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La composition isotopique du magnésium extrait de

roches et de laves d'origines très différentes

Par Armand Buchs, Daniel Krummenacher et Jacques Xoetzlin (Genève)*)

Avec 1 figure dans le texte

Résumé

Les auteurs présentent 22 déterminations de composition isotopique du
magnésium effectuées sur des minéraux, des roches et des laves d'origines très
différentes. Ces mesures n'ont pas permis de mettre en évidence des différences de

composition isotopique dans les roches du cycle majeur, à l'exception peut-être
de minéraux issus de processus hydrothermaux. Un échantillon de carnallite est
nettement enrichi en 24Mg.

Les roches dont le magnésium ne montre pas de fractionnement isotopique
présentent les valeurs moyennes suivantes: 0,140 + 0,007 pour le rapport 26/24
et 0,127 ± 0.007 pour le rapport 25/24.

Abstract

22 isotopic determinations of magnesium have been done on minerals, rocks
and lavas of very different origins. These measurements do not show any
isotopic fractionation for rocks of the major cycle, except may be for minerals formed
by hydrothermal processes and for carnallite which shows a definite enrichment
in 24Mg.

For the rocks without isotopic fractionation the authors found the mean values
of 0,140 ±0,007 for the ratio 26/24 and 0,127 ±0,007 for the ratio 25/24.

INTRODUCTION

Le magnésium est l'un des éléments les plus abondants, non seulement

dans l'écorce terrestre continentale et subocéanique, mais également

dans les météorites. Aussi est-il curieux de constater que très peu
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848 A. Buchs, D. Krummenacher et J. Noetzlin

de recherches ont été effectuées sur les variations de composition
isotopique que cet élément pourrait présenter. Des différences dans les

rapports des isotopes stables du magnésium pourraient en effet fournir
des renseignements précieux non seulement en ce qui concerne l'origine
des échantillons étudiés, mais aussi en ce qui concerne le mécanisme
de formation des roches, l'incorporation de cet élément dans les
organismes marins et même, le magnésium étant un constituant de la
chlorophylle, l'histoire de la photosynthèse dans les temps géologiques reculés.

Se basant sur la différence du rapport 24Mg/26Mg entre les mesures de

Hibbs et Redmond (1948) qui trouvent la valeur 7,20 et celles de White
et Cameron (1948) qui indiquent pour ce rapport la valeur 6,96, Ran-
kama (1954) a exposé les différents processus qui pourraient aboutir à

un fractionnement des isotopes du magnésium en relation avec la
géochimie de cet élément et il conclut qu'il est fortement probable que
des différences naturelles de composition isotopique existent.

Si l'on compare simplement la différence relative de masse des

isotopes 24 et 26 du magnésium à celle des isotopes 32 et 34 du soufre ou
28 et 30 du silicium, on doit admettre qu'elle est tout aussi favorable
à l'existence de différences dans le rapport 26Mg/24Mg que pour le soufre

ou le silicium, éléments pour lesquels on a depuis longtemps mis en
évidence des différences de rapports isotopiques pouvant atteindre
jusqu'à 5%. Il faut noter cependant que le cycle géochimique du magnésium
est beaucoup plus simple que celui du soufre; il est comparable à celui
du silicium.

Les seuls travaux qui traitent du problème de la variation de composition

isotopique du magnésium sont ceux de Daughtry et coll. (1962),
de Kirillov et Rylov (1963) et plus récemment celui de Shima (1964).
Daughtry et ses collaborateurs ont mesuré la composition isotopique
du magnésium dans des dolomies avec l'espoir d'élucider le mécanisme

encore si discuté de la dolomitisation. Us ont pu mettre en évidence des

différences maxima de l'ordre de 3% pour le rapport 26Mg/24Mg. Ces

auteurs ont également trouvé un enrichissement en isotope 24Mg lors
de la synthèse de la dolomie en laboratoire, à haute température et sous
forte pression. Kirillov et Rylov ont étudié diverses roches provenant
de la Péninsule de Kola, de Norvège et de Suède, et ils ont réussi semble-

t-il à établir des corrélations entre les carbonatites et les roches
ultrabasiques et les roches alcalines en interprétant les différences qu'ils ont
trouvées pour le rapport 26Mg/24Mg. Plus récemment Shima a mesuré la

composition isotopique du magnésium dans 6 échantillons, sans lien
entre eux, et n'a obtenu aucune différence significative.
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Il nous a semblé utile de reprendre l'étude de ce problème et d'examiner

les hypothèses suivantes :

1. Des roches d'origine très différente, et formées dans des conditions
de température et de pression très variables, pourraient montrer des

changements de composition isotopique.
2. Des différences de composition isotopique entre dolomies et laves

permettraient éventuellement de retrouver l'origine des amphibolites.
3. Des laves d'origine et d'histoire magmatique différente pourraient

également montrer de faibles variations dans la composition isotopique
du magnésium.

PARTIE EXPERIMENTALE

1. Séparation chimique du magnésium

Les échantillons de roche sont dissous dans un mélange d'acides

fiuorhydrique et perchlorique. Après dissolution complète, la solution
est évaporée à sec et le résidu repris par de l'eau bidistillée. Après
précipitation des hydroxydes insolubles en milieu ammoniacal, le calcium
est éliminé sous forme d'oxalate et le magnésium est extrait de la solution

par précipitation avec du carbonate d'ammonium en milieu alcoolique.

Pour éliminer le sodium, qui perturbe la mesure des rapports
isotopiques, on effectue une double précipitation. Le (C03)2Mg(NH4)2-
4H20 est ensuite calciné et le MgO obtenu est pesé. Ce dernier est
ensuite transformé en S04Mg par évaporation à sec en présence de 0,5 cm3

d'acide sulfurique concentré. Le résidu est repris par une quantité
d'acide sulfurique 0,1 N telle que la solution finale renferme environ
10 mg/cm3 de magnésium. Cette solution sert ensuite à la mesure des

rapports isotopiques.

2. Mesure des rapports isotopiques

Les rapports 26Mg/24Mg et 25Mg/24Mg sont mesurés avec un spectro-
mètre de masse Atlas (Type CH-4). Les ions Mg++ sont obtenus par
thermoionisation dans une source à deux filaments de rhénium. Le
courant d'ions est reçu et amplifié par un multiplicateur d'électrons.

Des essais préliminaires nous ont montré que si l'on travaille avec
une source à un seul filament, on observe pendant la mesure une
augmentation progressive des rapports 26/24 et 25/24. Le magnésium qui
n'est pas encore évaporé s'enrichit peu à peu en isotope lourd et ce

processus de fractionnement provoque en 1 heure environ un change-
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ment dans le rapport 26/24 qui peut atteindre jusqu'à 2%. L'emploi
d'une source à double filament supprime totalement cette cause d'erreur.

Les mesures elles-mêmes sont effectuées de la manière suivante:
On dépose sur l'un des filaments une goutte de la solution renfermant
le sulfate de Mg et évapore l'excès de liquide sous une lampe à rayons
infra-rouges. Pour obtenir une émission d'ions stable, il faut chauffer
d'abord très lentement le filament sur lequel il n'y a pas de substance

jusqu'à ce que le courant qui le traverse soit d'environ 4,8 ampères.
On chauffe ensuite lentement le second filament. Les ions Mg++ commencent

à être détectables quand le courant de chauffage de ce filament atteint
environ 2,5 A. Les filaments ont les dimensions suivantes:

Filament d'ionisation 9,45 x 0,70 x 0,04 mm.
Filament d'évaporation 7,80 x 0,70 x 0,04 mm.

Avec une quantité de Mg de l'ordre de 0,1 mg sur le filament on
obtient un courant d'ions d'environ 10~12 à 10~13 A qui peut être maintenu

stable pendant 20 à 30 minutes. Pour chaque échantillon nous
avons enregistré 50 fois les 3 isotopes du magnésium.

PRÉSENTATION DES RÉSULTATS

Les résultats présentés sur le tableau ont été obtenus à Saclay et
à Genève. Les points noirs figurent les mesures effectuées à Saclay.
Chaque point blanc représente la moyenne de 2 mesures. Pour chaque
valeur nous avons indiqué l'écart standard des mesures (trait horizontal
de part et d'autre du point). Le trait plein vertical représente la moyenne
des 5 mesures effectuées sur le MgS04 standard. Les deux traits verticaux

pointillés se situant de part et d'autre de la moyenne indiquent
l'écart standard moyen de toutes les mesures. Cet écart est de ± 0.007

pour les deux rapports.
On constate que toutes les valeurs sont situées à l'intérieur du domaine

délimité par les deux traits pointillés, sauf celles concernant l'échantillon
de carnallite.

CONCLUSIONS

Ces 22 mesures tendent pour l'instant à démontrer que:
1. Le Mg des roches suivantes à la même composition isotopique:

Basaltes à olivine avec ou sans augite (1 d'Allemagne, 1 de l'île de la

Réunion, 4 de Hawaï, 2 du Japon et 1 de Tahiti), basaltes andésitiques
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(1 de Nouvelle Zélande, 2 des Philippines), syenites néphéliniques (2 de

Tahiti).
Il ne semble pas exister de différences isotopiques dans le magnésium

des laves d'origines et d'histoire différente. Seule une mesure effectuée

sur un basalte andésitique des Philippines a donné une valeur nettement
en dessus de la valeur moyenne pour le rapport 26/24 (échantillon N° 16).
Nous pensons pour l'instant que ce résultat est fortuit, car une autre
mesure, effectuée à Genève, donne un résultat normal.

2. Une amphibolite micacée, une dolomie du Trias, une ovardite et

une péridotite à phlogopite donnent des valeurs comprises entre ces

mêmes limites.
3. Les échantillons N° 3 et 6 (magnésite dans serpentine et chlorite

de remplissage alpin) donnent l'impression que les phénomènes
hydrothermaux favorisent l'incorporation de l'isotope léger 24 au détriment
de l'isotope 26.

4. La carnallite (échantillon N° 5) présente un net enrichissement en

24Mg par rapport au 25Mg et au 26Mg.
Les laves et les quelques roches métamorphiques d'origine différente

que nous avons analysées, ne présentent pas de traces de fractionnement

isotopique. Une magnésite et une chlorite hydrothermales semblent
légèrement enrichies en isotope 24. Enfin, seule la carnallite est de

composition isotopique nettement différente: les rapports isotopiques 25/24
et 26/24 s'éloignent respectivement de 1 et 2% environ de la composition

moyenne du standard.
Les roches sans fractionnement isotopique présentent les valeurs

suivantes :

26Mg/24Mg 0,140 ±0,007,
25Mg/24Mg 0,127 + 0,007.
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