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Over the last twenty years, i l l i te-smectite mixed layers (l-S), especial ly ordered 

ones, have been studied extensively in d iagenet ic series. Basically, l-S are consi-
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RESUME 

Les interstratifies illite-smectite (l-S), notamment les l-S ordon-
n£s, ont 6t6 abondamment studies durant les vingt derni&res 
ann§es, notamment dans les series diag6n£tiques. D'une fagon 
g6n6rale, on sait qu'ils sont constitu6s d'un empilement de feuillets 
de smectite dont la composit ion est celle d'une montmorillonite de 
basse charge et de feuillets d'illite dont la composition, vraisem-
blablement fixe, est du type : K0 90 (Si3 3 0 A l 0 7 0 ) (Al, eo Fe0 05 Mg0 ,5) 
O10(OH)2, Avec I'accroissement de la profondeur dans les series 
sedimentaires, la quantity des cristaux d'l-S diminue pour un volume 
de mature donn§ et leur composit ion 6volue progressivement vers 
des termes de plus en plus riches en illite. Illite et l-S de differentes 
composit ions coexistent dans un mSme echantillon. Avec la pro-
fondeur croissante, les dimensions des cristaux d'l-S ou d'illite aug-
mentent dans le plan des directions cristallographiques a et b 
comme la taille du domaine coherent selon la direction c*. 

Plusieurs modeles de structure cristalline ont ete proposes pour 
les l-S, essentiellement a partir des donnees de diffraction de 
rayons X et des observations en microscopie Electronique. lis ne 
sont pas coh6rents avec ce que I'on connaTt des m6canismes de 
croissance possibles des l-S et de I'illite. Le module plus general 
qui est propose ici satisfait a la fois la necessity de decrire tous 
les empilements possibles dans les l-S ordonn^s et la coherence 
avec les processus de croissance. Puisque les l-S sont composes 
de montmorillonite et d'une illite de composit ion fixe, ce modele 
propose que les feuillets de montmorillonite soient inclus dans les 
cristaux d'l-S tandis que les feuillets externes se comportent comme 
des beidellites de haute charge. 

Mots-c lefs : Transformation, Groupe argile mineral, Smectite, Illite, 
Mineral interstratif ie, Diagen6se, Donn6e MET, Structure cris-
tall ine. 
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I N T R O D U C T I O N 

D e p u i s I ' i n t roduc t i on par H O W E R & MOWATT ( 1 9 6 6 ) d u 
c o n c e p t d e I' i l l i te c o m m e t e r m e u l t ime d ' u n e ser ie d e 
c o n v e r s i o n s m e c t i t e - i l l i t e se p r o d u i s a n t par I ' i n te rmed ia i re 
d e m i n e r a u x in ters t ra t i f ies i l l i t e - smec t i t e ( l -S) , I ' in t6ret d e la 
c o m m u n a u t e d e s S c i e n c e s d e la Terre p o u r c e t t e t rans fo r -
ma t ion m i n e r a l e a 6 te cons tan t . REYNOLDS & H O W E R ( 1 9 7 0 ) 

ont tou t d ' a b o r d d e v e l o p p 6 une m e t h o d e d e s imu la t i on 
a c c e s s i b l e , p renan t en c o m p t e la m o d i f i c a t i o n d e s p r o p o r -
t ions re la t ives d e s po l es il l i te et smec t i t e , a ins i q u e d e s 
s e q u e n c e s d ' e m p i l e m e n t ( « R e i c h w e i t » ) , et p e r m e t t a n t d e 
dec r i r e ce t te evo lu t i on m i n e r a l o g i q u e . Par la su i te , ce t te 
c o n v e r s i o n d i a g e n e t i q u e s m e c t i t e - i l l i t e a e t6 a b o n d a m m e n t 
d £ c r i t e & I 'a ide d e la d i f f r ac t i on d e s rayons X (DRX) ( B U R S T , 

1 9 6 9 ; PERRY & H O W E R , 1 9 7 2 ; H O W E R et al., 1 9 7 6 ; S R O D O N et 

al., 1 9 7 9 ; S R O D O N , 1 9 8 4 ; V E L D E et al., 1 9 8 6 ; G L A S S M A N N et al., 

1989, p a r m i b e a u c o u p d 'au t res ) . La m o d e r n i s a t i o n d e s e q u i -
p e m e n t s , a s s o c i 6 e a la d i s p o n i b i l i t e c r o i s s a n t e d e c a l c u l a -
teurs p e r f o r m a n t s et d e l og i c ie l s a d a p t e s d e s imu la t i on et 
d e t ra i t emen t n u m 6 r i q u e d e s d o n n e e s , a p e r m i s d e rea l iser 
d e s p r o g r e s c o n s i d e r a b l e s tan t d a n s le d o m a i n e d e la DRX 
q u e d a n s ce lu i d e la m i c r o s c o p i e e l e c t r o n i q u e a hau te 
reso lu t ion (METHR) . C e p e n d a n t , m a l g r 6 I ' in teret p o r t e et 



[ 'accumulation enorme de donnees experimentales, les 
mecanismes reactionnels de cette transformation restent 
meconnus. En effet, les figures de dissolution des l-S et de 
croissance des illites n'ont pas encore ete observees direc-
tement. En I 'absence de moyens d'analyse permettant, pour 
chaque particule, de determiner sa structure cristalline, sa 
composit ion chimique point par point et son etat de surface, 
il faut done recourir a des methodes indirectes permettant 
I'analyse statistique des populat ions de particules, comme 
la DRX ou encore I'analyse d ' images obtenues en micro-
scopie electronique en transmission (MET). 

En diffraction des rayons X, I ' identification de mineraux 
argileux ne peut s'effectuer que par un processus de 
comparaison essai/erreur entre les di f f ractogrammes expe-
rimentaux et ceux calcules sur la base d'un modele theo-
rique conceptual isant la structure cristal lochimique de ces 
mineraux. Les cristaux de M C E W A N (1956, 1958) ont ainsi 
constitue le premier modele statistique decrivant les 
sequences d'empi lement des feuillets dans les mineraux 
interstratifies et prenant en compte les interactions entre 
feuillets consecuti fs. Ce modele markovien induit une 
populat ion de cristaux de composit ions variees lorsque les 
cristaux possedent de faibles epaisseurs (systeme quasi-
homogene) (DRITS, 1985; DRITS & TCHOUBAR, 1990). Selon le 
modele des particules fondamentales, elabore plus recem-
ment par NADEAU et al. (1984a, b et c), les cristaux inter-
stratifies sont constitues d'un empilement coherent de 
sub-cristaux de tres faible 6paisseur (10, 20, 30, 40 A, ...). 
Les merites respectifs de ces deux modeles ne seront pas 
discutes dans cet article, puisque ni I'un ni I'autre ne ren-
dent compte de fagon satisfaisante de la structure et de la 
croissance des l-S illitiques et de I'illite. Fondamentalement, 
ces modules se limitent en effet k la descript ion des em-
pilements selon c* alors que les vitesses de croissance les 
plus importantes sont observees dans le plan des directions 
cr istal lographiques a et b. De plus, ces modeles definissent 
des structures cr istal lochimiques ideales qui, contrairement 
aux structures reelles (PLANQON & TCHOUBAR, 1977), ne 
contiennent pas de defauts (defauts d'empilement, non-
stcechiometrie, repartit ion spatiale heterogene des atomes 
ou des lacunes, changement lateral de structure, presence 
de feuillets exotiques,...) qui, pourtant, sont responsables 
de la reactivite des phases considerees. 

L'etablissement d'un lien entre les observations obtenues 
a diff6rentes echelles (METHR, DRX, MET - morphologie -
chimie, microsonde), en particulier entre les observations 
morphologiques (MET) et structurales (DRX), devrait per-
mettre de resoudre un des problemes essentiels de I'illiti-
sation des l-S ordonnes : quelles sont les caracterist iques 
des part icules qui disparaissent et de celles qui grandissent 
au cours de cette transformation ? R6pondre & cette der-
niere question souleve le probleme de la caracterisation du 
pole illite dans les series diag6n6t iques. Ce terme ultime 
des series de conversion poss6de-t- i l des caracterist iques 
cristal lochimiques propres et identiques dans toutes les 
series ? Dans I'affirmative, il importe de d6finir ces carac-
teristiques et en particulier sa composit ion chimique, sa 
structure cr istal lographique tr idimensionnelle ainsi que sa 
morphologie. Enfin, une contrainte s u p p l e m e n t a l sur cette 
transformation peut etre apportee sinon par la connaissance 
des mecanismes reactionnels fondamentaux, du moins par 
la determination de la cinetique de ces reactions. Le prea-
mble indispensable pour envisager cette derniere etape de-
meure la concept ion d'un modele de structure cristall ine 

capable de rendre compte des observations MET aussi bien 
que des caracter ist iques dif fractometr iques des mineraux 
argileux et, de plus, compat ib le avec les processus de 
croissance de I'illite dans les milieux naturels. 

1 — DETERMINATION DES PARAMETRES 
STRUCTURAUX EN DRX ET DE LA MORPHOLOGIE 

DES PARTICULES AU MET 

1.1. DESCRIPTION DES POPULATIONS DE PARTICULES 
PAR DECOMPOSITION DES DIFFRACTOGRAMMES 
DE RAYONS X 

1.1.1. Domaine angulaire 5-11°26 Cu Ka (17,6-8,0 A) 

De nombreux auteurs ont etabli a I'aide de la DRX que 
la transformation diagenet ique smectite—illite s'effectue par 
I ' intermediaire de structures cristall ines interstratifiees 
d 'abord desordonnees puis ordonnees s'enrichissant pro-
gressivement en feuillets illitiques (PERRY & HOWER, 1 9 7 0 , 

1 9 7 2 ; HOWER et al., 1 9 7 6 ) . La cinet ique de transformation 
des mineraux argileux entraine la coexistence de particules 
presentant des caracterist iques cristal lochimiques contras-
tees ( L A N S O N & CHAMPION, 1 9 9 1 ; LANSON & BESSON, 1 9 9 2 ; LAN-

SON & VELDE, 1 9 9 2 ) et evoluant simultan£ment. Dans les 
stades terminaux de 1'evolution diagenet ique, cette popula-
tion de part icules, alors majoritairement illitiques, est carac-
terisee en DRX par un pic unique dont le maximum se situe 
vers 10 A et fortement dissymetr ique vers les petits angles. 
Cette dissymetrie diminue ensuite progressivement avec 
I 'augmentation de temperature; elle est c lassiquement esti-
mee par I ' indice de •< cristallinite » de KUBLER ( 1 9 6 4 , 1 9 6 8 ) , 

c'est-S-dire par la mesure de la largeur a mi-hauteur 
(FWHM) de cette bande de diffraction. LANSON & CHAMPION 

( 1 9 9 1 ) , LANSON & BESSON ( 1 9 9 2 ) e t LANSON & VELDE ( 1 9 9 2 ) 

ont montre que cette bande complexe pouvait etre 
decomposee en ajustant sur le spectre experimental des 
pics dits « eiementaires » permettant de decrire plus pre-
cisement la populat ion de particules illitiques engendrant 
ce signal. Ces auteurs ont montre qu'il etait ainsi possible 
de dist inguer deux a trois modes principaux (Fig. 1). 

Classiquement, une composit ion mineralogique, e'est-a-
dire essentiel lement une teneur en illite et une taille de 
domaine coherent de diffraction moyenne, a ete associee 
a chacun de ces modes. Le pic le plus large (FWHM variant 
de 1,0 a 2,5° 20 Cu Ka) et le plus decale vers les petits 
angles (position de la bande comprise entre 11,5 et 10,5 A 
sur les di f f ractogrammes obtenus sur les preparations 
sechees k I'air) a ainsi ete attribue k des l-S ordonnes de 
type S=1 comprenant moins de 95 % de feuillets illitiques. 
Apres saturation des preparations a I 'ethyiene-glycol, cette 
bande se dedouble pour presenter un maximum de part et 
d'autre de 10,0 A. Conformement aux calculs theoriques, le 
maximum situe vers les petits angles est deplace par rap-
port au pic initialement observe sur les di f f ractogrammes 
obtenus sur les preparat ions sechees a I'air. Le mode le 
plus etroit (FWHM variant de 0,15 k 0,50° 28 Cu Ka) et le 
plus proche de 10,0 A caract6rise les particules purement 
illitiques (non-expansibles) presentant des failles de 
domaine coherent de diffraction elevees (WCI); les micas 
detrit iques peuvent eventuellement contribuer a I' intensite 
de ce mode. Les caracter ist iques de ce mode, position et 
largeur a mi-hauteur, ne sont pas affectees par la saturation 



a) 

Position (°28 Cu) 

FIGURE 1 

Decomposi t ion des d i f f ractogrammes obtenus sur 
la fraction argi leuse (< 5 j im) d'un echanti l lon 

provenant du reservoir greseux rot l iegende 
(Slochteren inf6rieur) des Pays-Bas 

(d'apres LANSON et al., soumis). 
a) Preparation orientee apres sechage k I'air 

(AD); b) Preparation orientee apres saturation au 
glycerol (GLY) 

l-S : interstratifies i l l i te-smectite ordonnes de type 
S = 1 contenant des proport ions variables de 

feuillets il l it iques; PCI ; interstratifies i l l i te-smectite 
contenant plus de 95 % de feuillets il l it iques et 

part icules purement i l l i t iques dont la taille de 
domaine coherent de diffraction est faible; 

WCI : part icules purement il l it iques (non-expansi-
bles) presentant des tailles de domaine coherent 

de diffraction eievees; 
Decomposition of the X-ray diffraction profiles 

collected on the clay-size (< 5 fim) fraction of a 
sample from the Dutch part of the Rotliegende 

sandstone reservoir (Lower Slochteren) 
(from LANSON et al., submitted), 

a) air-dried oriented slides b) glycerol-saturated 
oriented slides 

l-S : ordered (S=1) mixed-layers of illite-smectite 
with variable proportions of iliite layers; 

PCI: mixed-layers of illite-smectite with more than 
95 % iilite layers and purely illitic particles with a 
low coherent scattering domain size; WCI: purely 

illitic (non-expandable) particles with a high 
coherent scattering domain size. 

5 6 7 8 9 10 11 

Position (°20 Cu) 

k l ' 6 t h y l 6 n e - g l y c o l . En f in , le m o d e p r £ s e n t a n t , su r les d i f -
f r a c t o g r a m m e s o b t e n u s sur les p r e p a r a t i o n s s 6 c h £ e s a I'air, 
d e s c a r a c t e r i s t i q u e s i n t e r m e d i a t e s ( p o s i t i o n e n t r e 10 ,7 et 
10 ,2 A , F W H M v a r i a n t d e 1,2 k 0 , 5 ° 26 C u K a ) es t a t t r i b u 6 
a d e s p a r t i c u l e s i n te r s t ra t i f i 6es c o n t e n a n t p l u s d e 9 5 % d e 
feu i l l e t s i l l i t i ques et k d e s p a r t i c u l e s p u r e m e n t i l l i t i ques d o n t 
la ta i l le d e d o m a i n e c o h e r e n t d e d i f f r a c t i o n ( C S D S ) est f a i b l e 
(PCI ) . 

1 .1 .2 . A u t r e s d o m a i n e s a n g u l a i r e s 

L A N S O N & V E L D E ( 1 9 9 2 ) on t m o n t r e q u e d a n s le d o m a i n e 
a n g u l a i r e a u t o u r d e 1 7 , 7 ° 26 C u K a (5 A ) la p o s i t i o n d e s 
p i c s d e d i f f r a c t i o n a s s o c i e s a u x l -S es t e x t r e m e m e n t s e n -
s i b l e a u x v a r i a t i o n s d e la d i s t a n c e b a s a l e d u feu i l l e t s m e c -
t i te . E tan t d o n n 6 la v a r i a b i l i t y d e c e t t e d i s t a n c e b a s a l e 

l - S o rdonne 

10,77 A 
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FIGURE 2 

Forme des cr is taux d ' l -S et d' i l l i te en fonc t ion de leur tai l le. 
La p resence d e deux nuages d e points carac te r i se I 'ex is tence de mi l ieux aux poros i tes tres cont ras tees . 

Les mesures sont e f fec tuees a part i r d 'observa t ions au MET. La fo rme est e x p r i m e e en fonc t ion du rappor t longueur (L) / largeur (W). 

Shape of l-S and illite particles as a function of their size. 
Data points are scattered according to the porosity of the host rock. 

Measurements are carried out using TEM observations. The shape parameter is expressed as a function of the length (L) 
over width (W) ratio. 

(WATANABE & SATO, 1 9 8 8 ; SATO et al., 1 9 9 2 ) , ce domaine 
angulaire ne permet pas une identification precise des par-
ticules L-S; en revanche, il pr6sente I'avantage d'une detec-
tion aisee d'eventuels interstratifies illite-chlorite (VARAJAO, 

1 9 9 4 ) . 

La decomposition des bandes de diffraction situees dans 
les regions angulaires plus lointaines ( 2 6 , 7 5 ° 2 9 Cu Ka -
3 , 3 3 A ou 4 5 , 3 ° 2 G Cu Ka - 2 A) presente I'avantage de per-
mettre une identification plus rigoureuse des phases l-S. 
Dans ces zones angulaires, il est en effet possible de s'af-
franchir de I'inadequation observee dans les petits angles 
entre la largeur des pics de diffraction calcuies et celle des 
pics el6mentaires ajustes sur les profils de diffraction 
experimentaux (REYNOLDS, 1 9 8 0 , 1 9 8 9 ; LANSON & VELDE, 

1 9 9 2 ) . En revanche, la taille du domaine coherent de dif-
fraction influe tr6s peu sur la position des maximums, et il 
est par consequent tres deiicat de ne pas contraindre le 
nombre de pics 6l6mentaires par une etude pr6alable du 
domaine 5 - 1 1 ° 2 0 Cu Ka ( 1 7 , 6 - 8 , 0 A) ( L A N S O N & VELDE, 

1 9 9 2 ) . 

1.2 . T A I L L E ET M O R P H O L O G I E DES P A R T I C U L E S 

(Fig. 2) 

1 . 2 . 1 . Dans les gres 

La forme des particules (L/W = longueur/largeur) peut 
varier de I'hexagone parfait (L/W = 1) a des lattes tres 
allong6es pour lesquelles ce rapport peut atteindre 20. Bien 
que tous les intermediaires existent entre ces deux 
extremes, LANSON & CHAMPION ( 1 9 9 1 ) ont defini une valeur 
frontiere du param6tre de forme (L/W = 3) separant les 
lattes allongees des particules plus isometriques. Ces 
auteurs montrent que, avec la profondeur, la morphologie 
globale tend vers un assemblage de plus en plus pauvre 
en lattes, les lattes de petite taille disparaissant pr6coce-
ment. II faut cependant noter, d'une part, que la taille 
moyenne des lattes les plus grandes continue a augmenter 
avec la profondeur d'enfouissement, et, d'autre part, que 
I'allongement maximum reste remarquablement constant en 



fonct ion de la profondeur (L/Wm a x = 20). En revanche, la 
proport ion relative des part icules plus isometr iques aug-
mente, de meme que leur taille moyenne. 

1 . 2 . 2 . Dans les format ions arg i lo-greseuses et les argi l i tes 

RENAC ( 1 9 9 4 ) a montre, dans les format ions argi lo-gre-
seuses, I 'existence d 'une evolution de la morpho log ie simi-
laire & cel le decr i te dans les grfes. II a cependan t mis en 
Evidence I 'absence de lattes tres al longees; les valeurs 
maximales mesur6es pour le rappor t de forme L/W sont en 
effet compr ises entre 2,5 et 3,5. De plus, la tail le moyenne 
des par t icu les argi leuses, a l longees ou isometr iques, des 
formations arg i lo-gr6seuses est tres inferieure a cel le deter-
minee dans les format ions greseuses (Fig. 2). Apres avoir 
defini, pour le rapport L/W, une valeur limite de 1,7 s6parant 
les lattes des part icules isometr iques, RENAC ( 1 9 9 4 ) a ega-
lement montre que la surface moyenne des lattes augmen-
tait plus vite avec la profondeur que cel le des part icules 
isometr iques. 

Dans les argi l i tes, le rapport de forme (L/W) est egale-
ment inferieur a celui determine pour les part icules argi-
leuses presentes dans les gres (Fig. 2). II est en effet 
toujours inferieur a 5, les valeurs moyennes ne depassant 
pas 2 , 5 (VARAJAO, 1 9 9 4 ) . Lorsque, paral le lement a I 'augmen-
tation de la proport ion d'i l l i te dans les l-S, la taille augmente, 
la valeur de ce parametre de forme d iminue pour indiquer 
une evolut ion de la morpholog ie des part icules vers des 
formes plus isometr iques. II faut noter par ail leurs que, dans 
les argil i tes, la tail le des part icules argi leuses est tres infe-
rieure a cel le mesuree dans les formations greseuses ou 
argi lo-gr6seuses. 

1.2.3. Relat ions tail le - morphologie 

L'etude stat ist ique de la morpholog ie (MET) des part i-
cules i l l i t iques montre que tous les i n te rmed ia tes existent 
entre les lattes tres al longees et les hexagones parfaits, 
d 'une part, et les part icules de petite tail le et de grande 
taille, d'autre part. II semble done del icat d'etablir, a priori, 
une cor respondance directe entre les sous-populat ions 
indiv idual isees en fonct ion de leurs parametres morpholo-
g iques et les modes de composi t ion minera log ique identif ies 
par DRX et dont certains sont compos i tes (PCI). La dif f iculty 
a etablir une telle relation est renforcee par la variete des 
relations entre forme (L/W) et taille des part icules obtenues 
en fonct ion du type de roche etudiee (Fig. 2). 

La Figure 2 montre en effet c lairement que la tail le et la 
morpholog ie des part icules argi leuses i l l i t iques dependent 
de la nature des roches dans lesquel les elles se d6velop-
pent. Dans les roches poreuses, tels les tufs (INOUE et al., 
1 9 8 7 ; INOUE & KITAGAWA, 1 9 9 4 ) et les gr6s ( L A N S O N & CHAM-

PION, 1 9 9 1 ) , ces part icules sont de g rande taille et les lattes 
peuvent etre tres al longees. A I ' inverse, dans les roches pre-
sentant de fa ib les porosit6s comme les argi l i tes (VARAJAO, 

1994) et les grfes argi leux (RENAC, 1994) les part icules sont 
plus pet i tes et plus isometr iques. Cela semble indiquer que 
les processus de cro issance ne sont pas ident iques dans 
ces deux types de mil ieu. 

1.3. LE MURISSEMENT D 'OSTWALD EN QUESTION 

Les etudes stat ist iques de la tail le des part icules argi-
leuses ( INOUE et al., 1 9 8 8 ; EBERL & SRODON, 1 9 8 8 ; LANSON & 

CHAMPION, 1 9 9 1 ) montrent que le profil, en coordonnees 

reduites, de ces distr ibut ions n'evolue pas en fonct ion de 
I 'avancement de la t ransformat ion smect i te- i l l i te et de I 'aug-
mentat ion concomi tante de la taille des part icules il l i t iques. 
Cette invar iance des distr ibut ions de taille en coordonnees 
r6duites des part icules a ete interpretee (INOUE et al., 1988; 
EBERL & SRODON, 1 9 8 8 ; EBERL et al., 1 9 9 0 ) comme I ' indice 
d 'un processus de cro issance de type murissement d 'Os-
twald ( O S T W A L D , 1 9 0 0 ; LIFSHITZ & SLYOZOV, 1 9 6 1 ; WAGNER, 

1 9 6 1 ; BARONNET, 1 9 8 2 , 1 9 8 4 ) . Ce processus a init ialement 
ete mis en ev idence exper imenta lement , sous condi t ions 
hydrothermales (BARONNET, 1 9 7 4 , 1 9 8 2 ; C H A I , 1 9 7 4 , 1 9 7 5 ) , 

et identif ie recemment dans un contexte de metamorph isme 
de contact (JOESTEN, 1 9 9 1 ) . 

Le mur issement proprement dit recouvre trois e tapes aux 
c inet iques di f ferentes : la dissolut ion des part icules de petite 
taille, le transfert des elements dissous et la cro issance des 
part icules de grande taille (BARONNET, 1 9 8 2 ) . Etant la plus 
lente de ces etapes en serie, c 'est la c inet ique de crois-
sance qui determine la c inet ique g lobale du processus de 
murissement. Ainsi, a temperature constante, la vitesse de 
cro issance des part icules s 'expr ime p a r : 

dr /dt = Kn .s r" 

ou K n est le facteur c inet ique (constante de vitesse de 
cro issance), 

sr la sursaturat ion de la solution vis-a-vis des part icules 
de tail le r, et 

n I 'ordre de la react ion (BARONNET, 1 9 8 2 ) . 

L'ordre de la react ion peut etre determine en fonct ion 
du profil des distr ibut ions de taille representees en coor-
donnees r£duites. Les distr ibut ions ainsi representees dans 
la l itterature ( I N O U E et al., 1 9 8 8 ; EBERL & SRODON, 1 9 8 8 ; EBERL 

et al., 1 9 9 0 ; LANSON & CHAMPION, 1 9 9 1 ) montrent des profi ls 
voisins de ceux d 'une loi du deux ieme ordre (Fig. 3). La 
c inet ique de cro issance des part icules i l l i t iques n'est done 
pas controlee par la dif fusion des atomes dans la matr ice 
environnante mais, plus vra isemblab lement , par un proces-
sus de cro issance-spi ra le a partir de dis locat ions-vis (BUR-
TON et al., 1 9 5 1 ) . 

Dans des representat ions en coordonnees reduites, ces 
distr ibut ions de tail le des part icules sont similaires a cel les 
resultant d 'un processus de mur issement controle par une 
loi du second ordre. Par consequent , la minimisat ion de 
I 'energie libre de surface de ces cr istaux est la cause la 
plus plausib le de la t ransformat ion finale des l-S en illite 
(BARONNET, 1 9 9 1 ) . II est maintenant bien etabl i que la crois-
sance de feuil lets de type illite sur des cristaux preexistants, 
quel le que soit leur forme, est al iment6e par la dissolut ion 
des cr istaux de plus petite taille. En revanche, les condi t ions 
necessaires pour etablir que cet te t ransformat ion s 'ef fectue 
selon un processus type mur issement d 'Ostwald ne sont 
absolument pas rempl ies dans les mil ieux naturels et en 
part icul ier dans le cadre de la transit ion d iagenet ique l -S -
illite. Si le caractere ferm6 du systeme ch imique peut etre 
admis dans les mil ieux peu poreux, par contre, la transit ion 
l-S-i l l i te repr6sente une evolution minera log ique totalement 
incompat ib le avec la necessite, dans le processus du 
mOrissement d 'Ostwald, d 'une identi te de compos i t ion 
ch imique entre les cr istaux qui grandissent et ceux qui se 
dissolvent. Enfin, le mur issement d 'Ostwa ld impose une 
constance de la temperature qui n'est, bien entendu, pas 
respectee dans le cadre de la d iagenese. 
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FIGURE 3 

Formes, en c o o r d o n n § e s redui tes, des d is t r ibut ions d e tai l les 
des cr is taux resultant des react ions cont ro iees par des lois du 

premier ordre, du second ordre ou d e d i f fus ion 
(d'aprfes BARONNET, 1 9 8 2 , modi f ie) . 

La forme log -norma le des d is t r ibut ions d e tai l les ob tenues 
exper imen ta lemen t (INOUE et al., 1 9 8 7 ; EBERL & SRODON, 1 9 8 8 ; 

LANSON & CHAMPION, 1 9 9 1 ; VARAJAO & MEUNIER, 1 9 9 4 ; RENAC, 1 9 9 4 ) 
co r respond & une react ion du second ordre. 

Profiles, in reduced coordinates, of the particle size distributions 
resulting from reactions controlled by first-order, second-order or 

diffusion laws (from BARONNET, 1982, modified). 
The log-normal profiles of experimental size distributions 

(INOUE e t a l . , 1987; EBERL & SRODON, 1988; LANSON & CHAMPION, 
1991; VARAJAO & MEUNIER, 1994; RENAC, 1994) indicate a 

second-order reaction. 

1 4 . Q U E L L E S T R U C T U R E C R I S T A L L I N E P O U R Q U E L L E M O R -
P H O L O G I E ? 

La decompos i t ion des d i f f rac togrammes exp6r imentaux 
permet d ' indiv idual iser jusqu 'a trois modes cor respondant 
a deux types d 'empi lements (l-S ou illite) et deux poles de 
taille du domaine coherent de dif fract ion (CSDS faible, de 
I 'ordre de 4 k 10 feuil lets, ou 6lev6e, super ieure & 15 feuil-
lets). L'analyse stat ist ique de la morpho log ie des part icules 
i l l i t iques, au sens large, permet quant k elle de classer ces 
part icules en quatre categor ies selon les deux cri teres que 
sont la taille (pet i te ou grande) et la forme (lattes al longees 
ou part icules isometr iques). La quest ion est ev idemment de 
d6montrer les liens 6ventuels existant entre les sous-popu-
lations etabl ies en fonct ion de la d imension selon c * (DRX) 
et cel les acquises en fonct ion des d imensions dans le plan 
des direct ions a et b (MET). 

Jusqu 'a present, les tentat ives visant & attr ibuer une 
structure cristal l ine dist incte a chacune des morpholog ies 
n'ont pas permis de definir une systemat ique satisfaisante. 
En effet, I 'hypothese eiaboree par L A N S O N & C H A M P I O N ( 1 9 9 1 ) 

assimilant les lattes al longees aux l-S, d 'une part, et les 

formes isometr iques au pole illite sensu stricto, d 'autre part, 
est inf irmee par les microanalyses ch imiques de part icules 
qui montrent que les lattes, meme tres al longees, ont une 
composi t ion ch imique d'i l l ite pure lorsqu'el les sont de 
grande taille (Cassagnabere, 1993, inedit). De r6centes 
microanalyses ch imiques, non publ iees, realisees sur les 
echant i l lons i l l i t iques etudi6s par L A N S O N et al. (soumis) sem-
blent en effet indiquer que la compos i t ion ch imique des par-
t icules est fonct ion de leur taille plus que de leur 
morphologie. De meme, I 'hypothese d ' lNOUE et al. ( 1 9 8 7 ) 

attr ibuant les di f ferentes morpho log ies a I 'existence des po-
lytypes 1M (lattes al longees) et (part icules isometri-
ques) est inf irmee par les travaux r6cents de L A N S O N et al. 
(soumis) qui montrent la coex is tence des deux morpholo-
gies extremes alors que seul le po ly type 1M a ete identif ie 
en di f f ract ion des rayons X sur poudres non-orientees. En 
outre, une etude en cours semble montrer que la meme 
morpholog ie (lattes al longees) pourrait cor respondre a plu-
sieurs structures t r id imensionnel les dist inctes. Dans I'etat 
actuel des connaissances, il semble done que I'on ne 
puisse proposer mieux que le schema presente par V A R A J A O 

& M E U N I E R ( 1 9 9 4 ) ( F i g . 4 ) . 

2 — STRUCTURE CRISTALLOCHIMIQUE DES 
INTERSTRATIFIES ILL ITE-SMECTITE ET DE L ' lLL ITE 

2 .1 C O M P O S I T I O N C H I M I Q U E DES I N T E R S T R A T I F I E S 
I L L I T E - S M E C T I T E ET DE L ' l L L I T E 

2 . 1 . 1 . Composi t ion des poles smect i te et ill ite 

L'analyse ch imique des interstratif i6s i l l i te-smectite pre-
sents dans les f ract ions argi leuses (< 2 (im) montre que les 
feuil lets smect i t iques possedent une composi t ion montmo-
ri l lonit ique ( V E L D E & B R U S E W I T Z , 1 9 8 6 ) et que le pole illite pre-
sente une composi t ion ident ique dans toutes les series 
d' interstrat i f ies i l l i te-smectite ( M E U N I E R & V E L D E , 1 9 8 9 ) . La 
charge interfoliaire ca lcu l6e des smect i tes peut varier de 
0,33 k 0,66 par O 1 0 (OH) 2 , alors que cel le de Pillite est voi-
sine de 0,90. Les formules structurales determin6es pour 
le pole illite par M E U N I E R & V E L D E ( 1 9 8 9 ) [ K 0 9 0 (S i 3 3 0 Al0 70) 
(AH,so Fe0 0 5 Mg0 ,1 5) O 1 0 (OH) 2 ] , L A N S O N & V E L D E , ( 1 9 9 2 ) [ K 0 9 0 

(Si3,25 A I O , 7 5 ) ( A I I , 7 5 F E O, IO M 9 O , 1 5 ) O 1 0 (OH) 2 ] ou S R O D O N et 
al. ( 1 9 9 2 ) [ K a 9 0 (Si3 i 2 0 Al0 80) (Al1 i 8 5 Fe 0 , 0 5 Mg0i10) O 1 0 (OH) 2 ] 
sont en effet similaires, malgre des approches exper imen-
tales ou theor iques dif ferentes. Cette charge interfoliaire de 
0,9 par O 1 0 (OH) 2 est nettement di f f6rente de cel le des micas 
qui est de 1,0. Compte tenu de cet te charge, et en accord 
avec V E L D E ( 1 9 8 5 ) , le taux de subst i tut ion de R 3 + par R2 + 

dans la couche oc taedr ique est au max imum de la valeur 
admissib le. La var iete des series, et done des f lu ides res-
ponsables des neoformat ions de mineraux il l i t iques, etu-
diees pour etablir cet ensemble tres coherent de formules 
structurales suggere I 'existence d 'une composi t ion « magi-
que » pour I'illite ( M E U N I E R & V E L D E , 1 9 8 9 ) ainsi qu 'un controle 
de cet te compos i t ion par la structure cr is ta l lographique 
meme de ces mineraux. 
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Schema presentant les relations entre les popula-
tions de particules illitiques caracteris£es au MET 

d'une part 
et en diffraction des rayons X d'autre part ainsi 

que la stability de ces diverses populations 
(d'apres V A R A J A O & M E U N I E R , 1 9 9 4 , modifie). 

Diagram showing the relations between the popula-
tions of illitic particles characterized by TEM on the 
one hand and X-ray diffraction on the other hand, 

as well as the stability of these populations 
(from VARAJAO & MEUNIER, 1994, modified). 

2 . 1 . 2 . Composit ion des cristaux ou des particules 2 . 2 A P P O R T DE LA M I C R O S C O P I E E L E C T R O N I Q U E EN 
T R A N S M I S S I O N A H A U T E R E S O L U T I O N 

Les microanalyses chimiques obtenues en microscopie 
electronique sur des part icules d'illite de grande taille abou-
tissent toutes a une composit ion identique, independante 
de leur morphologie en lattes al longees ou en plaquettes 
isometriques ( N A D E A U & BAIN, 1 9 8 6 ; Cassagnabere, 1 9 9 3 , 

inedit). Dans ces deux etudes, les composit ions mesurees 
sont tres semblables aux formules structurales ci-dessus. 
En revanche, les analyses obtenues, dans les gres, sur les 
lattes de petite taille (< 2 | im) sont generalement beaucoup 
plus dispersees ( INOUE et al., 1 9 8 7 ; LANSON & CHAMPION, 

1 9 9 1 ) , la faiblesse de la charge interfoliaire totale, comprise 
entre 0,9 et 0,5 par O1 0 (OH)2 , indiquant la presence de feuil-
lets smecti t iques soit au sein des empi lements soit sur leurs 
bords. 

II n'existe que peu d'analyses chimiques publ iees obte-
nues en microscopie electronique sur les mineraux argileux 
des argilites, essentiel lement en raison de la contamination 
possible par des cristaux etrangers (cf. PEACOR, 1 9 9 2 , pour 
une synthese des donn6es). Les composit ions chimiques 
ainsi determinees pour ces part icules illitiques de petite 
taille (< 1 urn) sont g6neralement intermediaires entre les 
composit ions de I'illite et de la chlorite. Les part icules de 
plus grande taille etant systematiquement polyphasees 
( V A R A J A O , 1 9 9 4 ) , la determinat ion prealable, au M E T , du 
caractere monophasique de la zone analysee (absence 
dTlots de croissance) est fondamentale pour s'assurer de 
la validity de I'analyse realisee. Le caractere disparate et 
non systematique du petit nombre d'analyses chimiques 
publiees n'a pas permis, pour I'instant, d 'apprehender les 
problemes de defauts cristallins potentiels que sont la non-
stcechiometrie ou la repartition heterogene des atomes et 
des lacunes dans les particules. 

En plus de la caracterisation des heterogeneit6s locales 
de la composit ion chimique, la microscopie electronique, et 
en particulier I 'observation au METHR des empi lements 
constituant les particules illitiques, apporte des renseigne-
ments precieux sur les modali tes d 'empi lement des feuillets 
et sur les defauts qui modif ient localement les sequences. 
Ces observations permettent en particulier de determiner 
eff icacement la nature des defauts d 'empi lement existant 
reellement dans la structure cristalline des mineraux illiti-
ques. Les performances et les limites de la microscopie 
electronique en transmission sont particulierement bien pre-
sentees par BUSECK ( 1 9 9 3 ) . 

2 . 2 . 1 . Modalites d'empi lement des feuil lets -
Domaines coherents de diffraction 

Theoriquement, I 'observation directe au METHR de la 
structure cristall ine des l-S represente le moyen decisif pour 
decrire les modalites des empi lements des feuillets d'illite 
et de smectite dans les interstratifies. En reality, I ' impossi-
bilite d' interpreter spontanement les images de franges de 
reseau et, par consequent, la necessity d' interpreter les 
images obtenues par comparaison avec des images simu-
lees (GUTHRIE & VEBLEN, 1 9 8 9 , 1 9 9 0 ) rendent ('interpretation 
des images de franges de reseau lourde et del icate (AHN 
& PEACOR, 1 9 8 6 , 1 9 8 9 ) . Les images recemment obtenues 
sur des l-S et ainsi interpretees par comparaison avec les 
simulations montrent que les domaines coherents, selon la 
direction c*, sont constitues d'empi lement des deux types 
de feuillets, c'est-a-dire smectite et illite ( A H N & PEACOR, 

1 9 8 9 ; GUTHRIE & VEBLEN, 1 9 8 9 ; VEBLEN et al., 1 9 9 0 ; VEBLEN, 

1 9 9 3 ) . II faut noter que la dimension de ces domaines 



coherents depasse cel le des part icules fondamenta les (AHN 
& BUSECK, 1 9 9 0 ) . De plus, I 'existence de domaines coherents 
selon les autres direct ions ( A H N & BUSECK, 1 9 9 0 ; VEBLEN et 
al., 1990) ind ique que les empi lements de feuil lets expan-
sibles et non-expansib les ne sont pas turbostrat iques, au 
moins sur de courtes d is tances (de I'ordre d 'une dizaine 
de feuil lets). II faut noter que I 'existence de ces domaines 
coherents t r id imensionnels, et I 'existence de feuil lets smec-
t i t iques au sein des empi lements, inval ident le modele des 
part icules fondamenta les de N A D E A U et al. (1984a, b et c) 
qui suppose un effet de di f f ract ion interpart iculaire unique-
ment selon la direct ion c*, et la presence d' interfol iaires 
smect i t iques uniquement a I ' interface de deux part icules 
fondamentales. 

A H N & BUSECK ( 1 9 9 0 ) , sur la base d ' images M E T H R , et 
REYNOLDS ( 1 9 9 2 ) , sur des cri teres d i f f ractometr iques, ont 
montre que les mineraux i l l i t iques sont const i tues par I'em-
pi lement turbostrat ique (nombreux defauts d 'empi lement) de 
sub-cr istaux ordonnes suivant une sequence de type 1M. 
Pour completer la definit ion des domaines coherents de dif-
fract ion, il est ensuite necessaire de determiner la nature 
des feuil lets externes des cr istaux d' l-S. ALTANER et al. 
( 1 9 8 8 ) , en util isant la resonance magnet ique nucleaire du 
29Si, ont montre que I 'ensemble des feuil lets smect i t iques 
(feuil lets inclus dans I 'empi lement et faces externes des 
cr istaux) sont plutot de type beidel l i te (subst i tut ions tetrae-
dr iques). La contrad ic t ion entre les donnees ch imiques qui 
imposent une nature montmori l loni t ique aux feuil lets de 
smect i te et l '6tude d 'ALTANER et al. ( 1 9 8 8 ) qui leur confere 
une composi t ion beidel l i t ique n'est qu 'apparente, les feuil-
lets montmor i l loni t iques etant situes au sein des empi le-
ments alors que les feui l lets be ide l l i t iques en de te rminen t 
les ext remi tes (cf. § 3.2). 

2.2.2 Defauts cristal l ins 

Defauts dans I'empilement des feuillets. 

Parmi les defauts cristal l ins qui peuvent perturber la 
regulari ty t r id imensionnel le des empi lements selon c", deux 
apparaissent comme part icul ierement f requents : les chan-
gements lateraux de compos i t ion des feuil lets et I ' interca-
lation de feuil lets de compos i t ion « exot ique » (Fig. 5 et 6a). 
Ces deux cas sont abondamment il lustres dans les modeles 
de chlori t isat ion des biot i tes (EGGLETON & BANFIELD, 1985). lis 
sont plus rarement decr i ts dans la structure des illites ou 
des l-S ( M U R A K A M I et al., 1993) car, dans les condi t ions 
usuelles d 'observat ion, les feuil lets smect i t iques « refer-
mes » presentent le meme espacement a 10 A que les feuil-
lets i l l i t iques. Seuls ceux qui resultent de I ' intercalation de 
feuil lets de type chlorite (14 A) dans les empi lements de 
feuil lets d'i l l ite (10 A) ont done pu etre clairement mis en 
ev idence. Selon I 'abondance et la repart i t ion de ces feuil lets 
« exot iques », il est possib le de definir une gradat ion entre 
le defaut isoie (un feuil let), i n te r ca la t i on conduisant k I 'ap-
parit ion de domaines interstratif ies i l l i te-chlorite ordonnes ou 
desordonnes et la segregat ion de domaines dist incts d'i l l ite 
et de chlor i te (LEE et al., 1984; AHN et al., 1988). 

Defauts selon les plans hkt 

Lorsque les defauts dans les direct ions autres que 00€ 
s 'etendent a travers le cristal, ils r ep resen ted des joints 
intergranulaires separant des micro-domaines (Fig. 6b et c). 
La tail le des domaines coherents est alors suf f isamment ele-

vee pour que chaque micro-domaine se compor te comme 
un cristal individuel. Ces ensembles polycristal l ins sont dif-
f ici les a desagreger et const i tuent des part icules monopha-
sees (assemblages de grains de composi t ions et de 
structures ident iques) ou po lyphasees (assemblages de 
grains de composi t ions et de structures dist inctes). 

3. — VERS UN MODELE DE STRUCTURE DES 
INTERSTRATIFIES ILL ITE-SMECTITE ET DE L ' lLL ITE 

3.1. LES MODELES EXISTANTS 

Actuel lement, deux mode les pr inc ipaux sont proposes 
pour decr i re la structure des l-S et de I'illite. Selon le modele 
des cr istaux de M C E W A N (1956, 1958), les l-S sont des unites 
t r id imensionnel les pouvant eventuel lement se cliver en sous-
unites par broyage ou dispers ion dans un l iquide. Le 
modele e labore par N A D E A U et al. (1984a, b et c) decr i t les 
l-S comme des agregats de par t icu les fondamenta les 
d 'epaisseurs tres fa ib les (de 10 A pour les part icules de 
type smect i te a que lques dizaines d 'angst roms pour les par-
t icules de type illite). Ce modele est en contradict ion avec 
les e tudes par resonance magnet ique nucleaire du 29Si rea-
lisees par ALTANER et al. (1988) qui ont montre que des feuil-
lets smect i t iques sont presents au sein meme des cristaux 
d' l-S, alors que le modele des part icules fondamenta les ne 
pr6voit I 'existence d' interfol iaires smect i t iques qu 'a 
I ' interface entre deux part icules fondamentales. Ces auteurs 
considerent les part icules fondamenta les comme resultant 
du c l ivage des cr istaux de M C E W A N . 

3.2 . VERS UN MODELE POSSIBLE 

Pour etre coherent , un modele doit non seulement per-
mettre de decr i re la structure cr is ta l lochimique tr id imension-
nelle des l-S mais ega lement repondre aux imperat i fs de 
la cro issance de ces mineraux. Cette cro issance se produit 
par augmentat ion progressive de la proport ion relative des 
feuil lets de type illite. Comme les feuil lets se deve loppent 
a I ' interface entre la part icule et le f luide, necessairement 
sursature vis-a-vis de I'illite, ils sont imperat ivement de type 
illite. Cet imperati f inval ide le modele des part icules fonda-
mentales qui, en plus de ne pas decr i re correctement la 
coherence des reseaux cristal l ins dans les direct ions autres 
que 00€ (VEBLEN et al., 1990), impl ique une nature smect i -
t ique pour les sur faces externes des part icules. 

Le modele cr is ta l lochimique propose (Fig. 7) permet de 
rendre compte de la coherence du reseau dans toutes les 
direct ions cristal l ines. II est construit en considerant que les 
charges e lectr iques sont r6part ies symetr iquement de part 
et d 'autre de la couche interfoliaire. II en resulte que : 

• les feuil lets 2 : 1 encadrant un interfoliaire smect i t ique 
possedent deux couches tet raedr iques dif ferentes, c'est-&-
dire une couche tet raedr ique de type montmori l loni te (Si4 00) 
et une couche tet raedr ique de type illite (S i 3 2 5 Al0 75); 

• les faces externes des cr istaux, composees de feuil lets 
d'il l ite, presentent une charge (0,45 par 0 1 0 (OH) 2 ) 6gale a 
la moit ie de cel le de I'illite, I 'essentiel de cette charge se 
trouvant dans la couche tetraedr ique; I ' interface entre le 
cristal et le f luide est done de type beidel l i te haute charge, 
en accord avec les conc lus ions d ' A L T A N E R et al. (1988). 



FIGURE 5 

Exemples de defauts d 'empi lement decr i ts dans les mineraux ill it iques. 
Les deux schemas sont etabl is A partir des observat ions en microscopie electronique A haute resolution de AHN et al. (1988 et " lustrent 

respect ivement le changement lateral de composi t ion d'un feuillet (a) et i n te rca la t ion d'un feuillet « exot ique » dans I empi lement (b). 
I : illite; C : chlorite. 

Examples of stacking defects described in illitic minerals. 
Both diagrams are derived from high resolution transmission electron microscopy observations (AHN et at., 1988) and show a lateral 
compositional change within a single layer (a) and the intercalation of an •• exotic » layer in the stacking sequence (b) respectively 

I: illite; C : chlorite. 

En resume, les feuillets smectit iques inclus dans la struc-
ture sont de nature montmoril lonitique et les interfaces cris-
tal-solution sont de type beidellite haute charge. L'addition 
d'un feuillet s u p p l e m e n t a l forme une couche interfoliaire 
de charge 0,90 qui correspond a un feuillet illitique. 

3.3 . IMPLICATIONS : VERS UN PROCESSUS DE CROISSANCE 
POSSIBLE 

Dans le domaine diag6netique, il est clairement etabii 
que les particules illitiques croissent et s'enrichissent en illite 
avec ['augmentation des condit ions imposees par I'enfouis-

sement (temps x temperature). Le modele propose (Fig. 7) 
permet de comprendre comment la croissance s'opere k la 
fois selon la direction c* (Fig. 8) et dans le plan des direc-
tions cristal lographiques a et b (Fig. 9). A partir d'un cristal 
de faibles dimensions et riche en smectite, un cristal plus 
grand peut se former par addit ion de feuillets d'illite dans 
la direction c* et, par exemple, par croissance dans les 
directions a et b de trois feuillets d'illite (30 A ) pour deux 
feuillets de smectite (30 A ) . La limite entre la particule initiale 
et la zone de croissance laterale est alors marquee par un 
defaut d'intercalation de type dislocation-coin (Fig. 9). II est 
egalement plausible d'envisager la transition laterale d'un 
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Principaux types de d6fauts cristall ins observables dans les mineraux illitiques. 
a) Migration, au sein d'un crista!, d 'un defaut d 'empi lement conduisant a In te rca la t ion d'un feuillet « exot ique »; macroscopiquement , 

cette intercalation/interstratif ication peut s'interprSter comme une solution solide. b) et c) D6veloppement de joints de grains discont inus 
(b) ou continus (c) entre des ensembles pouvant §tre c o n s i d e r s comme des cristaux s6par6s. L'ensemble forme une part icule pouvant 

§tre monophas6e ou p o l y p h a s y . 
Main types of crystalline defects observed in illitic minerals, 

a) Stacking defect migration within a crystallite inducing the intercalation of an "exotic" layer; macroscopically, this intercalation/interstratifi-
cation may be interpreted as a solid solution, b) and c) Development of discontinuous (b) or continuous (c) grain joints in between 

sub-crystallites which may be looked at as separate entities. The whole crystallite is a particle which may be monophasic or polyphasic. 

feuillet de type smectite vers un feuillet de type illite (MU-
RAKAMI et al., 1 9 9 3 ) , les deformations induites dans le reseau 
etant semblables a celles presentees dans la Figure 5. 

Ce modeie structural implique, lors de la croissance des 
l-S, la modification des sequences d'empilement du centre 
des cristaux (l-S) vers leur periph6rie (illite). Ces modif ica-
tions des sequences d'empilement sont similaires k celles 
decrites lors de la croissance de la muscovite, le polytype 
evoluant avec la taille des cristaux ( B A R O N N E T , 1 9 8 1 ) . Un tel 
processus de croissance impose la dissolution des cristaux 
dont la taille est inferieure a un seuil critique. Ce seuil aug-
mente avec I'accroissement de la temperature (Fig. 10), en 
accord avec les observations realisees dans les roches de 
po ros i s importante ( I N O U E et al., 1 9 8 7 ; EBERL et al., 1 9 9 0 ; 

LANSON & CHAMPION, 1 9 9 1 ; INOUE & KITAGAWA, 1 9 9 4 ) . 

En revanche, dans les argilites ou les gr6s argileux la 
morphologie et la taille des cristaux d'l-S sont tres diffe-
rentes de celles decrites dans les gres (Fig. 2). II est done 

probable que les m6canismes de croissance ne soient pas 
identiques dans les deux types de roche. Dans les argilites, 
les processus de coalescence ( W H I T N E Y & VELDE, 1 9 9 4 ) sont 
vraisemblablement favoris6s par les contacts entre les par-
ticules argileuses. 

4 — LOIS DE CROISSANCE DES INTERSTRATIFIES 
ILLITE-SMECTITE ET DE L' lLLITE 

Les parametres cinetiques de I'illitisation des l-S ordon-
n6s en illite peuvent etre apprehend6s soit exp6rimentale-
ment par duplication de la reaction naturelle ( E B E R L & HOWER, 

1 9 7 6 ; ROBERTSON & L A H A N N , 1 9 8 1 ; H O W A R D & ROY, 1 9 8 5 ; WHIT -

NEY & NORTHROP, 1 9 8 9 ) soit empir iquement par le calcul 
d'une loi arbitraire permettant de decrire revolution des 
sequences naturelles d'interstratifi6s (PYTTE & REYNOLDS, 

1 9 8 9 ; VELDE & VASSEUR, 1 9 9 2 ) . Les tentatives visant a repro-
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Module de structure cristall ine propose pour les 
interstratifies ordonnes il l i te-smectite. 

Les charges electr iques sont rSparties sym6tr ique-
ment de part et d'autre de la couche interfoliaire. 
Les couches t§tra6dr iques ou les substitut ions de 

Si par Al sont nombreuses (Si3,25 AI0.75) sont symbo-
l i s m s par Al. Les couches tetraedriques peu 

subs t i tu tes sont indiquees par Si. 
Dans ce modele, la charge de la surface externe 
est 6gale & la moitie de la charge du feuillet 2 :1 

de I'illite; la couche externe se compor te done 
comme une beidell i te de haute charge. 

Proposed structural model for ordered illite-smectite 
mixed layers. 

Electric charges are distributed symmetrically on 
each side of the interlayer. Al represents tetrahedral 

sheets with Si-to-Ai substitutions 
(Si3 25 Ab.75); 

Si represent tetrahedral sheets with little 
substitutions. 

The charge of the outside edge of the crystal 
represents half the charge of a 2 :1 illite layer; 
consequently the outside edge behaves as a 

high-charge beidellite. 

duire experimentalement la transition smectite—illite ont 
abouti a des parametres cin^t iques tr6s differents selon les 
auteurs. Ces absences de coherence entre les resultats pro-
poses traduisent vraisemblablement la difficulty a reproduire 
en autoclave les reactions responsables de la transition 
smectite-i l l i te dans les series diagenetiques naturelles. De 
ce fait, I 'approche empir ique paraTt actuellement etre la plus 
appropriee pour obtenir une modelisation cinetique realiste 
des sequences diagen6tiques naturelles. 

D'une fagon generale, les lois cinetiques s'expriment : 

^ = A- exp RT • Sa ou 
dt 

S est la fraction molaire de smectite, 
t le temps, 
A le facteur de frequence (facteur pre-exponentiel), 
E I'energie d'activation de la reaction, 
R la constante des gaz parfaits, 
T la temperature absolue, et 
a I'ordre de la reaction. 
P Y T T E & R E Y N O L D S ( 1 9 8 9 ) ont consid6r6 comme W H I T N E Y 

& N O R T H R O P ( 1 9 8 9 ) et E L L I O T et al. ( 1 9 9 1 ) que I'ordre de la 
reaction etait superieur a 1 et ajustable. Cette constante 
est determin6e par ajustement de la loi cinetique sur les 
courbes exp6rimentales de teneur en smectite en fonction 
du temps ou de la distance a la source de chaleur. A I'heure 
actuelle, I 'absence de methode rigoureuse permettant de 
definir I'ordre de la reaction represente I'inconvenient majeur 
de cette approche. Des reactions complexes pouvant etre 

decrites par plusieurs lois du premier ordre ( L A S A G A , 1 9 8 1 ) , 

V E L D E & V A S S E U R ( 1 9 9 2 ) ont pfefefe considerer que la tran-
sition smectite-i l l i te dans les series diagenetiques pouvait 
etre represenfee par les deux reactions du premier ordre 
suivantes : 

• 1 0 0 - 5 0 % de smectite, evolution des l-S a empilement 
aleatoire (S = 0) : 

logfA, ) = 21,5 ± 0,8 (Ma-1) et E1 = 69,7 ± 2,5 kJ.mol'1 

• 50-0 % de smectite, evolution des l-S ordonnes (S=1) : 

log (A2 ) = 70,2 ± 1,1 M a 1 et E2 = 37,4 ± 3,6 kJ.mol"1 

Cette approche est actuellement celle qui decrit le plus 
fidelement les sequences naturelles. Elle reste neanmoins 
mal adaptee pour rendre compte des stades ultimes de la 
transformation au cours desquels les l-S ordonn6s (S > 1) 
riches en illite (> 80%) se t rans formed en illite. En effet, 
le modele predit la disparition totale de la smectite pour 
des condit ions d'enfouissement (temps x temperature) ttes 
nettement inferieures a celles observees ( R E N A C & M E U N I E R , 

1 9 9 4 ; V A R A J A O & M E U N I E R , 1 9 9 4 ) . Si I'on assimile les trois 
modes (l-S, PCI et WCI) detectes par le traitement nume-
rique des dif fractogrammes experimentaux (Fig. 1) a trois 
sous-populations de cristaux, la seconde reaction (illitisation 
des l-S ordonnes) peut alors etre apparentee aux reactions 
en chaTne ( L A S A G A , 1 9 8 1 ) : 

l-S PCI WCI 
(A'2, E'2) (A"2, E"2) 
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Schema de croissance propose pour les cristaux 
d' l -S ou d'illite par addit ion de feuillets selon la 

direction c * 
Diagram showing the growth process along the c* 

axis for l-S and illite crystals. Crystal growth occurs 
by the addition of an illite layer on the ouside edge. 

Les reactions en chaine sont caracteris6es par des 
valeurs cinetiques differentes, respectivement (A'2, E'2) et 
(A"2, E"2), pour chacun des maillons, la reaction la plus lente 
determinant la vitesse globale. L'existence de ces deux 
etapes peut etre rapprochee de la competit ion existant entre 
les diverses sous-populations de cristaux (l-S vs illite ou 
lattes allongees vs plateaux isometriques) pour servir de 
support a la croissance des feuillets de type illite. L'evolution 
theorique des proportions relatives des differentes sous-
populations en fonction du temps pour une reaction en 
chaine est present6e en Figure 11. 

La realite d'une telle reaction en chaine ne pourra bien 
entendu etre validee que grace a des experimentations rea-
lisees en autoclaves. Ces experimentations devront egale-
ment tendre a verifier le nombre, I'ordre et les valeurs 
cinetiques des differentes reactions intervenant lors de la 
transformation diagenetique smectite—illite. Dans un premier 
temps, il sera done necessaire de definir un protocole 
experimental permettant de reproduire les reactions natu-
relles en comparant finement et systematiquement les 
etapes intermediaires dans chacun des cas. Alors seule-
ment, il sera possible de definir le nombre de reactions 
intervenant lors de cette transformation mineralogique et les 
mecanismes de chacune de ces reactions pour ensuite 
valider un modele empirique. 

5 — CONCLUSION 

La recherche d'un modele de structure cristalline pour 
les l-S peut apparaitre comme un exercice purement aca-
demique sans connexion directe avec les problemes quo-
tidiens poses par la diagenese des mineraux argileux, et 
en particulier des mineraux illitiques, dans les reservoirs 
petroliers par exemple. II semblerait que le calcul theorique, 
base sur les constantes thermodynamiques des « poles 
purs » des solutions solides (RANSOM & HELGESON, 1 9 9 3 ) , soit 
en effet I'outil definitif pour predire et modeliser les trans-
formations minerales observees lors de la diagenese. 
Cependant, de nombreuses limitations intrinseques redui-
sent considerablement la portee de cette approche. Les 
domaines de composit ion des poles smectite et illite par 
exemple sont extremement restreints, respectivement autour 
des composit ions de la montmorillonite et de I'illite « magi-
que » (MEUNIER & VELDE, 1 9 8 9 ) , en comparaison avec leurs 
solutions solides theoriques. De plus, et en depit de I'ap-
parente continuity de la transformation smectite—illite, sa 
modelisation par une r6action unique est non seulement pro-
blematique (VELDE & VASSEUR, 1 9 9 2 ) mais surtout incorrecte 
(cf. § 4). 
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Schema de croissance propose pour les cristaux d' l-S ou d' illite dans le plan des direct ions cr ista l lographiques a et b. La croissance 
de feuillets illite se produit a partir d 'un defaut cristall in ponctuel. 

I : illite; M : montmori l lonite; B : beidell i te. 

Diagram showing the growth process along the a and b directions for l-S and illite crystals. The growth of illite layers originates from a 
punctual crystalline defect. 

I: illite; M : montmorillonite; B : beidellite. 

Bien que les deux reactions majeures conduisent a I'aug-
mentation du taux de smectite dans les l-S, elles sont en 
effet differentes : 

• dissolution des l-S desordonnes smectit iques et recris-
tallisation d'l-S ordonnes plus illitiques; 

• dissolution des l-S ordonnes les plus petits et/ou les 
plus smectit iques et precipitation d'illite sur les l-S de plus 
grande taille ou les cristaux purement illitiques. 

Ces deux reactions ne peuvent done pas etre correcte-
ment decri tes par une transformation cont inue smect i te -
illite, classiquement 6voquee. Par consequent, I'eta-
blissement d'un modeie structural pour les l-S est une etape 
obligatoire pour comprendre les reactions diagenetiques 
affectant les mineraux argileux. Ce modeie, necessairement 
coherent avec les processus de croissance, doit done per-
mettre de : 

1) calculer les cinetiques de chacune des deux reac-
tions min6rales, 

2) determiner les processus controlant la composit ion 
isotopique des l-S, et 

3) calculer la vitesse d'accumulat ion du potassium 
permettant de dater les « evenements » diagenetiques. 

L'universalite du modeie, ou du moins son unicite, est 
probable pour les series diagenetiques, en raison de la 
coherence des observations quels que soient la localisation 
geographique et I'age des series sedimentaires etudiees 
(VELDE, 1 9 8 5 ; MEUNIER & VELDE, 1 9 8 9 ; VELDE & VASSEUR, 1 9 9 2 ) . 

Les variations mineralogiques ou chimiques locales, liees 
par exemple a I'origine des sediments ou a des alternances 
lithologiques contrastees, peuvent modifier la teneur en 
smectite des l-S ou leurs processus de croissance (diffe-
rences entre les argilites et les gr6s) mais leur structure 
cristalline semble etre celle du module propose. Par contre, 
il faut souligner que la validite du modeie reste a etablir 
pour les l-S observes dans d'autres contextes que sont les 
zones hydrothermales ou les sols. 

Actuellement, les perspectives visant a approfondir la 
connaissance des reactions diagenetiques affectant les 
mineraux argileux concernent essentiellement la determina-
tion des lois controlant la croissance des differentes mor-
phologies d'illite observees dans la nature (« cheveux » tres 
allonges, lattes, particules isometriques) (LANSON et al., 
1 9 9 5 ) . Cette comprehension ne pourra resulter que d'expe-
rimentations visant a determiner aussi bien les mecanismes 
que les parametres cinetiques de ces croissances. La 
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Schema de croissance (« murissement ») des illites 
S partir des l-S par dissolution des cristaux les 
plus petits et croissance des plus grands par 

addition de feuillets illitiques. 
Ce processus s'inspire de celui de la formation des 

diffSrents polytypes au cours de la croissance de 
la muscovite (BARONNET, 1 9 8 1 ) . 

Proposed diagram for illite growth ("ripening") from 
l-S crystals. The growth occurs by the dissolution 

of small l-S crystals and the addition of illite layers 
on the large l-S and illite crystals. 

This growth process is similar to the process 
leading to polytype modification during muscovite 

growth (BARONNET, 1981). 

connaissance des m£can ismes des react ions affectant les 
mineraux argi leux, les mineraux i l l i t iques mais egalement 
ceux du groupe kaolin, est ind ispensable pour permettre le 
deve loppement d 'un module c inet ique coherent et c red ib le 
de t ransformat ion des mineraux argi leux et par consequent 
son util isation prat ique. 

lement Alain BARONNET qui les a fait benef ic ier de ses 
consei ls apres une lecture attentive du manuscr i t ainsi que 
Valerie MAITAN qui a mis en forme toutes les i l lustrations. 

Alain MEUNIER souhaite expr imer sa reconnaissance a 
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FIGURE 11 

Evolution des proportions relatives des differentes sous-popula-
tions de particules obtenue sur I'hypothese d'une reaction en 

chaTne l-S -» PCI -» WCI pour la croissance de I 'illite. 
Evolution of the relative proportions of l-S, PCI and WCI sub-

populations if illite growth is assumed to follow a chain reaction 
law l-S -> PCI -> WCI. 
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