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LES GRANDS TRAITS DE L’EVOLUTION CRISTALLOCHIMIQUE
DES MINERAUX AU COURS DE L'ALTERATION
SUPERFICIELLE DES ROCHES
(Introduction de la cristallochimie 3 I’étude des phénoménes d'altération)

RESUME. — Aprés avoir présenté les caractéres généraux de laltération des roches dans
les conditions de la surface (Interface atmosphére-biosphére), l'article traite des minéraux
de l'altération (constituants secondaires): il s’agit en effet de minéraux bien particuliers micro-
cristallins et méme cryptocristallins (argiles), généralement anisométriques, hydroxylés et souvent
hydratés, enfin présentant une certaine uniformité au niveau de la carcasse anionique mais une
grande variabilité au niveau du remplissage cationique.

Ces deux derniers aspects sont abordés en détail I'un aprés l'autre, notamment en ce
qui concerne les phyllosilicates 2/1 (espdces micacées et smectites), ce qui permet d’envisager
les modalités de leur « transformation » en phase solide. A partir de la, il devient aisé de
préciser les caractéristiques de I’évolution cristallochimique dans les conditions superficielles:
— diminution constante et progressive de I'aluminium IV au sein des couches tétraédriques,

qui tendent & devenir exclusivement siliciques;

— instabilité des couches octaédriques trioctaédriques, mais grande stabilité des couches alumi-
neuses et d'une fagon générale, des couches dioctaédriques;

— diminution de la charge du feuillet qui tend vers une valeur nulle (qu'elle n’atteint pas
dans le cas des phyllites 2/1), ce qui va de pair avec un glissement des feuillets allant
jusqu'a leur séparation, et un type d’empilement désordonné;

— au total, individualisation de nouvelles phyllites (argiles) sans substitutions hétérovalentes,
mais présentant un certain désordre i fows les niveaux: feuillets, espaces interfoliaires et
cristallites.

La revue se termine en montrant que cette évolution n’est rien d'autre qu’une adaptation
cristallochimique, progressive et continue, aux conditions du milieu superficiel.

ABsTrACT. — After describing the main features of rock weathering under surface
conditions (atmosphere-biosphere interface), the paper examine weathering minerals (secondary
constituents). These particular minerals are micro- and even crypto-crystalline (clays), usually
anisometric, hydroxylated and frequently hydrated, presenting some uniformity with respect
to anionic framework but a considerable variability in respect of cationic filling.

The last two aspects are thoroughly analyzed, in particular considering phyllosilicates 2/1
(mica and smectite species), so that the conditions of their transformation into solid phase
could be envisaged. On this basis the characteristics of crystallochemical evolution under surface
condition bould be easily defined:

— steady and gradual decrease in aluminum IV in tetrahedral sheets tending to become
totally silicic;

— instability of octahedral and tetrahedral sheets, high stability of aluminous sheets and
usually of dioctahedral sheets;

—mducnonmhycrchargemwudsamnvnlue{whxdnlsnotrudwdmtbeuseo{
phyllosilicates 2/1) together with layer slipping to the point of separation and some kind
of disordered stacking;
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— on the whole, individualization of new phyllites (clays) without heterovalent substitutions,
with some disorder at all levels: layers, interlayers and crystallites.
Finally, it is shown that this evolution is nothing but a gradual and steady crystal-
lochemical adaptation to surface conditions.

1. - Introduction

A. L’ALTERATION DES ROCHES A LA SURFACE DU GLOBE

Les sols et couvertures d'altération superficielle sont des ensembles meubles
qui résultent de I'évolution provoquée par I'action des agents atmosphériques sur
les roches habituellement anhydres, massives et cohérentes de I'écorce terrestre

Sol

Aréne & structure
modifiée

Aréne 3 structure
conservée

Roche altérée
compacte

Roche “saine”

hssuration

+F + +F0

Fig. 1. — Schéma théorique d an profil d’altération (d’aprés Pu. ILperonse et al, 1979).

(lithosphére). Cette altération engendrée dans des conditions de pressions et tem-
pératures relativement basses ne se traduit pas seulement par une perte de massivité
résultant d'une simple fragmentation physique, mais est caractérisée avant tout
par une évolution chimique qui aboutit & lapparition de nouveaux minéraux.
Or ces minéraux d’altération (constituants secondaires), qui sont en équilibre avec
les conditions du milieu ambiant, sont de nature variée suivant lagressivité du
climat, le type de roche initiale et aussi, suivant la position du niveau considéré
par rapport a la roche saine sous-jacente.

A cet effet, les observations de terrain ont montré depuis longtemps, surtout
dans les régions tropicales qui sont 3 la fois les plus chaudes et les plus arrosées
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du globe, que I'altération géochimique de surface conduisait 3 la mise en place
d'un <profil» formé de niveaux bien individualisés, superposés les uns sur les
autres depuis la roche mére jusqu'd I'enveloppe atmosphrique. Du bas en haut
on a ainsi successivement (fig. 1): la roche saine (RS), la roche altérée mais
compacte (RA), puis un niveau meuble i altération marquée, avec maintien de la
structure pétrographique de la roche initiale (ASC); au-dessus, un niveau trds
altéré ol I'on ne reconnait plus la roche de départ (A4SM); enfin les horizons du

sol (A4 et B). En méme temps, on consta-

Densité apparente Hy0 " (%) te, d’'une part une diminution progressive
0 20 25 o 2 & & des densités apparentes consécutives 2 la
) création d'un systéme poral par suite des

pertes de matiére et d'autre part, une hy-
dratation plus ou moins importante des
matériaux engendrés (fig. 2). Il est donc
possible de caractériser tout un profil
d’altération en indiquant la répartition
volumique de la matiére solide, de la
porosité et de la teneur en eau (profil
hydrique) (cf. A. Bror, 1980 et J.C. Pioxn,
1979).
On remarque ainsi que:

— dans la zone altérée compacte, la
porosité est trés faible et entiérement
occupée par de l'eau;

— au fur et 3 mesure que l'on monte,
la porosité augmente jusqu'a un maxi-
mum, en méme temps que la teneur

Profondeur (m)

Fig. 2. — Evolution de la densité apparente et

de la tencur en cau (HiO-) en fonction de h en eau (cas des zones des altérites 3
profondeur dans unc altération sur roche basique structure conservée et modifiée). Si
i Kanemeré (K-37) (Séndgal oriental) (daprés . 7 ”

JM. Wackermany, 1975). toute la porosité est occupée par de

I'eau, le milieu est saturé (nappe);
mais d'une facon générale, on se trouve en milieu trés humide, non saturé
toutefois;

— enfin, dans le niveau supérieur correspondant i la couverture pédologique, la
porosité est maxima, mais en raison de I'évapotranspiration qui se produit
au contact de l'atmosphére et de la biosphére, la teneur en eau peut étre
variable suivant les conditions climatiques du lieu considéré.

Au total, il est possible de délimiter 3 grands niveaux (tableau 1):

— un niveau profond, peu hydraté (<1%; ~02-1 %) ou l'altération prend
naissance dans les fissures de la roche et les microsystémes de contact, cest
a dire lorsque les minéraux primaires sont encore jointifs. C'est le domaine de
V'altération du 1°" degré suivant la nomenclature de J M. Wackermann (1975);

— un niveau intermédiaire nettement hydraté (sans aller nécessairement jusqu’a
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la saturation), au sein duquel laltération se produit toujours en conditions
humides: les minéraux endogenes anhydres se dégradent en donnant un « plasma
argileux», soit primaire il se développe 3 l'intéricur d'un minéral primaire
dont il respecte le volume, soit secondaire lorsqu'il résulte d’une redistribution
du plasma primaire au fur et 3 mesure de la progression de l'altération de la
roche et de la réorganisation qui en découle. Ce niveau, typiquement friable
et sicge du développement des «systémes plasmiques », correspond 2 V'altération
du 2° degré;

TasLeav 1

Caractérisation des principaux niveaux et systémes de laltération superficielle

» .
MIVEAU DECRE SYSTEME CARACTERISTIQUES TYPES DE
D' ALTERATTION D*ALTERATION D' ALTERATION PONDAMENTALES MINERAUX
(3. 4. WAC PREPONDE DES COMSTITUANTS SECONDAIRES
A ALTERATTON SYSTEMES PLASMIQUES .
soL bu 'rmim szcgnnamss ET MINERAUX SECONDAIRES ARGILES
» Dj SYSTEME PISSURAL :
mrr.?nomfs ET ——
ALTERITE A HYDRATES
STRUCTURE ET
MODIFIEE (ASM) ALTERATION ]
- DU DEUXIEME SYSTEMES PLASMIQUES D OXYHYDRATES
ALTERITE A DEGRE PRYMAIRES
STRUCTURE CRYPTOCRISTALLINS
CONSERVEE (ASC) (€2 im)
; = ; 5
ROCHE ALTEREE ALTERATION SYSTEMES MINERAUX SECONDAIRES | SERICITES
COMPACTE (RA) DU PREMIER DEGRE DE” CONTACT HYDROXYLES ET SECS o
EDIFICES MICROCRIS=
TALLINS (~100-200 pm)| sereewTINES
ROCHE SAINE (RS) - - MINERAUX PRIMAIRES -
ANHYDRES

— enfin, un niveau superficiel soumis directement i l'action des facteurs clima-
tiques (alternance de dessiccation et d’humectation) et A I'influence de la végé-
tation et de la faune. Ce niveau, dont I'hydratation peut étre trés variable, va
de pair avec I'individualisation d’'un matériau entierement altéré od, par suite
de la mise en place d'une macroporosité (élargissement généralisé des fissures,
pores et chenaux), les eaux sont susceptibles de circuler trés rapidement. Clest
alors le domaine de V'altération du 3° degré ou mieux encore de la pédogénése.
Quoi qu'il en soit, dans ces différents niveaux apparaissent de nowveaux mi-
néraux, qui sont le résultat d’'une évolution cristallochimique tout A fait spécifique,
dont nous allons analyser les grands traits.

B. CaracTERES GENERAUX DES MINERAUX SECONDAIRES DES SOLS ET COUVERTURES
D’ALTERATION

Les divers constituants minéraux engendrés dans les conditions bien parti-
culiéres de la surface du globe sont caractérisés par un certain nombre de traits

communs.

— ce sont tous des minéraux hydroxylés, donc contenant ce qu'on appelle de I'eau
de constitution (H20");
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— les domaines monocristallins, c’est & dire les cristaux élémentaires néoformés
(ou cristallites), constituent toujours des particules de faibles dimensions
(~ 100 p max.). Ce sont donc des édifices microcristallins caractéristiques des
«solides divisés »;

— leur forme est généralement anisométrique par suite de Iindividualisation de
faciés, soit typiquement lamellaires (édifices bidimensionnels - cas des minéraux
phylliteux), soit fibreux (faci®és monodimensionnel des silicates en lattes). De
toute fagon, ils font partie de 'ensemble des « solides 2 dimensionnalité réduite »;

— quant & leur composition chimique et & leur contenu cationique en particulier,
ils peuvent étre trés variables (S. CarLiere et S. Henin, 1962; G. Mrror, 1963;
G. Pepro, 1965; Cu. E. Weavir et L.D. Porraro, 1973; B. VEwpg, 1977;
J. Zussman, 1979).

Dans les zones profondes correspondant d I'altération du 1°" degré, il sagit
de silicates non hydratés et i stoéchiométrie relativement simple, au moins aussi
simple que celle des minéraux endogénes. On peut citer ici:

— les serpentinites,
— les chlorites,
— les séricites (petites muscovites).

En revanche, dans les zones plus superficielles, les minéraux néoformés peuvent
avoir une composition stoéchiométrique variable et souvent trés complexe. Il s’agit
alors d’édifices dont le caractére cristallin est faiblement exprimé (minéraux crypto-
eristallins), ce qui conduit i l'individualisation de cristallites de #rés petite taille
(< 2 pm) et développant une grande surface spécifique. De ce fait, ils sont souvent
hydratés, la fixation d’eau en présence d’une atmosphére humide (et d’eau)
pouvant étre considérée comme une véritable réaction chimique qui s’accompagne
d’'une diminution d’énergie libre. Ces minéraux, qui constituent ce qu'on appelle
les argiles au sens classique du terme sont des silicates hydratés et des hydroxydes
et oxydes hydratés.

Au total, du point de vue cristallochimique, cette revue fait apparaitre deux
éléments principaux:

— une certaine uniformité au niveau du type de carcasse des minéraux engendrés,
c'est 4 dire sur le plan de la disposition générale des anions ou des polyedres
d’anions constituant l'ossature des édifices;

— une grande variabilité au niveau du remplissage cationique des assemblages
ainsi constitués,

Ce sont ces deux éléments que nous allons examiner plus en détail succes-
sivement, avant d'envisager les caractéristiques générales de I'évolution super-
ficielle du point de vue minéralogique et géochimique.



638 G. PEDRO

2. - Les grands traits de 'ossature anionique des minéraux d’altération

A. CARACTERISTIQUES CRISTALLOCHIMIQUES DE L'OSSATURE ANIONIQUE

L'ossature cristalline des minéraux d’altération n’est pas tres variée, puisqu'’il
n’existe en fait que 2 grandes possibilités:

— une voie majeure A caractere bidimensionnel = Phyllites;
— une voie mineure (plus exceptionnelle) & caractére fibreux = Pseudophyllites;

les deux étant béties & partir de 2 sortes

Formule développée Si/Al OH/Al  de polyédres d’anions classiques: té-
hémati . ; g
pesing —  —  tragdres (Si, Al'Y) et octatdres (AlY', Mg,
OH Fe?*, Fe®"), qui tendent & s'organiser en
Nar—o 0 3 ; 2
Al —OH couches planaires homogeénes (plus ou
OH moins indéfinies), chacune d’entre elles
résultant de la superposition de 2 plans
- anioniques paralléles, constitués d’ions
(C}H > A‘) = Siz04 1 2 O et/ou OH.
2 ® Dans le cas des minéraux phyl-
. i /OH\‘N ' liteux (hydroxydes et 5111cate:v.) (hg. 3),
Rl S =flls: 3 extension de la couche octaédrique est
o toujours indéfinie:
Fig. 3. — Caractéristiques cristallochimiques des _— gi elle est uniqut dans le réseau, 1’édi-
3 grands types de minéraux sccondaires alu- 7 s .
mineus. fice est alors constitué par I'empile-

Fig. 4. — Couche tétraédrique de phyllite (3 gauche) et de pseudophyllite (A droite).

ment d’'un grand nombre de couches octaédriques. Cest le cas des hydroxydes:
Al(OH)s gibbsite et Mg(OH). brucite;

— mais elle peut 4tre associée & une ou deux couches planaires siliciques, a condition
que cellesci aient tous les sommets libres des tétraédres pointés du méme coté
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(fig. 4); il se forme alors des entités plus complexes, qui sont les feuillets.
Clest le cas des phyllites argileuses (lorsqu’elles sont alumineuses, on les désigne
_sous le nom de Siallites):

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

- avec 2 couches de silice, on aboutit & des feuillets de type 2/1 et présentant
une épaisseur de 10 A: Bisiallites. Ex.: micas, vermiculites, smectites, avec
des contenus en O et OH différents (fig. 3 et tableau 2).

® Dans le cas des pseudophyllites, la couche octaédrique généralement ma-
gnésienne est toujours limitée dans sa largeur, mais les couches ttraédriques qui
servent a relier ces lattes sont en revanche indéfinies. La seule différence avec
celles des phyllites, c’est que les sommets libres des tétraédres, par bandes, sont
alternativement tournés d’un cbté ou de lautre (fig. 4); d'ot la structure en
«brique creuse » des édifices (fig. 5).

Phyllesilicate [H’sz.] Argile fibreuse Inosilicate
(Amphibole)
Tale Palygorskite Trémolite
Sig 0y Mg, (OH) §140,gMgg (OH), ,4H,0 Sig033MgsCa, (OH],

o
N

%*t-/////;
- //

. ‘/ :

)l
7 M 4// I

nHZO

—ab — )

4=28 d=23 d=30

Fig. 5. — Schéma structural de la palygorskite - comparaison avec un phyllosilicate et une amphibole.

1l s’agit de:
— la palygorskite (attapulgite) (SiAl)s O20 (Mg,Al)s (OH)2 4H20 ;
— la sépiolite  Sii2 Oz0 Mgs (OH)s, 4H20 .

B. RELATIONS ENTRE L'OSSATURE ANIONIQUE DES MINERAUX SECONDAIRES ET LES CON-
DITIONS DE L'ALTERATION

Les études expérimentales d’une part, les observations de terrain d’autre part,
ont permis d’établir des liens organiques entre I'agencement structural des minéraux
engendrés et le milieu d'évolution. Le point de liaison semble se faire autour de
la concentration respective en cations octaédriques (Al, Mg) et cations tétraédri-
ques (Si), qui dépend naturellement du type de roche initiale, mais aussi et surtout
de Pouverture plus ou moins grande du milieu superficiel en voie daltération
(tableau 3 - d’aprés G. Pepro, 1964-1980).
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TasLEAU 2
Constitution anionique des principales unités structurales des minéraux d'altération

4 Hombre Nombre Contenu
Mineral Formule de plans de couches anionique Proportion
anioniques anioniques global o OH
Hydroxyde Al (OH) o 2 1 6 = &
3 2 9 5 4
111 s.i.zt:ts.al2 (o)
Phyllite
2
24 514010.%12{0“)2 4 3 12 10
TaBLEAU 3
L ] » . o \
Minéraux d'altération et conditions de genése
(G. Pepro, 1964-1980)
8 Hydrolyse totale
o — (@ésilicification ALLITISATION Hydroxide
5 & | et aésalcalinisation totales) (gibbsite)
o5
w désalcalinisation Phyllite 1/1
H NOSIALLITISATION :
g H Hydrolyse partielle totale el (kaolinite)
Bl (désilicification
s )
= partielle) désalcalinisation Phyllite 2/1
partielle BISIALLITISATION : (wontnoriilonite)
Milieux eclos (confinés) peseudophyllites
(Argiles fibreuses)

— Lorsque le milieu est trés ouvert, avec un drainage important et une circulation
des eaux rapide au contact des minéraux, la concentration de la silice dans
les eaux d’altération est faible, en sorte que SiO: est totalement évacué. Clest
I'hydrolyse totale avec individualisation d’hydroxyde d’aluminium: allitisation.

— Lorsque la vitesse de circulation des eaux diminue (drainage moins important),
il peut y avoir immédiatement fixation d’une couche de silice d’un seul c6té de
la couche octaédrique: feuillet 1/1. Cest la monosiallitisation.

— Lorsque le drainage devient peu intense, la concentration en SiO: dans la
solution interstitielle augmente et il peut y avoir alors fixation de couches
tétraédriques de part et d’autre de la couche d’hydroxyde: feuillet 2/1. Clest
la bisiallitisation.

— Enfin, ce n’est que lorsque le milieu est pratiquement clos et que la composition
du milieu est A 'avantage des cations octaédriques (en particulier Mg) par
rapport 2 la silice qu'il peut s'édifier des pseudophyllites.

En définitive, il résulte de ceci que le milieu de genése commande la nature
de la carcasse anionique: feuillets (milieu ouvert) ou lattes (milieu clos), bien que,
quel que soit I'édifice, il existe toujours dans le réseau des plans anioniques O
indéfinis qui servent a édifier les couches tétraédriques.
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En second lieu, on note qu’a lintérieur de chaque grand domaine, il peut
exister plusieurs solutions. C'est ainsi que:

— les lattes peuvent étre plus ou moins larges;

— les feuillets plus ou moins épais.

Si on se limite ici au dernier cas (phyllosilicates), parce qu’il est le plus
général et en méme temps le mieux connu, on est amené 3 constater que lorsque
le drainage augmente, c’est 4 dire lorsque le milieu d’altération est plus ouvert,
donc Ihydrolyse plus intense:

— le nombre de plans anioniques (O, OH ) au sein du feuillet engendré diminue:
2 (gibbsite), 3 (phyllite 1/1), 4 (phyllite 2/1). Il en est de méme du nombre
d'anions dans la maille: 6 (gibbsite), 9 (1/1) et 12 (2/1);

— le nombre de couches anioniques constituant le feuillet sabaisse: 1 (gibbsite),
2 (1/1) et 3 (2/1);

— enfin, le taux d'hydroxylation (OH/O) augmente: oo (gibbsite), 4/5 (1/1)
et 1/5 (2/1).

Ainsi l'altération, suivant les conditions du milieu, se traduit par lindividua-
lisation de minéraux bidimensionnels a feuillets plus ou moins épais: (n—1),
n ou encore (n+ 1), (n+ 2) plans anioniques, cest & dire par I'adjonction
ou le départ au sein du feuillet de plans anioniques entiers. Le domaine d’appa-
rition d’un type ou d'une autre type de feuillet apparait ainsi bien délimité, ce qui
laisse supposer I'existence de véritables seuils au cours de la néoformation en milieu
superficiel.

En définitive, on peut résumer ces données de la maniére suivante:

— une certaine uniformité dans l'ossature anionique: c’est nettement la tendance
bidimensionnelle;

— un nombre réduit de types de feuillets, qui se différencient avant tout:

- par un nombre plus ou moins grand de plans anioniques;

- et par une proportion plus ou moins élevée d’anions (OH) au sein des plans

congtitutifs.

3. - La constitution cationique des phyllosilicates d’alteration -
Sa variabilité dans les conditions de la surface

A. GENERALITES
Jusqualors, la structure des différents minéraux a été envisagée sans se
préoccuper de leur contenu cationique; il a été simplement indiqué que les
feuillets par exemple étaient constitués par la superposition d’'un nombre bien
déterminé de couches tétraédriques et octaédriques et qu'ils apparaissaient de la
sorte comme des «systémes emboités ». Il s’agit maintenant d’aborder avec plus
de détails, le probléme de leur constitution cationique. Cet aspect concerne plus
spéciailement deux points:
— le degré d'occupation des cavités tétraédriques et octaédriques au sein de chaque
couche;
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— la nature et la diversité des cations occupant un site cristallographique donné:
tétraédre ou octaddre.

1) Degré d'occupation des cavités dans les différents types de couches

Dans le cas de la couche tétraédrique, tous les tétraédres présents sont
occupés.
Pour la couche octaédrique, il existe 2 possibilités:
— avec les cations bivalents (Mg, Fe**), toutes les cavités octaédriques sont
occupées, soit 3 pour 6 anions;
—avec les cations trivalents (Al, Fe®*), seules 2 cavités octaédriques sur 3 le sont
(toujours pour 6 anions).

O O4 Mg-Al @ OH, Si(Al

Fig. 6. — Position des H et direction de la liaison OH dans le cas des minéraux dioctaédriques:
Pyrophyllite, Muscovite... (haut) et des minéraux trioctaédriques: Talc, Phlogopite, Biotite... (bas).

De ce fait, suivant que l'on sera en présence de I'une ou l'autre des deux
possibilités qui s'excluent mutuellement, on dira que les minéraux appartiennent
a une série cristallochimique dioctaédrique ou trioctaédrique.

Cela a dlailleurs quelques répercussions au niveau de la carcasse anionique:
— d'abord sur l'orientation des liaisons OH, donc sur la position des protons;

ainsi la liaison OH est perpendiculaire au plan du feuillet dans le cas des

minéraux trioctaédriques et incliné pour les minéraux dioctaédriques (hg. 6);
— ensuite, la déformation des couches octaédriques non entiérement remplies,

avec contraction des octaédres occupés et dilatation de l'octa¢dre vide.
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2) Nature des cations - Leur diversité - Problémes des substitutions isomorphiques

Si les cavités d'une couche donnée sont occupées dans tout I'édifice par un
seul type de cation: par exemple Si en couche tétraédrique et Al en couche
octaédrique, on se trouve en face d’especes pures, i stoéchiométrie simple et 3
feuillets neuzres.

Mais généralement, dans les minéraux d’alteration, les cavités d’'une méme
couche peuvent étre occupées par des cations différents, ayant une dimension
voisine: Si et Al en couches tétraédriques. Cest le phénomene de substitutions
isomorphiques.

Quant au taux de substitution, il peut correspondre,

— soit & un nombre entier petit et on aboutit alors 3 des formules simples avec
des coefficients stoéchiométriques entiers pour la maille;

— soit & un nombre entier grand et on arrive i des formules complexes présentant
des coefficients stoéchiométriques décimaux dans la maille.

Or, la présence de substitutions, quelles qu’elles soient, entraine:

— d’abord des déformations du réseau, puisque les dimensions des ions sont
voisines, mais non pas exactement identiques. Cela peut aller jusqu’a la limi-
tation de l'extension latérale, lorsque les substitutions sont trés nombreuses;
d’ou l'existence de minéraux microcristallins (cas des argiles);

— ensuite une modification de I'équilibre électrique de I'édifice, lorsque la charge
des ions substitués est différente (isomorphie hétérovalente). Clest toujours le
cas en couches tétraédriquese (Si-Al) et c’est souvent ce qui se passe dans les
couches octaédriques (Al-Mg; Mg-Li).

Or lexistence d’'un minéral exigeant le maintien absolu de I'électroneutralité,
de telles substitutions hétérovalentes impliquent nécessairement la réalisation d’une
compensation des charges. Celleci peut se faire de deux maniéres:

— soit, en effet, le feuillet reste neutre, en sorte qu'une substitution dans un type
de couche (octaédrique par exemple) implique une substitution en sens inverse
dans lautre type de couche (couche tétraédrique). Les substitutions sont donc
présentes dans les différentes couches et, en outre, elles se compensent inté-
gralement;

— soit, le feuillet devient chargé. Cest ce qui se produit lorsqu’il y a des substi-
tutions dans un seul type de couches, ou bien quand les substitutions ont lieu
simultanément en couches tétraédriques et octaédriques mais ne sont pas com-
pensées. L'électroneutralité de DIédifice est alors obtenue par l'adjonction de
cations (K*, Na*, Ca®'..), qui se localisent en positions interfoliaires.

Si maintenant on envisage comment se présentent les choses pour les divers
types de feuillets décrits précédemment, on aboutit aux résultats suivants:
— Hydroxydes. 1l sagit généralement d’espéce pures sans substitution:
Gibbsite AI(OH)s par exemple.
— Phyllites 1/1. Les feuillets sont toujours neutres, en sorte qu'on rencontre:
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— soit des espéces pures (sans substitution):
} Si20sAl2(OH)s .

Kaolinite
Halloysite

Clest le cas général;
— soit des espéces 3 substitutions tétraédriques et octaédriques compensées,
qui sont trés peu représentées dans les sols et dont on ne fera pas éat ici (')

— Phyllites 2/1. Ceest le groupe le plus complet, puisqu'on peut trouver:
— des espéces sans substitutions et i feuillets neutres:
Talc et Pyrophyllite;
— des espéces avec substitutions tétraédriques, octaédriques ou les deux simul-
tanément, conduisant i des feuillets chargés.
Le taux de substitution peut étre:
- €levé et correspondre A un nombre entier petit: Micas;
- plus faible et aller de pair avec un nombre entier élevé: Vermiculites
et Smectites.
Quant 3 la compensation, elle peut se faire par
secs : Micas
hydratés: Vermiculites - Smectites;
- ou des couches d’hydroxydes mixtes: Chlorites.
Dans le cas des feuillets 2/1, on est donc conduit 3 aborder le probléme cristal-
lochimique avec un peu plus de détails.

- des cations

B. PANORAMA CRISTALLOCHIMIQUE DES MINERAUX 2/1 - CONSTITUTION DE LA COUCHE
INTERFOLIAIRE

Il est commode d'envisager ce probléme en se référant 3 un diagramme d’en-
semble (fig. 7) comportant:
— en ordonnées, le taux de substitution Si-Al de la couche tétraédrique (défcit
de charge);
— en abscisse, les types de substitutions en couches octaédriques:
- soit M"' — M", 3 gauche pour la série dioctaédrique (déficit de charge -
caractére Aypoctaédrique);
- soit M" — M"!, i droite pour la série trioctaédrique (excédent de charge -
caractére hyperoctaédrique);
— les diagonales donnent alors directement les déficits de charge du feuillet.
Sur ce diagramme, ont été reportés les différents minéraux ou séries existant,
ce qui permet de voir immédiatement I'amplitude des substitutions:
— en couches tétraédriques: 0 3 2/4, ce dernier étant le maximum en vertu de
la régle de Leuwenstein;
— en couches octaédriques: 0 4 1/2 ou 1/3.
Quant 3 la charge interfoliaire, elle peut étre de 0 ou 2 et correspondre 2 des

(') Il n’en est pas de méme dans les formations sédimentaires.
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Fig. 8. — Schéma structural du polytype 1 M de la muscovite vu selon {100} (d’aprés C. Tenousar, 1980).

solutions uniques: Talc (0) ou Margarite (2). Mais elle peut aussi aller de 0,2 a

1 avec de nombreuses possibilités suivant le taux de substitutions tétraédriques et

octaédriques.
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Lorsqu'elle est différente de 0, la compensation se fait par I'insertion de cations
en positions interfoliaires; aussi la description du minéral comporte-t-elle obliga-
toirement la prise en compte de la couche interfoliaire, qui devient une des
sous-unités de la structure, au méme titre que les couches octaédriques et tétraédri-
ques. De ce point de vue, on est amené a considérer deux cas:

@) Dans le premier, la compensation interfoliaire se fait par I'intermédiaire de
cations secs, qui se localisent alors & I'aplomb des cavités hexagonales des couches
siliciques (cf. fig. 4). Clest ce qui se produit dans les espéces anhydres a charge
élevée: 1 ou voisine de 1, ou de ce fait foutes les positions hexagonales (ou presque
toutes) sont occupées: micas (muscovite, biotite, phengites) et argiles micacées
(illites, séricites) (fig. 8). Il existe alors un ordre tridimensionnel, la superposition
des feuillets se faisant d’une maniére ordonnée. Les cations compensateurs sont fixes
au sein de la structure, en sorte qu'on a affaire a des especes «fermées ».

b) Dans le second, la compensation est réalisée par des cations hydratés; d’ou la
présence entre deux feuillets adjacents de molécules d’eau qui se disposent en
couche monomoléculaire, soit unique (hydrate a 1 couche), soit plus souvent double
(hydrate 2 2 couches). Clest ce qui arrive lorsque la charge est comprise entre
0,6 et 1 pour les espéces trioctaédriques (vermiculites) et entre 0,2 et 0,6 quelle
que soit la structure octaédrique (smectites). La superposition des feuillets n’est
plus alors parfaitement ordonnée:

— lorsque la charge est élevée (vermiculites), on a un empilement semi-ordonné
avec des glissements bien déterminés de feuillets A feuillets;

— lorque la charge tombe en-dessous de 0,6 (smectites), les feuillets ont une
position arbitraire les uns par rapport aux autres. L'empilement est totalement
désordonné, ce qui aboutit & une structure turbostratique et A I'individualisation
de réseaux strictement bidimensionnels.

Dans ce cas les cations compensateurs, qui sont peu nombreux, sont mal fixés
et deviennent échangeables. La couche interfoliaire est donc peu stable et jamais
définitive, puisqu'elle se modifie en fonction des conditions du milieu. Ce sont
des phyllites dites «ouvertes ». Notons, 3 ce propos, que I'aptitude a I’hydratation
augmente:

— lorsque la charge du feuillet diminue;

— lorsque le degré de substitution tétraédrique décrolt et le taux de substitution
octaédrique croft;

— lorsque le cation compensateur est plus hydratable;

— enﬁr}, lorsque I'humidité du milieu augmente.

C. Les priNciPAUX MINERAUX 2/1 DE L’ALTERATION SUPERFICIELLE - CARACTERISTIQUES
GENERALES ET CONDITIONS DE GENESE
En fonction de ce ce qui a été dit au cours de la premicre partie, il existe
deux grands ensembles dont les caractéristiques structurales sont globalement les
mémes, mais qui peuvent &re variés du point de vue cristallochimique:
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— dans les zones profondes peu hydratées, A altération naissante, les minéraux 2/1
susceptibles de se former ne sont pas hydratés et sont fermés: ils peuvent en
quelque sorte étre rangés parmi les especes micacées;

— dans les zones supérieures plus humides sont engendrés des minéraux 2/1
hydratés, qui appartiennent généralement a I'ensemble «argileux » des smectites.

En fait, dans chaque ensemble, cela recouvre beaucoup de possibilités cristal-
lochimiques qu’il faut maintenant préciser.

1) Espéces 2/1 anhydres de type micas

Au cours des phénomeénes d’altération, et en particulier lors de l'altération
des granites, A. MeuntEr (1977) par exemple a montré, pour les espéces dioctaé-
driques alumineuses, qu'a c6té des muscovites primaires en grands cristaux
(0,8-3 mm) et dont la formule est exactement: (SisAl)O10Alz(OH)-K, il existait
4 autres catégories de phyllites micacées (fig. 9):

e 3 Séricites d'écrasement
—— (Grandes agricites)

A 5 Séricites des plagioclases

{Petites sfricites)

4 Séricites des orthoses

= 2 Muscovites enassociations
symplectiques avee le
quartz (petites muscovites)
1 Muscovite primaive

b6 Micas réactionnels

Fig. 9. — Les différents types d'espéces micacées alumineuses observables
dans un granite altéré - Cas du profil de la Rayrie (d’aprés A, Meunier, 1977).

— Les deux premiéres sont des espéces microcristallines (100200 p); il s’agit
des petites muscovites et des séricites dites d’écrasement.

a) Les petites muscovites (100-150 ) apparaissent sur les faces perpendi-
culaires aux clivages des grandes muscovites et sont associées 3 de fines digitations
du quartz. Zourex (1927) a montré, il y a déja longtemps, qu’elles s’individualisent
vers la fin du processus de cristallisation par altération pneumatolytique des
feldspaths; la réaction peut s'écrire:

KAISizOs + 2H* — (SisAl)O10Al:(OH)K + 6Si02 + K*
Orthose Petite muscovite Quartz
car elles ont la méme composition chimique que les grandes muscovites.

b) Les séricites d’écrasement ou grandes séricites (100-200 p) qui sont, elles
aussi, associées a de fins cristaux de quartz, apparaissent sous forme d'alignements
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sinueux. Elles obéissent apparemment aux méme conditions de formation, bien
que les conditions soient sensiblement différentes: pression et température moins
€lévées. Leur couche octaédrique est la méme que celle des muscovites, alors que
leurs substitutions tétraédriques sont moins importantes; de ce fait, la charge
totale est un peu moins forte que celle des muscovites. Leur réaction de formation
se présente donc ainsi:

3KAISisOs + 2H' —  (Sis2Al:)O10Alz(OH): » Ko + (5 + 2) Si02 +
Orthose Séricite d’écrasement Quartz
+ B—x)K + (1—=x) Al
Solution

— Les deux autres sont des argiles micacées (< 2 p): il s'agit des séricites
incluses dans les feldspaths et les micas réactionnels.

Fe+Mg )
orl ¢) Les séricites incluses dans les
% feldspaths ou petites séricites apparais-
sent lors de la rétrodiagenése ou rétro-
o6 : ’
métamorphisme (F. Leone et G. M-
. vor, 1966). Elles possédent des substitu-
05. i 21
/ tions octaédriques dont le nombre dé-
ol / pendent du rapport Si/Al; ainsi, au
i Y, profil de la Pagerie par exemple,
i A. MeuNIER a-t-il pu établir une linéaire
= " directe entre le taux de (Fe + Mg) en
- couches dioctaédriques et le rapport
= * - ’ ’ -
S Si/Al en couches tétraédriques (fig. 10).
. Leur formule générale s'écrit donc:
041+
. (Sis=AL)O1o {Al2y(FeMg);" } (OH): -
! . + Kegy avec x+y v 1
05 1 15 o
Si/Al et se rapproche ainsi de celle des
Fig. 10. — Variation des teneurs en fer et ma- phengitcs.
gnésium en fonction du rapport SifAl des séri- .
cites incluses dans les feldspaths. Profil de la Par rapport aux muscovites, on peut
Pagerie (d'aprés A. Meunier, 1977). faire ressortir deux éléments:

— clles ont un taux de substitution tétraédrique Si-Al moins important;
— clles restent dioctaédriques, mais une fraction de I'aluminium est remplacé par
des cations bivalents: Mg et Fe*'.

d) Les micas réactionnels apparaissent préférenticllement sur les contacts
entre les muscovites (et biotites) et les feldspaths au niveau du granite altéré.
De trés petites tailles, il ne sont jamais associés au quartz comme les séricites
d'écrasement. Leurs compositions sont trés variables et montrent qu'ils possédent
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des substitutions dans leurs couches tétraédriques et octaédriques. Leur charge
totale est plus faible que celle des muscovites. La réaction de destabilisation peut
s'écrire de la maniére suivante:

3 KAISisOs + 2 H* + y (Fe, Mg)*
Orthose Eaux interstitielles
—  (Sis=Al:)O10 {Alzy(Fe,Mg);"} (OH):Ks4y
Mica réactionnel
+ B—x—y)K + G+2)Si + (1+y—x) Al avec x+y<1.
Eaux interstitielles

Ainsi, ce sont ces différentes catégories: séricites et muscovites (grandes et
petites), qui participent 3 «I’héritage illitique » du sol. De ce fait, les illites sont
généralement le résultat d’un héritage varié et ne correspondent pas i un ensemble
tres homogene. Naturellement, elles ne sont stables que dans les niveaux profonds
de l'altération. En surface, en effet, elles sont susceptibles de subir une certaine
transformation (M.L. Jackson, 1963 et 1965), comme cela sera évoqué ulté-
rieurement.

Au total, les caractéristiques cristallochimiques fondamentales des minéraux
d’altération micacés sont:

— une forte substitution Si-Al, donc un pourcentage d’AlY élevé (~ micas);
— une substitution octaédrique nulle ou trés faible;
— une charge élevée: égale ou voisine de 1 (K).

2) Espéces 2[1 hydratées de type smectites
Ce sont des minéraux, dont la charge interfoliaire peut osciller entre 0,2 et 0,6
(pour SisOn10); elle est la plupart du temps de 'ordre de 0,304, ce qui est bas,
en sorte que les feuillets empilés les uns sur les autres sont peu liés; d'ou la
possibilité de glissements aléatoires et I'individualisation d'une structure turbo-
stratique. En outre, la compensation se fait toujours par lintermédiaire d’ions
hydratés, méme quand le cation interfoliaire est lui-méme peu hydratable, tel K.
Cette homogénéité relative des propriétés et du comportemente va toutefois
de pair avec une composition cristallochimique essentiellement variable:
— ceci résulte de l'existence de substitutions a la fois en couches tétraédriques
et octaédriques;
— d'un autre c8té, les couches constitutives ne sont pas pures; surtout les couches
octaédriques qui peuvent contenir simultanément un grand nombre de cations
de charge variable: 3 (Al, Fem, Cr..), 2 (Mg, Fen, Mn...) et méme 1 (Li).

Le tableau 4 résume les diverses possibilités rencontrées dans le milieu naturel,
et en particulier dans le milieu superficiel. En ce qui concerne les smectites dioctaé-
driques, M. F. Bricarri et L. Popr1 (1981) ont présenté, 3 partir de I'analyse de
122 échantillons, la constitution cristallochimique moyenne des principales variétés
du milieu naturel (tableau 5).
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TasLeau 4
Constitution des smectites

Degré 4'occupation
de la
couche octaédrigue G
Série dioctaddrigue Série trioctaedrigue
Charge de la couche
octaddrique (y # 0)
Formule 11 11 I 11 1 I
ginicale isi, Al o, [:l 2=y ,]mmz ® oy tsu_tnxmmE ’_Tlt J L DL
l'("l'-u = Fe Nontronite
ITY
o] x40 N = Al Fe  Beidellites
alumingferriferés
e L Beidellite
W . g, re’t
nlu = Al .'{n = Mg Hectorite
x =0 3 Montmorillonite T
= Mg M = i Stevensite
Formule ~ [ r & S 5 ¢ ] I
génédrale 'Sli—xnxm‘lo 3 l-vn ¥, $RY 2" x=y
{och> 6 s = S .
11 = Mg Saponites
Byper | . 4o M
T L SR
111 rry (B ingltan
M = Fe
TasLEAU 5

Composition chimique des smectites dioctaédriques
(d’aprés M.F. Bricarri et L. Popr1, 1981)

iMNg+Fe* )1 iq-_n'_:_i_l

x> rell, P a™ = 2Py (AL+Fe’*")

Tatatilla 3,45-3,15 0,00-0,10 0,50-0,85 0,10-0,45 0,60-1,05 10-40 0,15-0,20 0,15-0.30
Wyoming 3,15-3,00 ©,30-0,60 0,30-0,60 0,10-0,35 0,65-0,85 20-50 0,28-0.33 0,10-0.20
Chambers (Cheto-¥yom) 3,00-2,85 0,20-0,45 0,60-0,%0 0,10-0,30 0,85-1,10 15-35 0,33-0,40 0,20-0.30
Othay (Cheto) 2,85-2,65 0,10-0,30 0,9%0-1,25 0,00-0,35 1,05-1,30 5-25 0,40-0,52 0,30-0,43
Beidellite 4,00-3,00 0,00-0,60 0,00-0,60 ©,50-1,70 0,70-1,35 50-100 0,00-0,50 0,00-0,20
Fe-rich Beidellite 3,00-2,60 0,60-1,00 0,00-0,60 0,50-1,00 0,70-1,35 50-100 0,30-0,50 0,00-0,20
Non ideal mont. 2,65-2,00 0,60-1,25 0,40-1,05 0,25-0,45 0,80-1,15 20-50 0,60-1,00 0,18-0,35
Nontronite 0,40-0,00 3,15-3,75 0,0%-0,55- 0,10-0,95 0,90-1,05 20-90 »1,00 0,00-0,20

N. Travutn (1974) en se référant, A la suite de R. Grim et G. Kuwsickr (1961)
et F. Cuanrrer et al. (1971), aux courbes d’analyse thermique différentielle, a établi
une nomenclature semi-quantitative de l'ensemble des smectites. Il distingue ainsi
7 variétés qui sont les suivantes:

Ma Stevensite
Smectites Mb Saponite magnésienne
trioctaédriques Mc Saponite alumineuse
Md Saponite aluminoferrifére ou trés ferrifére
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Aa  Smectite alumineuse: beidellite
Smectites [ Ab  Smectite Wyoming
dioctaédriques Ac  Smectite tendance cheto

1 Ad  Smectite cheto

HORNBLENDE PLAGIOCLASE

A

Altération 3
Hornblende I:Sis.u “_u,sa:l"w E“n.sa Fe™ 4,79 Ty 02 “‘?o,aa:|{°’”z €ay, 11 Mg, 02 Xo,03 Mo, 20

Altération I+ -
Saatealaag [5‘3,51 “o,asﬁ";u E‘lx,as Fe 3¢ Myl01 N‘Ig_”]“’“’z €ay 10 M9, 14 Mg, 16

Fig. 11. — Localisation et composition des smectites de néoformation dans [Ialtération
des amphibolites de la Roche I'Abeille (d’aprés D. Proust et B. Verpg, 1978).

Si l'on veut résumer les principales caractéristiques cristallochimiques des
smectites, on est amené i faire ressortir les deux éléments suivants:

— un taux de substitution Si-AIV en couches tétraédriques qui est toujours faible
et qui peut méme étre nul dans le cas des montmorillonites vraies;

— une présence constante de substitutions isomorphiques en couches octaédriques,
homovalentes et hétérovalentes, en sorte que la constitution octaédrique peut étre
extrémement variée. Celleci dépend naturellement du milieu de génése et plus
spécialement :

1) de la composition du minéral en voie d’altération, suivant qu'il est alumineux
ou ferromagnésien. Ceci se voit bien par exemple lorsqu'on envisage laltération
de minéraux de composition différente dans des conditions voisines (fig. 11);

2) du degré d'ouverture du milieu qui va régler la concentration respective en
ions octaédriques. Ainsi, plus le milieu est drainé, donc dilué, plus la couche
octaédrique en voie de néoformation sera constituée par les cations les moins
solubles; d’oti I'importance du produit de solubilité des hydroxydes:
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Ksp Mg(OH). = 107t
Ksp AI(OH); = 107325
Ksp Fe(OH)s = 10738

qui permet de comprendre la séquence de néoformation: nontronite - smectites
alumineuses - smectites magnésiennes qu'on trouve par exemple dans le Lac
Tchad (fig. 12). Quant i la séquence théorique compléte, elle se présente de
la maniére indiquée dans la figure 13.

Domaine Domaine Domaine
de la de la montmorillonite de la montmorillonite
nontronite aluminoferrifére magnésienna

tH it EHEn R e
.75 7.0 225 750 175 80 pH
0.25 pso 075 1.00 125 150 175, 2,00 SiOaHa
025 | of 075 1,00 126 150 178 200 ¢a
025 | 05 o1 o 20 ,2:50 Mg
Fig. 12. — Evolution de la couche octaédrique des smectites engendrées dans le Lac Tchad en

fonction de la composition des eaux interstitielles (d’aprés J.P. Carmouze, 1976 et J.P. CarMouzE,
G. Pfpro et J. Bermier, 1977). Les concentrations des éléments sont en mM/1.

Mg MgAl  AIMg Al AlFe  Fe
Type Ma Mb Mc Ac Aa Ab
Stevensite Saponite AIMg Mont. Beidellite Mont. Nontro-
Cheto Wyoming nite

Quverture du milieu

Concentration des solutions interstitielles

Niveaux daltération superficielle

Fig. 13. — Composition de la couche octaédrique des smectites
en fonction du degré douverture du milieu d'évolution.

Il faut noter toutefois que dans le milieu d’altération, 4 moins d’envisager
des microsites trés particuliers, la concentration n’est pas suffisante pour aboutir i
des smectites typiquement magnésiennes; de toute maniére, comme on le verra
ci-aprés, s'il s'en formait, celles<ci ne seraient pas stables. De ce fait, les minéraux
les plus typiques des niveaux d’altération sont les smectites aluminoferriféres, qui
sont d’ailleurs d’autant plus ferriféres que le milieu est plus ouvert (2 un certain
degré d'ouverture, méme les smectites ferriféres — nontronite — ne sont plus
stables et il apparait alors la paragénése: kaolinite + hydrates ferriféres).
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4. - Caractéristiques générales de I’évolution cristallochimique
des phyllosilicates 2/1 dans les conditions superficielles

A. LEs cranps TYPES D'EvoLUTION DEs EpIFices 2/1

Lorsqu'on envisage la répartition des minéraux secondaires dans les formations
d’altération superficielle (cf. fig. 1 et tableau 1), on est conduit a distinguer en
fonction de la profondeur deux grands niveaux:

— dans les zones les plus proches de la roche saine, il s'individualise des minéraux

2/1 ayant des caractéristiques micacées;

— au sein des niveaux superficiels, les minéraux d’altération les plus stables sont
variés en fonction du climat. Ce sont:
- soit d’autres minéraux A faciés bidimensionnel: hydroxydes ou phyllites 1/1;
- soit des minéraux ayant le méme bati anionique (2/1), mais d'un autre type,
puisqu’il s’agit généralement de smectites.

TABLEAU 6
Les 3 types d’évolution des phyllosilicates 2]1

1) EVOLUTION AVEC MODIFICATION DE LA CARCASSE ANIONIQUE 2/1

Passage d'un feulliet 3 n plans anionigues & un
feuillet & (n-1) ou (n-2) plans

Ex. 1 2/1 — 1/1

2} EUOLUTIO’N AVEC MAINTIEN STRICT DE LA CARCASSE ANIONIQUE 2/1

Ex. : 2/1 Anhydre — 2/1 Hydraté

Micas — Smectites

i
3) EVOLUTION AVEC INSERTION DE COUCHES ANIONIQUES ENTRE
LES FEUILLETS 2/1 INITIAUX

TRANSFORMATION

Passage d'un feuillet & n plans anioniques & un
feuillet & (n+2) plans

] Ex. 3 21 — 211
Micas Chlorites

Or, une telle distribution tend 3 montrer que les minéraux 2/1 micacés des
niveaux profonds vont en général subir une évolution dans la zone superficielle,
évolution qu’il faut maintenant caractériser sur le plan cristallochimique.

Grossomodo, trois grandes éventualités se présentent (tableau 6):

— il peut se produire tout d’abord des modifications au niveau de la carcasse
anionique: le feuillet 3 » plans anioniques conduisant 3 un feuillet moins
épais et constitué par 'empilement de (n—1) ou (z—2) plans;

— on peut rencontrer aussi des modifications avec maintien strict de la carcasse
anionique du feuillet initial (» plans anioniques), méme si on constate l'insertion
éventuelle dans les espaces interfoliaires de couches de molécules d’eau (en
effet il ne s’agit pas d’anions);
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— enfin, I'évolution peut se traduire par une conservation de la carcasse anionique
initiale, mais avec inseretion de couches anioniques (OH) entre les feuillets;
Y

on passe ainsi d’un feuillet 3 # plans 3 un feuillet comportant (» + 2) plans
anioniques.

1. Modification de la carcasse anionique: 2/1 — 1/1
Clest ce qui se passe généralement dans les milieux ouverts et relativement
bien drainés, ol les minéraux de néogenése caractéristiques sont de type kaolinite.
En réalité, pour aboutir 3 ce résultat, 2 mécanismes sont envisageables:
— ou bien il y a destruction compléte de la structure phylliteuse lors de la
désalcalinisation et de la désilicification partielle; puis, lors d’une seconde phase,

Qo Oon On,o ORIK.No.Cc! .m,Mo,Fe ®si

Fig. 14. — Transformation de feuillet 2/1 en feuillet 1/1 au
cours de l'altération superficielle (d'aprés E.G. Kukovsky, 1969).

se produit une recombinaison des éléments libérés pour aboutir & une phyllite

a 2 couches (7 A), comme lors d’'une néoformation a partir de feldspaths;
— ou bien, il faut envisager une réorganisation directe sans destruction de la

structure, mais avec perte d'une couche anionique.

Le coflit énergétique de ce type de réorganisation est certainement moindre
que la recristallisation aprés dislocation compléte du réseau 2/1. Encore faut-il
disposer d’'un schéma d'évolution en phase solide vraisemblable. A ce titre,
E.G. Kuxkovsky (1969) a proposé un mécanisme qui est schématisé dans la
figure 14 et qu'on peut résumer de la facon suivante: des protons de la solution
extérieure pénétrent au sein du réseau et se localisent dans une des 2 couches
tétraédriques, au sommet des tétraddres de silice situés prés du site octaédrique
déficient en charge positive. Cette couche tétraédrique devient instable; il y a
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alors dépolymérisation et élimination d’anions silicatés, en méme temps que les
cations interfoliaires sont lessivés. L’édifice résiduel ne posséde plus que 2 couches
(1/1) et est de type kaolinite.

2. Maintien de la carcasse anionique 2/1 (%)
rd
TRANSFORMATION CORRESPONDANT AU PASSAGE D'UNE STRUCTURE FERMEE. A
UNE STRUCTURE OUVERTE.

Clest un mécanisme relativement fréquent dans les sols, qui se développe en
particulier dans les milieux peu drainés et méme confinés.

Nous allons ici envisager Iévolution des espéces micacées en considérant
successivement les constituants dioctaédriques (alumineux) et les minéraux trioctaé-
driques (ferromagnésiens).

Charge interfoliaire

+41 r

+0,5+

-

/I

/,,/
+0386
o —d,5 .'{
Charge tétraédrique
Fig. 15. — Transformation cristallochimique des muscovites au cours

de laltération du granite de La Rayrie (d’aprés A. Meunier, 1977).

a) Evolution des espéces micacées alumineuses

Il s'agit plus spécialement de Iévolution des différentes espéces envisagées
dans un paragraphe précédent (3-C).

Si Pon suit I'évolution des muscovites au sein d'un profil d’altération sur
granite (cf. par exemple celui de La Rayrie - A. Meuner, 1977), on’ constate

(?) L’volution cristallochimique peut étre aisément suivie en se référant i la figure 7:
lorsque la constitution tétraedrique ne change pas, on se déplace suivant une paralltle a
l'axe des abscisses; lotsque la constitution octaédrique n’est pas modifiée, on reste sur une
paralléle & 'ordonnée; enfin, le maintien de la charge interfoliaire se traduit par un déplacement
suivant une paralléle aux diagonales.
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que du point de vue cristallochimique (fig. 15), il y a une variation linéaire et
continue entre la charge et la constitution de la couche interfoliaire d’une part
et la composition de la couche tétraédrique d'autre part; la couche octaédrique
conservant la méme constitution (Al2/Si4Oi0). Cette variation se produit depuis

Charge >
interfoligire $ e o
Couche Composition constante AlY ——.ocoon
octaedrique Charge = +6
Couche A A" :
. SI‘N - SI"
tetroedrique
Muscovites  lilites Beidellites Montmarillonites
Séricites
Espéces micacées Smectites
( E fermées et anhydres) ( E. ouvertes et hydratées)
Fig. 16. — Schéme général de I'évolution cristallochimique des espéces micacées alumineuses.
0.8 E interfoliaire
6 v
"dl-...‘_‘-
0.4 .""\“
S
0.2 .,
.“h
L 2
0.0 (29
1,3 -
L L 1 0,80 - =
E ™ - - r"'
[ H""""-.-... : 0.60 o . .-l”’ :
ER- - PO .
L - 0,40 mem P== &
0,70 =""‘---.._ . -
L :"".'--..___ 0,20 » "
F0:50 g octasdrique * 0o M octasdrique
- I" 1.3
31,3 > ’,' - \:\
= . - ’I' S L - \ - . - -
F3.0 .'/’. S b S 2 .‘--.‘\
- ': 0,7 . \'\\‘
-2,7 84 eétraddrique Al cétraddrique . e
Fig. 17. — Variation de la composition cristallochimique des biotites d'arénes granitiques en fonction

du degré d'altération. Les abscisses correspondent i des altérations allant croissant vers la droite
(échantillons des Vosges, de la Corse et du Tchad - d'aprés G. Dunover pE Seconzac, Y. Taroy
et G. Mmror, 1969).

le pole mica (charge tétraédrique — 1 et charge interfoliaire + 1) jusqu’au domaine

des montmorillonites vraies (charge tétraédrique 0 et charge interfoliaire 0,36).
En fait, on peut considérer 2 étapes (fig. 16):

— dans la 1° le remplacement de I'aluminium IV par Si en couche tétraédrique
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va de pair avec I'expulsion de K; mais la charge du minéral reste au-dessus

de 0,6. On passe donc du domaine des muscovites a celui des séricites-illites;
— en revanche, dés que la charge du feuillet tombe en-dessous de 0,6, la force de

cohésion interfoliaire n'est pas suffisante pour empécher I'ouverture; d’oli I'extrac-
tion de K et son remplacement par des cations hydratés Ca, Na.., en méme
temps qu'il y a glissement des feuillets (cf. H. Suquer, 1978). Les minéraux
engendrés ont alors la constitution et le comportement de smectites, généralement
de type beidellite et, 4 la limite, de montmorillonites..

Ainsi, si la carcasse anionique se maintient et la constitution de la couche
octaédrique alumineuse aussi (on sait qu'en conditions d’hydrolyse, Al hexacoor-
donné sous forme de couches est tout  fait stable), la composition de la couche
tétraédrique se modifie par expulsion des Al tétracoordonnés qui sont instables
en conditions superficielles; il en résulte une modification de la couche interfoliaire.

b) Evolution des espéces micacées ferromagnésiennes

Il s’agit 1d d’espéces trioctaédriques, ol les cations K sont talonnés au fond
des cavités hexagonales par les protons des anions OH (cf. fig. 6); leur extraction
est donc beaucoup plus aisée que dans les micas alumineux (cf. N.A. Basserr,
1960). La couche interfoliaire est ici le
point faible de I'édifice et les micas s’ou-

- [ ] - L] - L] L]
s vrent aisément dans le milieu superficiel
il il P L el par suite de Ihydratation des espaces
/. ANWAY/ANWAWAWA interfoliaires. Au demeurant, on peut
distinguer 2 cas, suivant I'abondance ou
P4 'absence de fer ferreux en couches

0.0 0 o O O e
Kﬂ_/ octaédriques:

a) Si le mica est ferrifere (biotite
type par exemple), Fe*" peut s’oxyder
¢ el e W dés qu’il y a ouverture (cf. M. RoBerr,
1971); d’ot la modification de la charge
octaédrique qui augmente et dont le
rééquilibrage nécessite l'expulsion d’'un
Fig. 18. — Schéme représentant la transformation certain nombre de cations tels Mg, qUi

par dégradation des phyllosilicates 2/1 (d'aprés  tendent ensuite 4 se localiser en positions
G. Mmror et al, 1965; G. Mmvror, 1967). . i
(1) Lessivage des ions interfoliaires. (2) Mi- interfoliaires.

gration des ions octaédriques en position inter- Or, ce genre d’évolution est relati-
foliaire: Mg*' — Mg**. (3) Migration des Al . b
tétraédriques en position octaédrique (AlY'). vement rapldc’ €n tout cas Dbeaucoup -
plus rapide que [Iévolution de Ila
couche tétraédrique. On aboutit ainsi (fig. 17) 3 des minéraux ouverts,
A tendance dioctaédrique, mais marqués encore par une forte substitution
Si-Al . en couches tétraédriques; ils s'apparentent donc aux vermiculites.
Ultérieurement, lorsque lextraction d’AlY de la couche tétraédrique diminue la

charge globale du feuillet, on passe 3 des minéraux de type smectites.
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&) Si le mica est magnésien, l'ouverture va de pair avec une extraction de
magnésium, mais celleci est plus lente que dans I'évolution décrite ci-dessus;
elle se fait en tout cas 3 la méme vitesse que I'extraction d’Al'Y; d’'oli une évolution
en cascade (fig. 18):

Tet Oct Int
AV . AW a
MgV — Mg*

avec diminution de la charge du feuillet, enrichissement en Al de la couche
octaédrique qui devient de nature dioctaédrique et apparition d'un constituant
de type smectite.

On a donc une évolution continue:

Espéces hydratées

Micas  — Vermiculites - Smectites

Dans ce cas, c'est avant tout la couche interfoliaire qui n'est pas tres stable
et qui s'ouvre aisément; d’'olt les modifications en couches octaédriques, successi-
vement ou plus ou moins simultanément.

¢) Conclusions

L’évolution engendrée est toujours progressive, et se traduit essenticllement
par des modifications simultanées et harmoniques au moins-dans deux des 3
couches constitutives du feuillet:

Micas di : — {Int} et {Te} : — illitess — beidellites
M d — {Int} et {Oc} : — vermiculites
"1 — {Int}, {Oc} et {Te} : — vermiculites — beidellites

Ces modifications résultent de la diffusion des cations en phase solide au sein
de la carcasse anionique, jusqu’d la réalisation d’'un nouvel état d'équilibre stable
pour les conditions du milieu ambiant.

3. Modifications avec intercalation de couches anioniques dans les espaces inter-
foliaires: 2/1 — 2/1/1 (chlorites)

Ce type d’évolution est trés fréquent a partir des espéces trioctaédriques
ferromagnésiennes (chloritisation des biotites); elle peut aussi se manifester en
milieu acide au dépens des especes dioctaédriques alumineuses. En effet, dés que
le milieu interstitiel 2 un pH < 5, les protons tendent i se substituer aux cations
interfoliaires, en méme temps que I'aluminium des couches octaédriques va devoir
changer d'état, migrer et se transformer en cations plus ou moins hydroxylés.

Il s'individualise ainsi des édifices 3 couches octaédriques incomplétes et 3
couches interfoliaires aluminisées. Ces édifices ont un comportement particulier
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TasLeau 7
Caractéristiques minéralogiques des principaux phyllosilicates 2/1

Altération Altération Altération
du 2% et 3% degré du 22 degré du ler degré

L i
Typa At dlteration guverture du milieu

dai Nontronite
Séricites
— 1lit Illite:
e (M.—Feull Montmorillonite Beld:\ & & (muscovites)
des by
mineraux tri “‘\\
(Ma=F :1'1l Saponites ¢——"2-—-- Vermiculites (Biotites
g Phlogopites)
Charge du feuillet 0,3 0,6 1
Composition
3
A& Ta 5i 4 3,5 3,3
couche v
tétraddrique |** 8 0,5 0.7 L
Espaces interfoliaires
des minéraux
dioctaédriques E.I. hydratés E.I. anhydres

Taux
d'hydratation

Désordre dans
1'empilement
{diminution de la
cristallinité)

Diminution du nombre
de feuillets dans la
particule et de la

taille des particules

qui n'est ni vraiment celui des smectites, ni véritablement celui des vermiculites;
on les désigne sous le nom d’«intergrades alumineux» ou de « pseudochlorites ».

Ultérieurement, 1 la suite de changement dans les conditions physicochimiques,
il peut se produire une polymérisation de l'aluminium en couche interfoliaire;
d’oll l'apparition de chlorites «secondaires », qui sont typiquement alumineuses et
dont la constitution est proche de celle de la kaolinite (2/1/1 ~ 1/1 + 1/1).

Si une telle évolution progressive se manifeste 3 la place d'un mécanisme brutal
avec destruction du réseau micacé et néoformation de kaolinite, c’est que le cofit
énergétique de la transformation d’un feuillet de type mica en vermiculite alumi-
neuse est moindre que celui de la néogenése d’une kaolinite qui a sensiblement
la méme composition.

Ainsi on constate finalement que, chaque fois que cela est possible, I'évolution
dans le milieu superficiel est éconmome et utilise les carcasses anioniques anciennes
pour bitir les nouveaux édifices stables.

B. INTERPRETATIONS ET CONCLUSIONS

A ce stade de Iétude, il reste maintenant 3 dégager les grandes tendances de
I'évolution cristallochimique superficielle, puis 3 aborder le probléme des relations
entre cristallochimie et génése lors de laltération.
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1) Grandes tendances de l'évolution cristallochimique de surface
Elles seront envisagées au niveau de la carcasse anionique, puis du contenu
cationique.

a) Du point de vue de la carcasse anionique, il a déa éé indiqué qu'en
fonction de l'ouverture du milieu, il y avait plusieurs possibilités: néoformation
d’hydroxydes (allitisation), phyllites 1/1 (monosiallitisation), phyllites 2/1 (bisialli-
tisation).

— Or, le domaine de néoformation des minéraux 1/1 et des hydroxydes est
précis et étroit, et va de pair avec une constitution cationique fixe.

— En revanche, 'individualisation des minéraux 2/1 correspond d un large
domaine, du fait de la possibilité d'un grand nombre de substitutions aussi bien en
couches octaédriques qu’en couches tétraédriques ou interfoliaires. Il faut donc
plus spécialement envisager les choses de ce dernier point de vue.

b) Au plan du contenu cationique des édifices 2/1, les éléments essentiels
sont rassemblés dans le tableau 7 qui permet de considerer successivement le
feuillet, puis les espaces interfoliaires, ce qui conduit au niveau du cristallite (ou
de la particule) constitué par l'empilement d'un certain nombre de feuillets.

a) Evolution du feuiller

Au travers des différentes couches, I'évolution se traduit de la maniére suivante:

— En couche tétraédrique, on constate la diminution constante et progres-
sive de laluminium IV, en sorte que la couche tétraédrique tend 3 devenir
non substituée et essentiellement silicique (4Si) (comme dans la kaolinite).

— En couche octaédrique, on note la szabilité des couches dioctaédriques alumi-
neuses (AIV'), mais Ilinstabilité des couches trioctaédriques ferromagnésiennes.
Il en résulte que I"évolution en phase solide conduit, quel que soit le minéral 2/1
de départ, vers une couche de type dioctaédrique et souvent alumineuse.

— La charge du feuillet diminue et tend vers une valeur nulle (qu'elle n’at-
teint pas).

Ainsi, I'adaptation constante au milieu est caractérisée par:

— lindividualisation de nouvelles phyllites 2/1 sans substitutions hétérovalentes
et ol le contenu de chaque couche est monocationique:

- Si en couche tétraédrique,

- Al(Fe) en couche octaédrique;

— le passage d'un édifice @ stoéchiométrie simple (nombre entier petit dans la
maille) @ un autre édifice a stoéchiométrie simple.

En définitive, ce qui est stable 3 la surface du globe, ce ne sont pas les
phyllites aluminosilicatées, mais bien des phyllosilicates alumineux.

B) Evolution des espaces interfoliaires
Au cours de I'évolution cristallochimique, la charge du feuillet diminue;
mais, tant qu'on reste au-dessus de la valeur 0,6/Si4O10 pour les espéces dioctaédri-
ques, cela se traduit par un vidage de la couche interfoliaire sans ouverture, ni
hydratation du minéral.
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Teneur en eaqu
(g/100 gd argile)

l Hectorite [3]

15001
@ Belle Fourche (M)* [7]
10004
@ Grecque (M) [11]
@®Crevant (M) [12]
Lorena (B)" [20]
5004 ® o =
Santa Rita (M)"[20]
'
.(I:nmeron(BJ*{ao} iDomuinesl
EI} Glauconite GL-0
Beaver'sBend @ g @
! Le Puy(l) Santa Olalla (V)
d + f — t + t t
0.3 0.4 0.5 06 07 08 . 09 10
Deficit de charge
Fig. 19. — Variation de la teneur en eau d'échantillons argileux de type 2/1 en fonction du

déficit de charge - Echantillons 3 I'état sodique préparés en présence d'une solution NaCl 107 M
et & une succion de 32 mb— pF = 1,5 (d’aprés D. Tessier). Les chiffres entre crochets correspondent
au nombre moyen de feuillets superposés dans une particule.

Fig. 20. — Microstructure comparée d'une argile micacée {Illite du Puy - G X 2000} (2 gauche) et
d'une smectite {Montmorillonite grecque - G X 5000} (2 droite) pour une méme contrainte hydrique
(pF 2) (d'aprés D. Tessier).

Lorsque l'on tombe en-dessous de 0,6, les feuillets deviennent moins fixés;
d'ol la possibilité d’échange des cations interfoliaires et la présence de cations
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Na ou Ca hydratés; il y a ainsi ouverture et hydratation. En outre, les feusllets
peuvent glisser les uns parallélement aux autres, en sorte qu'on passe d’'un ordre
tridimensionnel 3 un empilement semi-ordonné (vermiculites-beidellites), puis lorsque
les substitutions en couchees tétraédriques deviennent faibles 3 un désordre total

(structure turbostratique) {montmorillonites} avec un développement en épais-

seur de plus en plus limité (nombre de feuillets).

La figure 19 fait apparaitre la relation qui existe entre le taux d’hydratation

(3 une succion donnée - pF 15) et la valeur de la charge du feuillet, hydratation

qui devient trés grande lorsque la charge tombe en-dessous de 03 (hectorite).
Cela va dailleurs de pair:

— avec la diminution du nombre de feuillets plus ou moins paralléles au sein de
chaque particule, puisqu'a la limite dans le cas de I'hectorite, la particule est
monofoliaire;

— avec la «décompaction» du milieu solide (ﬁg 20): pour une méme succion
(100 cm d'eau, soit pF = 2), l'indice des vides e (volume des vides référé au
volume de solide) passe par exemple de 2 dans le cas d'une argile micacée
(Illite du Puy) & 7 pour une smectite (Montmorillonite grecque).

Il en est de méme sur le plan de 'extension latérale, puisque la figure 21
concernant les argiles 2/1 extraites des sols noirs d'Ukraine (tchernozem) montre
que la décroissance de la charge du feuillet va de pair avec la diminution de la
taille des particules.

On constate ainsi que les notions de cristallinité, d'ordre et de constitution
stoéchiométrique sont inséparables.

L'évolution superficielle, du fait des conditions de milieu trés peu intenses
(température-pression), de la lenteur des réactions et en particulier de la diffusion,
permet l'introduction du désordre au niveau des feuillets, au niveau des espaces
interfoliaires et au niveau des cristallites; c'est ce qui fait la spécificité des «argiles».
Naturellement, cela tend vers I'éablissement d’un nouvel ordre strict (charge
nulle - absence de substitutions hétérovalentes), mais qui ne semble pouvoir étre
atteint dans les conditions superficielles, au moins pour les édifices 2/1.

En tout état de cause, cette évolution n'est rien d’autre qu'une adaptation
progressive et continue des phyllosilicates au milieu superficiel. Le probléme qui
se pose alors est d’examiner quelles sont les causes de cette évolution critallo-
chimique et le réle effectif des conditions du milieu.

2) Relations entre cristallochimie et génése - Probléme du moteur de I'évolution

La notion de stabilité des édifices minéraux peut se discuter en partant de
celle des carcasses anioniques et de la composition cationique.

— Si la carcasse anionique du minéral primaire ne correspond pas 3 la
disposition la plus stable, celle<i va se disloquer en entrainant la destruction du
minéral et la libération des cations. Si elle est stable dans les nouvelles conditions
de milieu, elle va en revanche se maintenir dans son ensemble. Clest le cas des
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phyllosilicates dans les conditions superficielles, la carcasse planaire étant la micux
adaptée. Mais 'évolution peut porter alors sur la constitution cationique.

— Le contenu cationique ne peut étre figé que si chaque élément correspond
a I'état, 2 la valence et A la coordinence, qui s’avérent étre les plus stables dans les

Charge du
feuillet (/Siy0,0)

0,84 N

0,64

0,4

02

0,01 01 1 15:|
Taille des particules (pm)

Fig. 21. — Variation de la taille des particules
argileuses en fonction de la charge du feuillet
dans les sols de type tchernozem d'Ukraine
(d'aprés H. Trisutn, 1976).

Etat solide Solution
_couche couche couche |interstitielle
tétraédrique | octadédrigue |interfoligire
Al —=Al"Y
Mg" —=Mg?* ——=Mg2*
Na* ——=Na*
Si¥ Si(OH)g
Fig. 22. — Evolution cristallochimiques des él¢-

ments majeurs au cours d'une altération hydro-
lytique ménagée.

conditions du milieu: pH, pression, tem-
pérature... Dans le cas contraire, 1'élé-
ment va, necessairement et plus ou moins
rapidement, changer d'état, de valence
ou de coordinance (tableau 8) donc,
pour une disposition anionique constan-
te, de localisation (solide ou solution).

— Ainsi, dans le milieu superficiel
(basse pression), l'aluminium n’existe
sous forme tétracoordonnée qu'en con-
ditions tres alcalines: anion aluminate
AlI(OH), (ce qui est excessivement
rare). Dans tous les autres domaines de
pH, Al est hexacoordonné, mais soit en
solution sous forme de cations alumi-
niques plus ou moins hydroxylés, soit
a létat d’hydroxydes lamellaires. On
comprende la sorte a la suite de J. pE
Lapparent (1941), pourquoi tout AlY
lors d’'une altération hydrolytique tend
4 devenir hexacoordonné et i s'expri-
mer, soit sous forme de couches octaé-
driques (hydrolyse ss.), soit a I'état
d’ions aluminiques dans la solution d’al-
tération ou au sein des espaces inter-
foliaires (acidolyse, pH < 5).

En ce qui concerne le magnésium,
la coordinence reste égale i 6, mais
I'hydroxyde lamellaire n’est stable qu’en
milieu alcalin; dans tous les autres mi-
lieux, Mg tend 3 passer a I’état de ca-
tions hexahydratés, soit en solution si
le milieu est ouvert, soit dans les espaces
interfoliaires.

— Enfin, dans le cas de la silice et des ions alcalins (K*, Na*), I’état reste
le méme, quelles que soient les conditions de pH:
a) la glice sous forme tétracoordonnée: non ionisée Si(OH)s dans le cas général,

anionique en milieu alcalin;

b) les alcalins sous forme de cations hydratés.
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L’extraction d’'un élément d’une structure ou bien sa pénétration a l'intérieur
d’une carcasse déja existante ne dépend alors que de la conmcentration dans le
milieu extérieur, paramétre qui est en relation avec le degré d’ouverture du systéme:
extraction d'autant plus aisée que le milieu est plus dilué et pénétration lorsqu'il
est plus concentré (toutes choses étant égales par ailleurs en fonction de la solu-
bilité¢ des éléments & I'état d’hydroxydes).

On comprend ainsi qu'au cours d’une hydrolyse ménagée (en milieu neutre),
I’évolution se présente telle qulelle a été schématisée dans la figure 18 et qu'on
peut résumer de la fagon reportée sur la figure 22.

TasLeau 8
Etat, coordinence et valence des éléments majeurs de la lithosphére

Nombre Etat ionique Etat Etat
d'etats (cations) hexacoordonné tétracoordonné
3 A1 hydraté AL{on) [M.IOHiJ_
et/ou hydroxylé
vI v
34
Fe Fe {01{13
2 re? Fe (oH),
Wi Mg (OH),
+
1 K S.i.ivf)Hi“I

Ha [sio romj]'

Les réajustements cristallochimiques sont dans l'ordre logique des lois de la
chimie; mais comme ils sont lents (diffusion), tous les intermédiaires cristallo-
chimiques sont possibles entre 1'état initial et 1'état final (idéal). C'est ce qui explique
la complexité des minéraux 2/1 caractéristiques du milieu superficiel.

De ce fait, du point de vue strictement minéralogique, ils sont mal définis,
peu cristallisés et de petite taille; ce sont toutefois d’assez bons témoins ou mar-
queurs de D'évolution, car ils s’adaptent lentement et figent en quelque sorte le
«désordre ». Ces édifices échappent ainsi A l'extréme organisation des phyllo-
silicates primaires bien cristallisés et A linconsistance habituelle des solutions.
En somme, un état intermédiaire et capital «entre le cristal et la fumée » suivant
le titre d’un livre récent célébre (H. Atran, «Le Seuil») évoqué récemment par
G. MiLor.
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