDS TYPES D'EVOLUTlON DES EDIFICES 2/1

Lorsqu'on envisage la repartition des mincraux secondaires dans les formations
d'alteration superficielle (cf. fig. 1 et tableau 1), on est conduit a distinguer en
fallction de la profondeur deux grands niveaux;
- dans les zones les plus proches de la roche sainc, il s'individualise des mineraux

2/1 ayant des caracteristiques micocees;
- au sein des niveaux superficiels, les mineraux d'alteration les plus st:;l.bles sont

varies en fonction du climat. Ce sont:
- soit d'autres mineraux a facies bidimensionnel: hydroxydes ou phyllites 1/1;
- soit des mineraux ayant le meme bati anionique (2/1), mais d'un alltre type,

puisqu'il s'agit generalement de smec-tites.

TABLEAU 6
us 3 types d'evollltion des phyllosilicates 2/1
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Or, une teUe distribution tend a montrer que les mineraux 2/1 micaces des
niveaux profonds vont en general subir une evolution dans la zone superficielle,
evolution qu'il faut maintenant caracteriser sur le plan cristallochimique.

Grossomodo, trois grandes eventualites se presentent (tableau 6):
il peut se produire tout d'abord des modifications au niveau de la carcasse
anionique: le feuillet a n plans anioniques conduisant a un feuillet mains
epais et constitue par I'empilement de (n-l) ou (n-2) plans;

- on peut rencontrer aussi des modifications avec maintien strict de la carcasse
anionique clu feuillet initial (n plans anioniques), meme si on constate I'insenion
eventuelle dans les espaces interfoliaires de couches de molecules d'eau (en
effet il ne s'agit pas cl'anions);
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- cnftn, I'evolution peut se lraduire par une conservation de la carcasse anionique
initiale, mais avec inseretion de couches aniolliques (OH) entre les feuillcls;
on passe alnsi d'un feuillel 3 n plans a un feu iller comportant (n + 2) plans
anioniques.

1. Modification d~ la carcasse aniomqllc: 2/1 ...... 1/1
C'esl cc qui se passe generalement clans les milieux ouverts et re1ativement

bien draincs, all les mineraux de noogcncsc caraett~ristiqlles soot de type kaolinite.
En rtalile, pOUf aboutir a cc resultat, 2 mecanismes sont envisageables:
- Oll bien il y a destruClion complete de la struClure phyllileuse lors de la

desalcalinisation et de la desilicification panic]]e; puis, lOTS d'une seconde phase,

00 0 0.. O"/J O~I~.N.,(Ol .A',~.~.•5;

Fig. 1'1. - Transformation de feuilkt 2/1 en feuillet 1/1 au
coon de I'alteration superficidk (d'aprcs E. G. KUKOVSK'i, 1969).

se produit une recombinaison des elements tibCres pour abautir a une phyllite
a 2 couches (7 A), comme lors d'une neoformation a partir de fddspaths;

- ou bien, it faut envisager une reorganisation dir~ctc sans destruction de la
structure, mais avec perte d'une couche anionique.
Le coOt energetique de cc type de reorganisation est certainement moindre

que la recristallisation apres dislocation complete du reseau 2/1. Encore faut-iI
disposer d'un ~chema d'evolution en phase solide vraisemblable. A ce titre,
E.G. KUKOVSKY (1%9) a propose un mecanisme qui est schematise dans la
figure 14 et qu'on peut resumer de la fa~on suivante: des protons de la solution
exterieure penetrent au sein du reseau et se localisem dans une des 2 couches
tetraedriques, au sommet des tetraedres de silice situes pres du site octaedrique
deficient en charge positive. Ceue couche tetraedrique devient instable; il y a
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alors depolymerisation et elimination d'anions silicates, en mcme temps que: les
cations interfoliaires soot lessives. L'edifice residue! ne possede plus que 2 couches
(1/1) et est de type kaolinite.

2. Maintien de la carcasse anionique 2/1 C)
TRANSFORMATION" CORRIOSPONDANT AU PASSACIO O'UNE STRUCTURE FERMEE. A

UNE STRUCTURE OUVERTE.

C'est un mecanisme re!alivemeot frequent dans les sols, qui se deve!oppe en
panieulier dans les milieux peu draines et meme confines.

Nous allons iei envisager l'evolution des cspeces micaeees en eonsideraot
suecessivement les eonstituants dioctaedriques (alumineux) et les mineraux trioctae
drique~ (ferromagnesiens).

• •

o -.ClIorQe le"oe6,;que

Fig. 15. - Transformation cris!allochimique des muscovite. au cours
de ['alteration du &fan;te de La Ra)'rie (d'apr~s A. MEUN'f.ll, 1977).

a) Evolution des especes micacees alumineuses
11 s'agit plus spCcialemeot de l'evolution des difl"erentes cspeees envlsagees

dans un paragraphe precedent (3-C).
Si I'on suit l'evolution des muscovites au sein d'un profil d'alteration sur

granite (cf. par exemple ce!ui de La Rayrie - A. MEUNIER, 1977), on' constate

(2) L'evolution cristallochimique peut etre aisement suivie en se riferant A la figure 7:
lorsque la constitution tetraoorique ne change pas, on se deplace suivant une parall~le il.
I'axe des abscisses; lorsque la constimdon octaedrique n'est pas modifi&, on reste sur une
parallele A I'ordonn&; enfin, le maintien de: la charge interfoliaire se traduit par un deplaccment
suivant une parallele aux diagon~les.
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que du point d(' vue cristallochimique (fig. 15), il y a une variation lintair~ et
continu~ entre: la charge et la constitution de la couche interfoliaire d'uDe part
et la composition de la couche tttrawrique cl'autre pan; la couche ooaCdrique
conS(:rvant la mime constitUlion (Ab/Si.01o). uttc variation se produit depuis

Ch(lr~e

interlOlioire
______ 0,6

---~•• 0,3

Cooehe
oeloedriClue

___Compolilion eonHonte All'
CllO'il' ... 6

• AI ",S·'.·' --''--C''-- _... • Si.

hlU1oCOYlIU !lliles
5erieilu

Btidelilu Monlmo....iles

-
[spices mieacees

( E fermte. et lInh)'druJ
Sm'Chln

(E. OUVilrles et hydratees)

Fig. 16. _ Scheme gClIcr31 de l'fvolution cri!ullochimiquc des es$l&c:s mic~c6es ~lumincuscs.
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Fig. 17. - Variation de [a composition crislalloc:himique des biolites d'u~nes granitiques en fonclion
du degre d'alteration, Lcs abscissa eorrespondent l des alterations allam croisunt vus la droite
(khamillotu des VOSfla, de la Cone et du Tchad _ d'apres G. DUNnVu. DE SEGONZAC. Y, TAUlV
et G, MILLOT. 1969).

le pOle mica (charge trtraedrique -1 et charge interfoliaire + 1) jusqu'au domaine
des montmorillonites vraies (charge tetraedrique 0 et charge interfoliaire 0,36).

En fait, on pt:ut considerer 2 etapes (6g. 16):
- dans la le, le remplacement de I'aluminium IV par Si en couche tttraedrique
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va de pair avec I'expulsion de K; mais la charge du mineral reste au-dessus
de 0,6. On passe donc du domaine des muscovites a cdui des sericites-illites;

- en revanche, &s que la charge du feuillet tombe en-dessous de 0,6, la forc-e de
cohesion interfoliaire n'est pas suffisante pour em~cher I'ouverture; d'oll I'extrac
tion de K et son remplacement par des cations hydrates Ca, Na..., en meme
temps qu'il y a glissement des feuillets (d. H. SUQUET, 1978). us mineraux
engendres ont alors la constitution et le comportement de smectites, generalement
de type beidellite et, a la limite, de montmorillonites.
Ainsi, si la carcasse anionique se maintient et la constitution de la couche

6ctaedrique alumineuse aussi (on sait qu'en conditions d'hydrolyse, Al hexacoor
donne sous forme de couches est tout a fait stable), la composition de la couche
tetraedrique se modifie par expulsion des Al tetracoordonnes qui sont instables
en conditions superficielles; il en resulte une modification de la couche interfoliaire.

Fig. 18. - Scheme repreo;emant la transformation
par degradation d~ phyllosilicata 2/1 (d·apr~

G. M1LLOT et aI., 1965; G. M1LLOT. 1967)
(I) Les5ivage des ions interfoliaires. (2) Mi·
gration des ions ocu&Iriques en position inter
foliaire: Mg" - Mg'>. (3) Migration des Al
tetra&l<;<;ues en position oc!aedrique (Al·').

oooo

b) Evolution des r:sp~ces micacees ferromagnesiennr:s
11 s'agit la d'espCces tn·octaedriques, oll les cations K sont talonnes au fond

des cavi1es hexagonales par Ies protons des anions OH (cf. fig. 6); leur extraction
est donc beaucoup plus aisee que dans les micas alumineux (cf. N. A. BASSETI,

1960). La couche interfoliaire est ici le
point bible de l'edifice et les micas s'ou
vrem aisement dans le milieu superfieiel
par suite de l'hydratation des espaces
interfoliaires. Au demeurant, on peut
distinguer 2 cas, suivant I'abondance ou
I'absence de fer ferreux en couches
octaedriques:

a) Si le mica est ferr&re (biotite
type par exemple), FeH peut s'oxyder
des qu'il y a ouverture (cf. M. ROBUT,
1971); d'oll la modification de la charge
octaedrique qui augmeme et dom le
reequilibrage necessite l'expulsion d'un
certain nombre de cations tels Mg, qui
tendent ensuite ase localiser en positions
interfoliaires.

Or, ce genre d'evolution est relati
vement rapide, en tout cas beaucoup
plus rapide que I'evolution de la

couche tetraedrique. On about·it ainsi (fig. 17) a des mlDeraux ouverts,
a tendance dioctaedrique, mais marques encore par une forte substitution
Si-AI en couches tetraedriques; ils s'apparentent donc aux vi!'rmiculites.
Ulterieurement, lorsque l'extraction d'Allv de la couche tetraedrique diminue la
charge globale du feuillet, on passe ades mineraux de {ype smectites.
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b) Si le mica est magnesien, \'ouverture va de pair avcc une extraction de
magnesium, mais celle<.i est plus lente que dans revolution d&rite ci-dessus;
die se fait en tout cas a la meme vitesse que: I'extraction d'Allv; d'ou une evolution
en cascade (fig. 18):

AllY

<Jet Int

avec diminution de la char~ du feuiUt:t, enrichissement en AI de la couche
oct3cdrique qui devient de nature dioclaedrique et apparition d'un constituant
de type sm~ctjt~.

On a done une evolution continue:

Es~ces hydratees

Micas Vermiculites Smectites

Dans ct: cas, c\~st aV3nt tout la couche interfoliaire qui n'est pas tres stable
et qui s'ouvre aisementj cl'ou les modifications en couches octaedriques, successi
vement ou plus ou mains simultanemenl.

c) Conclusions
L'evolutioo engendr« est toujours progressive, et se traduit essemidlement

par des modifications n-mu!ll;m;es et harmoniqtlu au moins -dans deux des 3
couches constitutives du feuillet:

Micas cli

Micas tri

, - {Int} " {Td
J - {Int} " {Oc}
1- {Int}, (Oc} ,,{Td

illites - beiclellites
vermiculites
vermiculites - beidellites

Ces modifications resultem de la diffusion des cations en phase solide au sem
de la carcasse anionique, jusqu'a la realisation d'un nouvel etal d'equilibre stable
pour les conditions du milieu ambiant.

3. Modifications avec int~calotion de couchu amomques dons les espaces inter
foliaires: 2/1 - 2/1/1 (chloritu)

Cc lype d'evolution est trh frequent a partir des especes trioctaedriques
ferromagnesiennes (chloritisation des biolites); dIe peut aussi se manifester en
milieu acide au depcns des cspeces dioctaedriques alumineuses_ En effet, des que
le milieu imerstitid a un pH < 5, Ics protons tendent a se substituer aux cations
imerfoliaires, en meme temps que l'aluminium des couches octaedriques va devoir
ch::mger d'etat, migrer et se transformer en cations plus ou moins hydroxyles_

11 s'individualise ainsi des edifices a couches octaedriques incomplhes et a
couches imerfoliaires aluministts. us edifices ant un comportemem particulier
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TABLEAU 7
Caractbi,tiqut:5 minba/ogiqut:5 du pn·ncipaux phy//osi/icau5 2/1
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qui n'e:st ni vraime:nt cdui des smectite:s, ni veritabkme:m cdui des ve:rmiculites;
00 Ie:s desigoe sous le: nom d'e intergrade:s alumine:ux:. ou de: e pseudochloritcs).

Ulterie:ure:me:nt, a la suite: de: change:me:nt dans Ie:s conditions physicochimiques,
iI peut se: procluire: une: polymerisation cle: I'aluminium en couche interfoliaire;
cl'ou I'apparition cle chlorites e seconclaires:., qui sont typique:mem alumineusc=s et
dont la constitution est proche de cdle: de la kaolinite (2/1/1 ('V 1/1 + I/I).

Si une tdle evolution progressive: S(: manifeste a la place: d'un mecanisme brutal
ave:c de:struction du rese:au micace et neoformation de: kaolinite, c'e:st que le cout
ene:rgetique de la transformation d'un feuillet de: type mica en vermiculite alumi
neuse e:st moindre: que: cdui de la neogenese: cl'une kaolinite qui a sensiblement
la meme composition.

Ainsi on constate finalement que, chaque: fois que cda e:st possible:, I'evolution
dans le: milie:u superficiel est tconomt: et utilise les carcasses anionique:s anciennes
pour batir les nouve:aux edifices stables.

B. INTEJU>Jl.£TATJONS ET CONCLUSIONS

A ce: stade de: l'etude, il re:ste: mainte;nant a degager Ie:s grancles tendance:s de
I'evolution cristallochimique superfieielle, puis a aborder le: probleme des relations
entre: cristallochimie et genese lors cle I'alteration.



1) Grander undances d~ /'tt/olution cristallochimiqu~ d~ surfau
EJles seront envisagees au niveau de la carcasse anionique, pUIS du contenu

cationique.

a) Du point d~ flue de la carcass~ aniomqu~, il a deja. ete indique qu'en
fonction de I'ouverture du milieu, il y avait plusieurs possibilites: neoformation
d'hydroxydes (allitisation), phyllites 1/1 (monosiallitisation), phyllites 2/1 (bisialli
tisation).

- Or, le domaine de neoformation des mineraux 1/1 et des hydroxydes est
precis et etroit, et va de pair avec une constitution cationique fixe.

- En revanche, I'individualisation des mineraux 2/1 correspond a un large
domaine, du fait de la possibilite d'un grand nombre de substitutions aussi bien en
couches octacdriques qu'en couches tetraedriques ou interfoliaires. II faut donc
plus specialement envisager les choses de ce dernier point de vue.

b) Au plan du conUnu cationique des edifices 2/1, les elements essentiels
sont rassembles dans le tableau 7 qui permet de considerer successivement le
feuillet, puis \es cspaces interfoliaires, cc qui conduit au niveau du cristallite (ou
de la panicule) constituc par I'empilement d'un certain nombre de feuillets.

11) Et/olution du feuillet
Au travers des dif{crentes couches, I'evolution se traduit de la maniere suivante:
- En couche tetraedrique, on constate la diminution constante et progres

sifle de faluminium IV, en sorte que la couche tctraedrique tend a devenir
non substitu~~ et essentiellement silieique (4Si) (comme dans la kaolinite).

- En couche octacdrique, on note la stabiliM des couches dirxtaedriques alumi
neuses (AIVl), mais I'instabilite des couches trioctacdriques ferromagnesiennes.
11 en resulte que I'cvolution en phase solide conduit, que! que soit le mineral 2/1
de depart, vers une couche de type dioctaedriqlle et souvent alllmineuse.

- La charge du feuil/et diminue et tend flers une tJaleur nulle (qu'elle n'at
teint pas).

Ainsi, l'adaptation constante au milieu est caracterisCe par:
- I'individualisation de nouvelles phyllites 2/1 sans substitutions hbtrot/alentes

et Oll le comenu de chaque couche est monocationique:
- Si en couche tctraedrique,
- AI (Fe) en couche ootaedrique;

- le passage d'un edifice a stoechiombrie simple (nombre entier petit dans la
maille) a un autre edifice a stotehiombri~ simple.
En definitive, cc qui est stable a la surface du globe, ce ne sont pas les

phyllites aluminosilicatees, mais bien des phyllosilicates alumineux.

(3,) Et/olution des espaces interfoliairer
Au cours de I'cvolution cristallochimique, la charge du feuillet diminllc;

mais, tant qu'on reste au-dcssus de la valeur O.6/Si40111 pour les espCccs dioctaedri
ques, eela se traduit par un vidage de la couche interfoliaire sans ouverture, ni
hydratation du mineral.
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Fig. 19. - Variation de la tcncur en eau d'b:hantillons argilcux de type 2/1 en fonction du
deficit de charge. Echantillans i I'etal sodique prepares en presence d'une solution NaCl JO-a M
et i une succion de 32 mb-pF = 1,5 (d'apres D. TESSIU). Les chiffres entre crochets correspondent
au namb.c mayen de feuillets superposes dans une particule.

Fig. 20. - Microstructure compare.: d"une argilc micacee {lIJite du Puy _ G X 2000} (i gauche) et
d'une smeet;\e {Montmorillonite greeque . G X SOOO} (~ droitc) pour unc m~me contra;file hydrique
(pF 2) (cl'apres D. TESSIER).

Lorsque I'on tombe en..dessous de 0,6, les feuillets deviennent moins fixes;
d'ou. hl possibilite d'echange des cations interfoliaires et la presence de cations
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Na ou Ca hydrates; il y a ainsi ouvenure et hydratation. En outre, /~$ feuillro
PnJtI~t gli$ser lu um paraJ/;/ement aur autus, en $Ortc: qU'OD passe d'uD ordre
tridimensionnel aun empilement sem;~rd()nn! (vermiculites«iddlites). puis lorsque
les substitutions en couchees titraedriques deviennent faibles a un desordre total
(structure tllrbomatiql«) {mommorillonites} aye<: un developpc:ment en epais
~ur de plus en plus limite (nambre de fcuillets).

La figure 19 fait apparaitre la rdation qui existe enlre le taux d'hydratation
(a une succion donn& • pF 1,5) et la valeur de la charge du feuill~. hydratalion
qui d~ient tres grande lorsque la charge tombe en-d~us de 0,3 (hectorite).

Cela va d'ailleurs de pair:
- avec la diminution du nambre de fcuillets plus Oll mains parall~les au sein ck

chaque particule, puisqu'a la lirnile dans le cas de l'heclorit~, la particul~ ~st

mono/oliair~;

- av~c la c decompaction) du milil:U solid~ (fig. 20): pour un~ mcm~ succion
(100 cm d'~au, soit pF = 2), l'indic~ d~s vides ~ (volum~ d~s vid~s rHen~: au
volume de solide) passe par exemple d~ 2 dans le cas d'un~ argill: micacee:
(Illite du Puy) a 7 pour un~ smectite (Montmorillonite grecque).

II en est de mcm~ sur le plan de: I'e:xtension laterale, puisqu~ la figure 21
concernant les argHes 2/1 extraites des sols neirs d'Ukrain~ (tchernozem) mantre
que la decreis.saDce de la charge du feuillet va de pair aVe( la diminution d~ la
taille des particules.

On constate ainsi que I~! notion! dt! cTistalliniti. tfordu et d~ constitution
stokhiomitn'qu~ $Ont insiparablu. ~

L'evolution superficielle, du fait des conditions de mili~u trCs peu intenses
(temper.nure-pression), de la lenteur des reactions et en particulier de la diffusion,
permet l'intrC?duaion du dlsordr~ au niv(!Qu d~s jt!UiJlets. au nivt!au dt!s upace!
intt!1joliaire! et au niveau du CT;sraJlites; c'est ce qui fait la sptti6cite des c argiles).
Naturdlement, cda tend vetS I'etablissement d'un nouvd ordr~ strict (charge
nolle. absence de substitutions hh.eroylentes), mais qui ne semble pouvoir Ctre
aucint dans Ies conditions superfieielles, au moins pour les edifices 2/1.

En tout etat de cauSl::, ceNe evolution n'est tieD d'autre qu'une adaptation
progresnve ~t continue dl:s phyllosilicat~s au milieu superficiel. Le ptobleme qui
se pose alotS est d'examiner quelles sont les cauSl::s de ceue evolution critallc
chimique et le role effectif des conditions du milieu.

2) Rdations ~ntre cTistaJlochimie ~t gineu • Problem~ du mOUur d~ r!volution
La notion de stabilite des edifices minetaux peut SI:: discuter en partant de

ce:l1e des carcasses anioniques et de la composition cationiqu~.

- Si la carcasse anionique du mineral primaire ne correspond pas a la
disposition la plus stable, cel1e<i va se disloquer en entrainant la destruction du
minUal et la IiIXration des cations. Si die est stable dans les nouvdIes conditions
de milieu, dIe va en revanche SI:: maintenir dans son ensemble. C'est le cas des
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Fig. 21. - Variation de la laille d« pmirulcs
argileusc. en fOnClion d" la charg" du feuiner
dans les ...Is d" Iyll" ICh""nozcm d'Ukraine
(d'apres H. TIIIBlITH, 1976).
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phyUosilicates dans les conditions superficie1les, la eareasu pla"air~ ham la mlnlX

adapte~. Mais l'evolution peut porter alors sur la constitution cationique.
- Le contenu cationique ne peut etre 6ge que si chaque element correspond

a I'etat, a la valence et a la coordinence, qui s'averent e:tre les plus stables dans les
conditions du milieu: pH, pression, tem
perature,.. Dans le cas contraire, l'eJe~

m~nt va, n~cessairemfflt et plus ou mmns
rapjd~ment, ehang~ d'hat, de valence
ou de coordinance (tableau 8) done,
pour une disporition anionique consta"~

le, de localisation (solide ou solution).
- Ainsi, dans le milieu superficie1

(basse pression), l'aluminium n'existe
sous forme tetracoordonnee qu'en con
ditions tres alcalines: anion aluminate
Al (OH); (ce qui est excessivement
rare). DaDS taus les autres domaines de
pH, Al est hexacoordonne, mais soit en
solution sous forme de cations alumi.
niques plus ou moins hydroxyles, soit
a l'etat d'hydroxydes lamellaires. On
comprende la sorte a la suite de J. DE

UPPARENT (1941), pourquoi tout AIlv
lors d'une alteration hydrolytique tend
a devenir hexacoordonne et a s'expri
mer, soit sous forme de couches octae
driques (hydrolyse s.s.), soit a I'etat
d'ions aluminiques dans la solution d'al
teration ou au sein des espaces inter·
foliaires (acidolyse, pH < 5).

En ce qui concerne le magnerium,
la coordinence reste egale a 6, mais
l'hydroxyde lamellaire n'est stable qu'en
milieu alcalin; dans tous les autres mi
lieux, Mg tend a passer a I'etat de ca·
tions hexahydratts, soit en solution siFig. 22. - Evolution cristallochimiques del ele-

ments majeuu au COUfS d'un" alteration hydro- le milieu est Duvert, soit dans les espaces
lytique menagk. interfoliaires.

- En6n, dans le cas de la silice et des ions alcalins (KO, Na+), retat reste
le meme, queUes que soient les conditions de pH:
a) la rilice sous forme tetracoordonnee: non ionisee Si (OH). dans le cas general,

anionique en milieu alcalin;
b) les aJcaJins sous forme de cations hydrates.
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L'extraction cl'un element d'uDe structure ou bien sa penetration a l'imerieur
d'ulle carcasse deja existante ne depend alars que de la concentration dans le
milieu exterieur, parametre qui est en relation avec le degre d'Ollverture du systeme:
extraction d'autant plus «hee que le milieu est plus djlut et penetration lor!qu'il
at plus cona:ntre (toutes choses etant cgales par ailleurs en {anction de la 501u
bilitc des dements a l'ctat d'hydroxydes).

On comprend ainsi qu'au cours d'une hydrolyse mcnagee (en milieu neutre),
l'evolution se presente telle qu'elle a ete schematiscc dans la figure 18 et qu'on
peut resumer de la fa~on repartee sur la figure 22.

TABLEAU 8
Etat, coordinence et valence de! elements ma;eurs de la fithosphere

uOllb<e n~t tonlque ~<e< ~<..
d'e.... Ice<lono) huec""edooo' U ...oooedOlln'

, ,.
UIORI] [OIIORIJ-01 hyd..U

et/oo hyd<o'fl' .. '",. .. (OHl
l.., ,. ,. (OH)2..,.

~ (OR) 2~

•. SUORI •, .
[ SiO (OH)ll..

Les reajuslements cristallochimlques sont dans l'ordre logique des lois de la

chimie; mais comme ils sont lents (diffusion), tous les intcrm~diaiTes cristallo
chimiques soot possibles entre l'etat initial et I'etat final (ideal). C'est ce qui expliqtle
la complexit~ des mineraux 2/1 caracteris-tiques du milieu superfieid.

De ce fait, du point de vue strictement mineralogique, ils sont mal difinis,
peu cn'stallish et de petite taille; ce sont toutefois d'assez bons t~moins ou mar
que«T! de I'evolution, car ils s'adaptent lentement et llgent en qudque sorte le
(: desordre.. Ces edifices echappent ainsi a I'extreme organisation des phylh
silicates primaires bien cristallises et a I'inconsistance habituelle des solutions.
En somme, un etat intermediaire et capital (: entre le cristal et la fumee. suivant
le titre d'un Iivre recent celebre (H ATI.o'N, (: Le Seuil.) evoque recemment par
G. MlluYr.
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