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Résumé. Des échantillons d’un monocristal de guartz synthétique contenant des inclusions fluides (I.F.) ont
été chauffés dans un autoclave (T = 448 °C, correspondant & une pression interne Pi de 282 MPa dans les
inclusions). La pression d’argon de confinement était soit inférieure (Pc = 200 MPa, durée 69 & 3 064 h) soit
supérieure (Pc = 350 MPa, durée 2 086 h) & Pi. La comparaison des [.F. avant et aprés expérience montre
qu’elles ont subi des changements importants de forme et des variations mesurables de la densité, Deux processus
d’évolution sont observés et discutés :

— Rééquilibrage rapide par décrépitation et apparition d'L.F. secondaires. La forte diminution de la densité des
inclusions s’explique par "augmentation de volume de la cavité lors de la décrépitation. Un nouvel équilibre tel
que Pi = Pc est indiqué par les mesures de Th.

- Les I.F. non décrépitées montrent une évolution progressive de leurs forme et densité. Des formes en cristanx
négatifs sont rapidement atteintes et leur rapport I./1 décroit jusqu’a une valeur limite de 3 environ. Quand Pi est
supérieure 4 Pe, Th augmente progressivement avec le temps (A Th atteignant 10 °C, ¢’est-&-dire une diminution
de la densité de 0,013). Une diffusion d’OH” et une réhydratation du quartz hdte sont proposées comme
explication possible de la diminution de la densité. Quand Pi est inférieure 4 Pc, la densité des I.LF. augmente et ce
phénoméne reste encore inexpliqué.

Mots-clés : quartz, inclusion fluide, expérience, densité, morphologie.

High pressure-high temperature evolution of fluid inclusions in synthetic quartz.

Abstract. — Samples from a single synthetic guartz crystal containing fluid inclusions (F.1.). have been heated in
a gaz apparatus at T = 448 °C corresponding to an internal pressure Pi of 282 MPa in the inclusions. The argon
confining pressure was either lower (eight runs at Pc = 200 MPa, duration 69 h to 3 064 h) or higher (one run
at Pc = 350 MPa, duration 2 086 h) than Pi. Comparison of the F.I. before and after the runs shows major shape
modifications together with measurable density variations. Two re-equilibration processus are observed and
discussed :

— Some F.I. have suffered decrepitation as evidenced by microcraks which are often completely sealed (appea-
rance of clusters of secondary F.1.). This decrepitation is associated with a strong decrease of density due to a
volume increase of the cavity. Th measurements indicate the *‘fossilization’” of a new equilibrium in which
Pi = Pec.

- non-decrepitated F.I. show a progressive evolution of their shape and density. Negative crystal shapes are
quickly reached, the L/] ratios of which decrease down to a limiting value of about 3. When Pi is greater than Pc,
Th increases progressively with time (A Th up to + 10 °C, i.e. density decrease of 0.015). OH diffusion and/or
rehydratation of the host gquartz are proposed as possible explanations of this density decrease. When Pi is lower
than Pc, density increases, although the mechanism is at present unknown.

Key words : quartz, fluid inclusions, experimental studies, density, merphology.

INTRODUCTION

Les inclusions fluides (L.F.), presque omni-
présentes dans les cristaux naturels, sont les
seuls témoins directs du paléollnide existant lors
de leur formation. Elles sont donc largement uti-
lisées, en particulier en métallogénie et en pétro-
logie, pour les renseignements gu’elles apportent
sur le chimisme et la densité (relation pression-
température) du fluide piégé. Cependant, si les

données ainsi obtenues sur le chimisme du fluide
semblent peu sujeties 4 caution, on s’apergoit
qu’il existe souvent des désaccords entre la den-
sité du fluide piégé — déduite de la température
d’homogénéisation Th — et les couples P-T dé-
duits d’autres considérations géologiques (revue
dans Pécher, 1981). 11 faut donc admettre que
cette densité peut évoluer aprés la fermeture de
I’inclusion, au cours de I’histoire ultérieure du
cristal héte : 'une au moins des hypothéses de
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base: sur lesquelles s’appuie I'utilisation des I.F.
(I’inclusion est un réservoir de volume constant,
contenant une masse constante de fluide) serait
dans certains cas mise en défaut.

Des travaux expérimentaux récents (Leroy,
1979 ; Pécher, 1981 ; Sabouraud, 1981 ; Gratier,
1982 ; Bouilier er al., 1982) ont effectivement
mis en évidence des modifications sensibles de
la densité du fluide piégé quand I’LF. était ame-
née dans des conditions de pression et de tempé-
rature nouvelles, ne correspondant plus a l'iso-
chore (courbe d’égale masse volumique ou
d’égale densité) initiale.

Les résuitats présentés ici précisent ces modi-
fications par une série d’expériences de recuit a
pression et tempémature élevées, effectuées sur
des cristaux de quartz synthétique contenant des
inclusions fluides. '

EXPERIMENTATION

1. - Cristal wtilisé

Les expériences ont ¢t réalisées sur du quartz
synthétique, dont I'homogénéité des caractéristi-
gues initiales facilite I’exploitation des résultats.
Le cristal de quartz utilisé provient de la S.1.C.N.,
{Annecy, France). Il a été synthétisé selon la
méthode mise au point par Régrény (1973), par
croissance hydrothermale autour d’un germe
(taille : 2 > 10 x 100 mm environ), allongé
selon un axe <a> et aplati perpendiculairement
a I'axe (¢). La croissance s’est faite dans une
solution de H,O+NaOH (0,5 N), a une tempé-
rature de 365 °C et 4 une pression fixée par le
coefficient de remplissage de [I'autoclave ;
celui-ci étant d’environ 0,8, la pression corres-
_pondante est d’environ 160 MPa (1 600 bars).

Des mesures en spectrométrie infra-rouge
{D. Mainprice, comm. pers.) montrent qu’il
s’agit d’'un quartz sec, contenant probablement
moins de 300 ppm d’OH dissous dans le réseau.

Le germe contient de trés nombreuses LF.
d"assez grande taille (Jongueur atteignant 300 pm),
en forme de cylindres allongés suivant des direc-
tions proches de 1’axe (c) (Figure 1}. L'émde de
ce quartz par topographie R.X. (G. Michot et
B. Weil, résultats inédits) montre que ces inclu-
sions se sont probablement formées par corro-
sion du ceeur des longues dislocations trés recti-
lignes contenues dans le germe, ceci avant que

‘FiG. 1. — Inclusion fluide dans le quartz 2A avant

expérience.

Fluid inclusion in crystal of synthetic quartz 2A,
before experiment. Inclusion is sub-parallel to the
c-axis, formed by trapping of fluid in dislocation
etch pits. There are subsequently sealed during
normal crystal growth.

la saturation ne soit atteinte dans 1’autoclave,

selon un mécanisme déja évoqué par Wilkins et
MclLaren (1981). Une fois les conditions de
saturation réalisées (160 MPa, 365 °C), la crois-
sance du quartz a refermé ces cavités on est
resté piégé un fluide de densité en principe égale
a la densité du fluide dans 1’autoclave (env. 0,8).
Les températures d’homogénéisation trouvées
sur ces inclusions (env. 245 °C) sont effective-
ment en bon accord avec ce coefficient de rem-
plissage.

2. - Les échantillons et leur température
d’homogénéisation initiale

Les échantillons utilisés sont des prismes de
dimensions moyennes environ 1,5 X 1,5
X 15 mm, taillées perpendiculairement & un
axe <{a> et parallélement 2 ’axe (c) du cristal
de quartz. Chaque échantillon, contenant une
section du germe, a ét¢ poli avant expérience
pour éviter toute détérioration mécanique des L.F.
aprés expérience. Les températures dhomo-
généisation Th mesurées avant expérience sont
trées homogénes dans un méme échantillon
(Figure 2) mais de maniére un peu surprenante,
elles different légérement d’un échantillon 2
I"autre : de 244.6 °C (2A10) 4 247.6 °C (2A06),
des contrdles ayant permis de vérifier que ces
différences n’étaient pas dues 4 une erreur systé-
matique liée a I'installation microthermométri-
que.
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FiG. 2. — Exemple d histogramme des températures
d homogénéisation initiales Th; : échantillon 2A10,
classes de [ °C. Th = 244,6 °C : moyenne des va-
leurs du pic de Thistogramime. ¢ : erreur standard
= 2 s/Vn.
Histogram of initial homogenization temperaty-
res Thy. Sample 2A10. 1 °C subdivisions. Th : ave-
rage value of Th. ¢ : standard error 2 s/Vn.

3. - Conditions expérimentales

Les expériences ont ét¢ réalisées au labora-
toire de pétrologie expérimentale du C.R.P.G.
(Nancy) avec {’installation & gaz décrite par Pi-
chavant (1979).

La pression de confinement, Pc, est créée par de
I’argon. Elle est connue avec une précision
d’environ = 1 MPa. Deux types d’expériences
ont été réalisés :

1) une série de huit expériences 4 une pres-
sion Pc de 200 MPa (2 kbar),

2) une expérience a une pression Pc de
350 MPa (3,5 kbar).

La température T, mesurée par un thermocouple
chromel-alumel placé dans un trou de sonde a
I’'extrémité de 1’autoclave, n’est connue qu’avec
une précision absolue d’environ £ 15°C i
450 °C. Par coatre, la reproductibilité des me-
sures est bonne (sans doute moins de 3 °C) ;
aussi peut-on admetire que toutes les expérien-
ces, réalisées dans les mémes conditions expé-
rimentales, a la méme température lue (448 °C),
correspondent A une méme température effective
de l'échantilion. Par ailleurs, la variation de
température lue pendant la durée des expériences
est restée inférieure &4 * 2 °C.

La pression du fluide G I'intérieur de Iinclu-
sion, Pi, est fixée par la densité initiale du fluide
et la température d’expérimentation (Figure 3).
Les données sur le systtme H,O + NaOH +
8iO, sont trés fragmentaires. Cependant, les
données partielles de Régrény (1973, figures 7
et 8) montrent que ses isochores sont sub-
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FiG. 3. — Diuagramme pression-température mon-
trant les conditions d’ expérience et l'isochore tra-
cée a partir de Th; des I.F. L'incertitude absolue
de ¥ 15 °C sur la température entraine une incerti-
tude de 17 MPa sur la pression interne dans I'LF.
Les conditions (P, T} correspondant aux deux types
d’expérience sont représentées ; on en déduit la
différence de pression A P = Pc — Pi.

Pressure-temperature diagram showing the experi-
mental conditions ; the isochore (d = 0.806) has
been drawn using the initial Th of the F.I. and the
PVT data for pure water. The nominal temperature
is known with an error of + 15 °C which gives an
error of 17 MPa on the internal pressure Pi in the
F.I. The experimental conditions corresponding to
both types of runs are shown as well as the deduced
pressure difference A P = Pc — Pi.
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paralléles 4 celles du systtme H,0 pure, mais
légérement décalées vers les hautes températures.
Aussi, bien que la densité ne soit pas connue
avec précision dans ’inclusion, on peut tracer
I"isochore correspondant 2 Th = 245 *C en se
basant sur les données P-V-T de 1’eau pure
(données utilisées : Burnham et al., 1969) en
w’introduisant qu'une faible erreur sur la déter-
mingtion de {a pression. Compte tenu de fa tem-
pérature d’expérience choisie (448 £ 15 °C),
la pression Pi est de 282 + 17 MPa, soit une
différence A P de :

1) A P = Pi — Pc = 82MPa pour Pc = 200 MPa,
2) A P = Pc — Pi = 68 MPa pour Pc = 330 MPa.

La montée et la baisse en pression et en tempé-
rature, dont la durée, d’une heure environ, n’est
pas prise en compte dans la durée indiquée de
I'expérience (Tableau I}, s’est faite par palliers
en suivant une trajectoire Pc-T proche de I'iso-
chore afin d’éviter un trop grand déséquilibre
entre Pc et Pi.

n t T

“ Pu MPa Thi_ Pi
2 A7 69 0 15" £4B°C 200 246,5°C 282 MPa
24 7 h 1S 447°C 200 246,5°C 282 MPa
240 153 h 40" 448°C 200 246,5°C 282 MPa
242 162 h 35° 447°C 200 246,3°0 282 MPa
2410 351 h 448°C 200 244,6°C 282 MPa
2 A4 409 h 447°C 200 246,3°C 282 MPa
2A3 1220 448°C 200 246,3°C 282 MPa
2 A6 3064 h 447°C 200 247,6°C 282 MPa
2 A8 2086 h 307 456°C 350 245,5°C 282 MPa
TABLEAU 1. — Conditions expérimentales pour cha-

que échantillon. t : durée de 'expérience - T : tem-
rature - Pc : pression de confinement d’argon -
Th; : température d’homogénéisation initiale des
LF, - Pi : pression inteme dans les L.F., 4 T.
Experimental conditions for each sample. t : dura-
tion of the run - T : temperature of the run - Pc :
argon confining pressure - Th; : initial homogeniza-
tion temperature of the F.I. - Pi: internal pressure
in the F.I., at temperature T.

Le tableau I résume les conditions expérimen-
tales correspondant aux différents échantillons.

La température dhomogénéisation Th des I.F.
a été mesurée a 'aide d’une installation de mi-
crothermométrie Chaix-Méca (Poty et al., 1976),
calibrée avec des produits organiques. Toutes

les mesures ont été faites sur la méme installa-
tion (A ’exception de certaines Th initiales, me-
surées sur une platine différente : ceci explique
la barre d’erreur importante qui apparait pour les
échantillons 2A1, 2A2, 2A3 et 2ZA4) et dans les
mémes conditions opératoires ; pour déterminer
précisément Th, méme dans les L.F. ot le chan-
gement de phase éfait difficilement visible, on a
tenu compte des propriétés classiques de retard &
la rétro-ébullition. Dans ces conditions, et bien
que Ia précision de I'installation ne soit que de
I'ordre de £ 5 °C, les mesures sont reproducti-
bles 4 = 0,3°C; les variations de tempéra-
ture A Th qui seules sont considérées ici sont
donc connues avec une précision de £ 0,6 °C.

RESULTATS EXPERIMENTAUX

1. - Pression de confinement P_ inférieure &
la pression P; dans Pinclusion

La comparaison des échantillons avant et
aprés expérience met en évidence d’importantes
modifications des inclusions initiales, qu’il s’a-
gisse de leur forme ou de leur coefficient de
remplissage (densit¢ du finide inclus). On dis-
tingue deux types de comportement : 1) Certai-
nes inclusions ont décrépité, ainsi que I'attestent
les fissures qui en partent. 2} Mais la plupart des
inclusions ne montrent pas trace de rupture ;
néanmoins, leur densité et surtout leur forme ont
sensiblement varié, cect étant particuliérement
net dans les expériences les plus longues.

Ces modifications de forme et de densité sont
détaillées ci-dessous en considérant successive-
ment les deux types d’évolution.

a} Changements de forme

1y Inclusions décrépitées

Sauf rares exceptions, les microfissures appa-
rues lors de la décrépitation sont au moins par-
tiellement recicatrisées par croissance dendriti-
que de quartz a partir de leurs 1&vres (Lemmlein
et Kliya, 1954). Elles ne sont plus alors mar-
quées que par des groupes d’LF. “‘secondaires’,
néoformées, dispersées auntour de I’LLF. initiale
en arrangements planaires 2 limites curvilignes
(Figure 4).

On distingue :

— des groupes d’L.F. secondaires a remplissage
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(0001}

FiG. 4. — Fissure “‘en aile de papillon”, mal cica-

trisée, montrant des I.F. secondaires encore reliées
par des capillaires. La bordure externe de la fissure
est soulignée par un liseré de trés petites inclusions,
Echantillon 2A7.
Incompletely sealed “‘butterfly wing”' crack showing
secondary F.I. which are still connected by ca-
pillaries. The extemnal margin of the crack is outlined
by clusters of numerous minute secondary inclusions
(sample 2A7).

homogéne : clles se disposent en nuage autour
des LF. primaires (‘‘decrepitation clusters’™,
Swanenberg, 1980, Figure 35a) et leur taille
diminue vers la bordure externe de la fissure
{de 20 4 2 pm environ). Ce sont des cristaux
négaiifs (surface de I'inclusion formée par les
plans (0110), (0T11) et (1011) du quartz), sou-
vent trés plats, et 4 rapport d’allongement L/l
assez constant (valeur moyenne dans 1'échan-
tillon 2A6 : 1,85, o = 0,71, ¢f. figure 6).

— des groupes d’LF. secondaires 4 remplissage
hétérogene : ces inclusions ont parfois une forme
trés irréguliére (Figure 4) et sont souvent reliées
entre elles par des conduits capillaires ; certaines
sont monophasées 4 température ambiante.

Les figures de décrépitation concement sur-
tout I'extrémité de la section du germe ol se
trouvent de nombreuses inclusions de grande
taille trés rapprochées les unes des autres. Dans
cette zone, les fractures peuvent relier plu-
sieurs LK. primaires, et étre soulignées a la fois
par des 1.F. secondaires du premier type (dans la
partie de la fracture éloignée des I.F. ayant dé-
crépité) ou du second type.

Pans le reste de I’échantillon, les figures de
décrépitation sont plus discrétes : courtes fissu-
res issues d’LF. en cristaux.négatifs (Figure 5b),
ou nuages de tr€s petites inclusions autour d'L.F.

FIG. 5. — a) Nuage d’inclusions secondaires géomé-
trigues disposées dans un plan et résultant de la
cicatrisation d’une fissure. Echantillon 2A6. -
b) Inclusion fluide ayant subi une modification pro-
gressive de forme et présentant une microfissure de
décrépitation tardive 4 I'une de ses extrémités.
Echantillon 2A6.

a) Decrepitation cluster of geometric secondary
inclusions resulting from the sealing of a planar
crack. Sample 2A6. - b} Fluid inclusion which has
undergone a progressive morphological evolution,
and showing a small late-stage decrepitation micro-
crack at one end. Sample 2A6.

primaires aussi évoluées morphologiquement
que leurs voisines non décrépitées.

2) Inclusions non décrépitées

Dans les I.F. non décrépitées, le changement
le plus remarquable est une diminution générale
de Dallongement des inclusions (diminution
de L/l = rapport longueur/largeur}, accompagné
du ré-équilibrage de leurs surfaces en faces cris-
tallines simples : a4 la place des inclusions ini-
tiales en cylindre wés aflongé, on voit une ma-
jorité d’L.F. en forme de cristaux négatifs trapus.
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Avant expérience
(2A9)
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2A10-351h
264 (0,96)

n
10
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FiG. 6. — Histogrammes des rapports L{l (Longueur/largeur) des I.F. dans les différents échantillons. L’échan-

tillon 2A8 correspond & une pression interne Pi inférieure 4 la pression de confinement Pc. Tous les autres
échantillons correspondent au cas inverse ol Pi est supérieure a Pc. Pour I'échantillon 2A6, les I.F. secondaires
des nuages de décrépitation ont été séparées des [.F. primaires modifiées. Pour chaque échantillon sont données
la valeur moyenne du rapport d’allongement et 1'erreur standard 2 s/Vn.

Ll (length{width} histograms of F.I. in the samples after the runs. Sample 2A8 corresponds to an internal
pressure Pi lower than the confining pressure Pc. For all the other samples, Pi is greater than Pc. In sample 2A6,
the secondary F.{. which originate from a decrepitation cluster and the modified primary F.I. (progressive
evolution) have been measured separately. The mean value of the shape ratio and the standard error (2 s/Vn) are
given for each sample.
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La figure 6 montre 1’évolution des rapports L/l
avec I'augmentation du temps de recuit.

La ou les transformations de I’aspect micros-
copique des échantillons n’ont pas été telles
qu'on ne puisse plus reconnaitre individuelle-
ment les inclusions initiales, on peut distingner
plusicurs modes d’évolution morphologique
(Figures 7 et 8) : :

~— Le plus souvent, & 'LF. initiale aliongée
correspond aprés expérience une seule ILF., en
cristal négatif plus court et plus large. Si I'LE.
initiale était trés aplatie (cet aplatissement étant
en général dans un plan normal 4 un axe <{a>),
elle reste plate, ne changeant de dimensions que
selon deux directions.

— Une I.F. allongée obliquement par rapport &
I’axe (¢ du cristal peut se transformer en plu-
sieurs inclusions par étranglement, Quand an-
gle entre {’allongement de I’LLF, et (c) est faible
(partie médiane de la section de germe), I'LF.
prend une allure “‘en escalier’” (Figures 8a et 8b),
. dont les marches sont paralleles a (c). Quand cet
angle est fort {grandes inclusions de I'extrémité
de la section du gemne), il y a croissance sur les
faces de l'inclusion de petites pyramides de
quartz dont 1’axe est parallele a (c) (Figure 9) ;
I’inclusion, dont le rapport final L/1 est dans ce
cas trés peu différent du rapport initial, acquiert
alors un aspect ‘‘en silex’ trés caractéristique
(Figure 8c).

Lorsqu’il est irés développé, ce processus
aboutit a un remplacement de ia grande inclusion
inititale par plusieurs petites inclusions, allongées
selon (c} et alignées selon I’ancienne direction
de I'inclusion.

— On a enfin pu observer un cas ol deux in-
clusions voisines avaient donné naissance i une
seule inclusion par coalescence (Figure 8d).

b) Changements de densité

La figure 10 présente sous forme d’histo-
grammes les températures d”homogénéisation Th
mesurées dans chaque échantillon aprés expeé-
rience. Pour pouvoir comparer plus facilement
entre elles les modifications d’un échantillon a
I’autre, Porigine de ’abscisse a été légérement

décalée d’un histogramme a 'auire de fagon a

faire coincider sur une méme verticale les va-
leurs initiales Th;.

On remarque que chaque histogramme com-
porte en général deux parties :

1) Une partie on les valeurs sont assez dis-
persées mais élevées, atteignant 280 °C. I s agit
alors soit des inclusions primaires décrépitées,
soit des inclusions secondaires formées par la
fermeture des fissures de décrépitation (petites
inclusions des nuages de décrépitation).

2) Une concentration de valeurs proches de la
valeur initiale : ce pic, éventuellement dédoublé
(éch. 2A7) correspond aux inclusions initiales
non décrépitées, bien que morphologiquement
trés modifices (I.F. en cristal négatif, en silex,
en escalier). Sa position se décale vers les hautes
températures quand la dusée du recuit angmente
(pour !’expérience la plus longue, 2A6, A Th =
13 °C, soit une variation équivalente de densité
A d = 0,015).

2. - Pression de confinement P, supérieure a
Ia pression P; dans Pinclusion

Dans la seule expérience réalisée dans ces
conditions (2A8, P, = 350 MPa, durée =
2 000 h), on a aussi observé de trés importants
changements de forme et de densité.

a) Changements de forme

Les modifications morphologiques, trés mar-
quées, sont assez comparables a celles observées
dans ’échantillon 2A6 : les inclusions ont acquis
une morphologie en cristal négatif, soit par évo-
lution d’une seule LF. allongée, soit par étran-
glement d’une grande I.F. oblique sur 'axe (c) '
du quartz. On peut noter cependant que ces cris-
taux négatifs sont moins systématiquement allon-
gés parallélement a I'axe (c), mais souvent trés
trapus et en double pyramide.

Certaines I.F. semblent 1 aussi avoir décré-
pité (I.F. reliées par un capilaire, petites LF.
secondaires autour des grandes I.F. primaires).
Ceite décrépitation se serait effectuée en début
d’expérience puisque toutes les inclusions, dé-
crépitées -ou non, primaires ou secondaires,
montrent des changements morphologiques éga-
lement poussés.

On remarque aussi la présence fréquente dans
les plus grosses inclusions de cet échantillon de
petits globules de silice amorphe (Figure 11).
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{c0o01)
{r.z) (r.z)

F1G. 7. — Différentes évolutions possibles des I.F.

par modification de leur forme et acquisition d’un
faciés en cristal négarif (évolution par dissolution-
précipitation, & volume global constant).
Different possible evolutions of F.I. by morpholo-
gical modification and acquisition of a negative
crystal shape - evolution by dissolution-recrvstalli-
zation processes, in which the fotal F1. volume is
preserved (same amounts of dissolved and preci-
piiated silica). :

HG. 8. — a) Inclusion fluide “‘en escalier’” résultant
du changement progressif de forme d’une I.F. ini-
“tialement légérement oblique sur axe C du quartz.
Echantillon 2A7. - b} Inclusion fluide *'en escalier”
et- LF. en cristaux négatifs. Echantillon 2A7. -
¢} Inclusion fluide ‘‘silexoide’’ résultant du chan-
gement progressif de forme d’une IF. faisant ini-
tialement un angle trés important avec I’axe C du
quartz. Echantillon 2A7. - d) Coalescence de
deux I.F. voisines en une seule L.F. Echantillon
2A4.

a) ‘‘Staircase F.[."’ resuliing from the progressive
moadification of the shape of a F.I. which was ini-
tially slightly oblique to the quartz (¢) axis. Sample
2AT. - b) “Staircase’” F.I. and euhedral F.I. (ne-
gative crystals). Sample 2A7. - ¢) “‘Silexoid’” F.I.
resulting from the progressive modification ot the
shape of a F.I. which was initialy at high angle to
the quartz (c) axis. Sample 2A7. - d) Two neigh-
bouring F.I. coalescing to form a single F.I. Sam-
ple 2A4. '
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20
A7 69,25h

A% 183,7h

A2 162,8b

20 249,4

A0 351h

Fic. 9. — Diagramme en rose montrant [ orienta-
tion préférentielle (secteur grisé) des axes des ex-
croissances du quartz sur les flancs des inclusions
primaires  modifies  ‘en silex’’, obliques par
rapport @ {c). Fléches noires © orientation des I.F.
considérées. Echelle 0-100 : nombre de mesures par
classe d’orientation de 5°.

Preferred orientation (shaded sector) of the small
overgrowths of quartz pyramids found on the faces
of the *'silexoid” F.I. Black arrows : orientation of
the considered F.I. Scale 0-100 corresponds 1o the
number of measurements in & 5° orientation class.

b) Changements de densité

L’histogramme des températures d’homo-
généisation (Figure 12) montre trés nettement
un décalage des Th vers les basses températures
(augmentation de la densité du fluide). Cette va-
riation A Th est importante (> 15°), supérieure
a celle observée dans 1’autre sens pour I’échan-
tillon 2A6, pour lequel la durée d’expérience
était supérieure (= 3 000 h).

FiG. 10. — Expériences d Pc (200 MPa) < Pi {282 MPa) et T = 448 °C. Histogrammes des températures
d’homogénéisation Th des I.F. des échantillons aprés expérience. Bande grisée : Th initiale.
Experiments at Pc (200 MPa) << Pi {282 MPa) and T = 448 °C. Histograms of the homogenization temperatu-
res Th of the F.I. on samples after the runs. To allow an easier comparisen of results, the Th scale has been
slightly transformed so that all the initial Th values fall on the same vertical line (shaded band).
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FIG. 1. — Photographie au microscope élecironigue
a balayage d'une LF. de I'échantillon 2A1, mon-
trant une sphérule de silice amorphe dans une in-
clusion fluide. Noter également le départ d’une mi-

_ crofissure en téte d’LF. (4 gauche du cliché).

Scanning electron micrograph of a fluld inclusion
showing a spheroid of amorphous silica. Sample
2A1. The micrograph also shows a microcrack on
the head of the F.I. (on the left).

DISCUSSION

1. - Le changement de forme

Il se marque donc surtout par un abaissement
du rapport L/l de linclusion, particulierement
net dans les inclusions non décrépitées, c’est-a-
dire dans les inclusions pour lesquelles la pres-
sion interne P; est restée trés forte pendant toute
la durée de I’expérience.

On retrouve ici un phénomeéne déja décrit, en
particulier par Gratier (1982) et Gratier et
Jenatton (sous presse). Pour ces auteurs ces
modifications de forme se font par diffusion de
silice dans ’inclusion et obéissent 4 un méca-
nisme de type dissolution-cristallisation : elles
seraient dues aux variations de potentiel chimi-
gue (4 linterface quartz-eau) qui apparaissent
d’un point & I'autre de la paroi de I’inclusion par
suite de la différence de courbure de I’interface
solide-fluide.

Les données trop dispersées et trop fragmen-
taires dont nous disposons ne permettent guére
d’apporter d’éléments nouveaux a la discussion

de Gratier et Jenatton (sous presse). On notera

cependant la décroissance rapide du rapport L/l
moyen, qui semble tendre, quand Pi > Pc, vers
une valeur limite d’environ 2,70 a 2,90 qui serait
atteinte dés 1’échantillon 2A10 (= 350 h), et

A8  2086,5h

T

220 230 40 250

FiG. 12. — Expérience a Pc {350 MPa) > Pi (282
MPa) et T = 448 °C. Histogramme des températu-
res d’homogénéisation des [.F. dans Péchantillon
2A8 apres expérience. Bande grisée = Th initiale.
Post-experiment Th histograms of F.I. in sample
2A8 (350 MPa, 448 °C, i.e. Pc > Pi). The shaded
band corresponds to the initial Th;.

qui correspondrait 4 une valeur d’équilibre pour
les pressions et températures considérées (Fi-
gure 13).

La diminution du rapport L/l des inclusions
est accompagnée de I'apparition de faces cris-
tallines simples (cristaux négatifs}, processus qui
tend & abaisser I’énergie du systeme en minimi-
sant 1’énergie de surface. Ceci n’est cependant
pas le cas dans les évolutions qui augmentent
sensiblement la surface de linterface eau-
quartz : formation des 1.F. “‘en silex’’, ou plus

(L7E)
10—
ok
8
N
af l J W
2r }2.:\& |
0 1 | i .
1000 2000 3000 o
IG. 13. — Varigtion du rapport d allongement

des I.F. en fonction de la durée de I'expérience.
L’¢échantillon 2A8 correspondant & des conditions
expérimentales différentes se différencie par un
rapport L/l inférieur & celui des LF. des autres
échantillons.

Variation of shape ratio (L{l) of F.I. as a function
of the duration of the runs. It seems that an equi-
libriumn value of 2.7 is reached for runs longer than
350 h. Sample 2A8 corresponds to different expe-
rimental conditions (Pc > Pi) and shows a lower
shape ratio (1.7).
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encore formation de plusieurs petites inclusions
a partir d’une grande inclusion initiale. Les cau-
ses de leur formation restent donc obscures.

Il est enfin important de souligner deux diffé-
rences fondamentales entre les évolutions avec
ou sans décrépitation : dans le premier cas, le
volume total occupé par le fluide d’une inclusion
peut augmenter, ce d’autant plus que la fissure
de rupture se propage plus loin. Dans le second
cas, au contraire, le changement de forme ne
s’accompagne en principe pas d’un changement
de voiume de I'LF. : en dehors d’éventuels phé-
noménes de diffuston de Si (McLaren er al.,
1983), le seul changement proviendrait de la re-
précipitation du quartz (d = 2,7) dissous sous
forme de silice amorphe (d = 2,1), ceci entrai-
nant une légére diminution du volume disponi-
ble pour le liquide. Des globules de silice amor-
phe s’observent effectivement (Figure 11}, mais
I'influence de ce phénomene doit étre négli-
geable : on n’a pas pu mettre en évidence de
variations systématiques de densité entre les in-
clusions présentant ou non ces précipités.

Par ailleurs, on observe que les inclusions dé-
crépitées, c¢’est-a-dire les inclusions o la pres-
sion interne a été relativement faible (Pi == Pc¢ au
lieu de Pi > Pc dans les L.F. non décrépitées)
montrent des changements morphologiques plus
lents gue les IF. non décrépitées. On retrouve
1a sensibilité & la pression interne dans Iinclu-
sion du phénoméne de changement de forme,
déja signalée par Gratier (1982).

2. - Les changements de température d’ho-
mogénéisation

a) Inclusions décrépitées

La coexistence, dans un méme échantillon,
d’inclusions de dimensions et de formes initiales
voisines ayant les unes décrépité, les autres non,
montre que la valeur de la surpression interne
Pi — Pc = 82 MPa, découlant des conditions
Pc - T choisies, est proche de la surpression de
décrépitation du quartz synthétique a 450 °C et
pour des LF. de grande taille (V > 2.10* um?).

On retrouve donc une valeur trés proche de la
valeur de 85 MPa trouvée par Leroy (1979) pour
des I.F. de taille analogue, aussi dans du quartz
synthétique, mais décrépitées & pression am-
biante et & température plus basse (280 °C).

La décrépitation est une rupture fragile du mi-
néral hite de I'LLF. ; elle survient quand la pres-
sion interne du fluide dans I'inclusion atteint une
valeur telle que localement la contrainte tangen-
tielle créée A la surface de 'inclusion dépasse la
résistance a ia traction Ty du minéral. 11 y a alors
initiation et propagation d’une fissure, dont la
dimension est contrdlée — si le régime est pure-
ment élastique — par le critgre de Griffith : la
fissure se propage jusqu’a atteindre une taille
telle que I'augmentation d’énergie de surface
ainsi créée corresponde a I’énergie élastique em-
magasinée autour de I'LF. avant rupture.

Sous I'effet de la pression du fluide, les levres
de cette fissure vont ensuite s’écarter élastique-
ment : le volume occupé par le fluide augmen-
tant, la pression interne va diminuer.

On peut donc envisager qu’il se crée aprés
rupture un nouvel équilibre tel que Pi = Pe, la
pression de confinement Pe, qui tend & refermer
Ia fissure, équilibrant la pression du fluide Pi
dans la fissure, qui tend & Pouvrir (ceci si la
fissure est suffisamment grande pour gue I’aug-
mentation de volume nécessaire & la baisse de
pression n’implique qu'un écartement faible de
ses lévres, c’est-d-dire une déformation trés
petite).

8%l ¥ a blocage mécanique de la fissure en
position ouverte sans modification du volume
global de [a cavité, alors la nouvelle densité
correspondra aux conditions Pi {(=Pc) — T succé-
dant immédiatement & la décrépitation. Ce blo-
cage peut se faire par exemple par individualisa-
tion d’LLF. secondaires séparées par le treillis
résistant de leurs parois, un processus qui est
bien isovolumique puisque chaque ‘‘pont” de
quartz se fait au déiriment d’un volome égal de
silice dissoute soit aux parois de I'LLF. primaire,
soit ailleurs dans la fissure.

On constate effectivement que les valeurs Th
mesurées sur les LF. décrépitées accompagnées
d’I.F. secondaires, ou sur ces I.F. secondaires
{271 °C, éch. 2A7 : 269 °C, éch. 2A1 : 272 °C,
éch. 2A6) correspondent aT =448 °C, a des
pressmns de 200 a 220MPa trés prochcs de la
pression de confinement.

Cet accord entre Pi et Pc est bon quand on
considére les inclusions des nuages de décrépita-
tion formés par des fissures totalement recicatri-
sées (par exemple, 2° pic de I’histogramme 2A6,
figure 10}. Par contre, dans les fissures mal re-
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cicatrisées (Figure 4), on observe des valeurs de
Th un peu plus basses et surtout beaucoup pins
dispersées, évoguant tout a fait des figures
d’étranglement : la fermeture de ces fissures se
serait faite a T << Th (piégeage de 2 phases —
liquide et vapeur — mélangées en proportion
quelconque), c’est-d-dire probablement en fin
d’expérience.

Cet étalement des mesures peut aussi provenir
en partic de phénomeénes de capillarité dans des
inclusions qui se ferment a T légérement supé-
rieure & Th, comme le montre 'exemple de la
figure 14 : les deux parties d’une inclusion, re-
liées uniquement par un mince capillaire (non
fermé, comme ['atteste le déplacement du ménis-
que liquide-gaz dans le capillaire quand Pi croit),
s’homogénéisent en phase liquide 4 des tempé-

Th=1263.3"C

Th=259"C

FiG. 14. — Echantillon 2A! : I.F. en 2 parties A
et B reliées entre elles par un capillaire. Lhomo-
généisation se fait & des températures différentes
dans les parties A et B. Avec 1'augmentation de
température (c’est-d-dire de Pi), le liquide envahit

- progressivement le capillaire.

Sample 2A7 : Two parts (A and B} F.I. still joined
by a capillary. The homogenization is reached at
different temperatures for parts ‘A and B. As T in-
creases (i.e. when Pi increases) liquid progressively
invades the capillary. Total filling is completed only
at high  temperature (filling not yet completed
at T = 290 °C , i.e. Pi = 300 MPa). This shows
that in this case surface tension is not negligible
with respect to the internal pressure, and must be
taken into account when considering the scatter of
Th often observed in a single family of F.I.

ratures légérement mais significativement diffé-
rentes 'une de I’autre.

Enfin, il existe quelques I.F. de forme (rés
évoluée (cristaux négatifs trapus) qui miontrent
une courte fissure partant de 1'un de leur sommet
(Figure 3b), mais dont "homogénéisation ne se
fait pas 4 température plus élevée que celle
des L.F. similaires voisines non décrépitées. 1l
s’agit probablement ici d’une décrépitation tar-
dive, lors de la chute de pression et de tempé-
rature dans 1’autoclave, sans qu’il y ait eu cica-
trisation de la fissure, pour autant qu’elle se soit
effectivement ouverte. Au moment de la mesure
de Th, la pression dans I'inclusion (Pi = 5MPa
pour Th == 250 °C) est trop faible pour ouvrir la
fracture ; le volume global de I'inclusion reste
donc inchangé, et on retrouve une température
d’homogénéisation égale 4 Th avant rupture.

b) Changements de densité dans les 1L.F. w ayant
pas décrépité
Méme dans les inclusions oil il n’y a aucune
trace de décrépitation (pas de fissure visible, pas
de petites .F. secondaires autour de I'LF. pri-
maire), on constate une variation de Th.

Cette variation dans les inclusions dont le vo-
lume est testé a priori constant impliquerait une
variation de la masse du fluide inclus par diffu-
sion. L’homogénéité des valeurs trouvées sur un
méme échantillon (histogrammes dessinant un
pic net) et la progressivité du décalage de ce pic
avec la durée de ’expérience sont d’ailleurs as-
sez significatives d’un processus d’évolution par
diffusion.

Les expéricnces présentées ici n’apportent

cependant pas tous les éléments nécessaires pour
les interpréter ; en effet :

Les résultats. A Th en fonction du temps t ont
été présentés par commodité sur un diagramme
semi-logarithmique (Figure 15). Mais le nombre
trop faible de mesures et leur assez faible pré-
cision ne permet pas de donmer I'expression
réelle de la loi d’évelution : A Th = log (1), ou
A Th = At", ou loi plus complexe, ce que peut
laisser penser la disposition des points dans la
partic médiane du graphique ?

— La pression Pi réelle dans I'inclusion au
moment de 'expérience n’a pas été calculée.
Elle dépend bien siir de la position des isochores
dans le systtme H,O + NaOH comrespondant au
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Fi6. 15. — Variations de A Th = Thy — Th; en fonc-

tion de la durée des expériences. Les barres d’erreur
importantes des échantillons 2A2, 2A3, 2A4 et
2A7 sont dues & l'utilisation d’une installation mi-
crothermométrique différente pour les mesures de
Thi.
Variation of ATh = Thy ~ Th; as a function of
the duration of the runs. The large error bar for
samples 2A2, 2A3, 2A4 and 2A7 is related to the
use of a different microthermometric installation
for the initial Th measurements. -

fluide piégé (position trés imparfaitement
connue), mais aussi de la dilatation thermique
du quartz (qui augmente d’un certain facteur le
volume de la cavité, et va dans le sens d’une
baisse de pression) et de la déformation élastique
de la cavité {qui joue en sens inverse), ces para-
métres dépendant I'un comme 1’autre de I’orien-
tation de 1’inclusion dans le cristal (matériel
anisotrope).

Cette indétermination sur Pi ne remet cepen-
dant pas en cause la réalité et ’ordre de gran-
deur des variations de Th (et donc de densité)
trouvées, les mesures avant et aprés expérience
étant faites dans des conditions quasi-identiques
(a Pc = P, et a T =Th, ATh étant suffi-
samment faible pour négliger totalement la diffé-
rence de dilatation thermique entre les mesures.

La variation de Th traduit donc une diminu-
tion de la’densité¢ du fluide-piége, soit par. diffu-
sion uniguement de OH (volume constant -de
I’LLE.)}, soit par diffusion simultanée de OH et Si
(diminution de la masse du fluide et faible aug-
mentation conjointe du volume de la‘cavité,
McLaren et al., 1983). En supposant que la va-
riation de Th soit uniquement due 4 la diffusion
de OH, avec hydratation jusqu’a saturation d’un
certain volume de quartz autour de chaque in-
clusion, on peut par un calcul simple donner les

ordres de grandeur des volumes et vitesses de
diffusion nécessaires pour expliquer les évolu-
tions observées :

On supposera qu'une LF. cylindrique de
rayon r = 15 pm et de longueur L = 200 pm
voit sa Th augmentée de 13° (A V = 0,023 cas
de I’échantillon 2A6) par réhydratation d’un cy-
lindre de quartz concentrique de longueur 1. et
de rayon R = x + r dont la teneur en OH aurait
augmenté de 500 ppm.

— volume de linclusion v = n ¢’L =
14.1078 cm?,

— pour diminuer le volume molaire de A V=
0,023 gr. em®, 'inclusion a perdu (V, — V;) X
6,023.10%/18 x 14.107° = 10,77.10" molé-
cules d'H,0.

~— volume V¢, de quartz 4 hydrater : le volume
d’une maille de quartz (c.a®.V3/2), 112,28 A3,
contient 3 (Si); en se rappelant que 1 (H,O)
équivaut & 2 (OH), on voit que 1’augmentation
de la teneur en (OH) du quartz de 500 ppm
nécessite I'hydratation de 112,28/3 x 105/
500 x 2 = 150.10° A* = 150.107% um?® par
(H;0). Il faut donc rehydrater Vo = 10,77.10%
X 150.107% = 16.10% um® de quartz.

" On en tire I'épaisseur x de la couronne de
quartz a réhydrater : x = 160 pm.

-— Enfin, sachant que la durée de I’expérience
pour I'exemple choisi (2A6) a éié de 3 064 h,
soit = 10° s, I'ordre de grandeur minimum pour
la vitesse de diffusion serait: D = x3/t =
2,6.107 2 cm?s71,

Il ne s’agit 1a bien slr que d’un calcul trés
approximatif ; mais on retrouve des ordres de
grandeur voisins (x = 70 & 160 um, D = 5.10° %
a 107" em®s™Y) pour des gpéométries diffé-
rentes de 1'inclusion (sphérique par exemple)
pour des teneurs H/Si plus fortes (1 000 ppm),
ou en utilisant les couples A Th — t des autres
expériences. Ce calcul montre denc que la baisse
de Th observée pourrait s’expliquer par la satu-
ration en OH d’une couche de quartz d’épaisseur
quelques rayons de I'LF., mais moyennant une
vitesse de diffusion minimale de OH forte par
rapport aux vitesses admises {¢f. par exemple
Paterson et Kekulawala, 1979 : D = 10~ ¥
cm?s ™).

Aussi faut-il sans doute envisager des méca-
nismes plus complexes, soit mettant en jeu de la
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déformation plastique autour de [’inclusion
{diffusion rapide de OH au ceeur de dislocations),
soit des processus de diffusion & I'aide de dé-
fauts (4H)g; (4 H remplagant | Si), permettant
une augmentation de la taille de la cavité — et
impliquant une dilatation du cristal — par départ
de Si et O (McLaren et al., 1983).

Par ailleurs, il faut souligner que 1’évolution
de Th est due 4 la pression interne dans !'inclu-
sion, la pression de confinement ne jouant qu’un
role trés indirect (elle sert surtout a éviter la
décrépitation). La baisse de Th observée dans
I’expérience 2AS8, effectuée & Pc > Pi, pose
donc un probiéme actuellement non résolu {(pre-
cipitation et diffusion vers I'LF. des OH du ré-
seau du quartz sous 'effet de I’augmentation de
la pression ? Mais les teneurs en eau du gquartz
étudié ne semblent pas suffisantes pour expli-
quer la forte augmnentation de V).

En définitive, ces expériences confirment [a
possibilité d’évolution de la densité d’une inclu-
sion fluide, soit vers des valeurs plus basses,
soit méme vers des valeurs plus hautes.

Le mécanisme de cette évolution — qui n’est
pas forcément un *‘rééquilibrage”™ aux nouvelles
conditions Pc-T pouvant s’étre substituées aux

conditions de formation de ¥inclusion — est trés
mal connu : pour le préciser, il fandrait mieux
connaitre le comportement et le rdle de 1’eau
dans le quartz, un sujet encore trés débattu, et
disposer de données plus précises sur !’état
d’hydratation et de déformation des échantillons
aprés expériences (estimation de 1'éventuelle
augmentation de volume des inclusions) ; dans
cette optique, une étude de ces échantillons en
spectrométrie infrarouge et en microscopie élec-
tronique est prévue.

Néanmoins, ces résultats soulignent une nou-
velle fois la prudence dont il faut faire preuve
dés qu’on utilise les densités des fluides en inclu-
sion 2 des fins de géobarométrie.
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