N
N

N

HAL

open science

Caractérisation métallogénique et origine des

minéralisations a fluorite de Bou-Izourane (Tamazeght,
Haut Atlas Central Marocain)

Jamal Achmani

» To cite this version:

Jamal Achmani. Caractérisation métallogénique et origine des minéralisations & fluorite de Bou-
Izourane (Tamazeght, Haut Atlas Central Marocain). Géologie appliquée. Université Paris-Saclay;

Université Mohammed Premier Oujda (Maroc), 2023. Francais. NNT: 2023UPASJ030 .

04379849

HAL Id: tel-04379849
https://theses.hal.science/tel-04379849v1
Submitted on 8 Jan 2024

HAL is a multi-disciplinary open access
archive for the deposit and dissemination of sci-
entific research documents, whether they are pub-
lished or not. The documents may come from
teaching and research institutions in France or
abroad, or from public or private research centers.

L’archive ouverte pluridisciplinaire HAL, est
destinée au dépot et a la diffusion de documents
scientifiques de niveau recherche, publiés ou non,
émanant des établissements d’enseignement et de
recherche francais ou étrangers, des laboratoires
publics ou privés.


https://theses.hal.science/tel-04379849v1
https://hal.archives-ouvertes.fr

:
O
el
U
o
(@]
L
(@]
T
2]
L
L
-

NNT : 2023UPASJO30

3sasa )9 sons dmala
UNIVERSITE MOHAMMED PREMIER OUJDA
+o @A LIZHCSACLCENACELO8

o -
universite o
PARIS-SACLAY 4@

Caracterisation metallogénique et origine des
minéralisations a fluorite de Bou-Izourane
(Tamazeght, Haut Atlas Central Marocain)

Metallogenic characterization and origin of fluorite mineralization in the
Bou-Izourane district (Tamazeght, Moroccan Central High Atlas)

These de doctorat de l'université Paris-Saclay et de I'université
Mohammed Premier (Maroc)

Ecole doctorale n°579 : Sciences Mécaniques et Energétiques, Matériaux et
Géosciences (SMEMaG)

Spécialité de doctorat : Géosciences

Graduate School : Géosciences, climat, environnement et planétes
Référent : Faculté des sciences d'Orsay

These préparée dans les unités de recherche GEOPS (Université Paris-Saclay, CNRS)
et 2GPMH (Université Mohammed Premier), sous la direction de

Jocelyn BARBARAND, Professeur, la co-direction de llham Chraibi,

Professeure, et Thomas BLAISE, Maitre de Conférences

These soutenue a Oujda, le 20 novembre 2023, par

Jamal ACHMANI

Composition du Jury

Membres du jury avec voix délibérative

Mohamed JADID

Professeur, Université Mohammed Premier
Antonin RICHARD

Maitre de Conférences-HDR, Université de Lorraine
El Hassan TALBI

Professeur, Université Mohammed Premier
Nasrrddine YOUBI

Professeur, Université Cadi Ayyad

Antonio BENEDICTO

Professeur, Université Paris-Saclay

Président

Rapporteur & Examinateur

Rapporteur & Examinateur

Rapporteur & Examinateur

Examinateur




danse Yo sono Jadla
" UNIVERSITE MOHAMMED PREMIER OUJDA
1o@NUIZHLEACLCENCAHLIOZ

[ ]
universite
PARIS-SACLAY

N° d'ordre : 877/23

THESEEN COTUTELLE INTERNATIONALE

Pour |'obtention du grade de :
Docteur en Géosciences

These de doctorat de I'université Mohammed Premier et
de l'université Paris-Saclay (France)

Centre d’Etudes Doctorales : Sciences et Techniques
Faculté des Sciences d'Oujda

Formation Doctorale : Géosciences
Spécialité : Pétrologie, Géochimie et Métallogénie

Caractérisation métallogénique et origine des
minéralisations a fluorite de Bou-lzourane
(Tamazeght, Haut Atlas Central Marocain)

These soutenue a Oujda, le 20 novembre 2023, par

Jamal ACHMANI

Composition du Jury

Mohamed JADID

Professeur, Université Mohammed Premier
Antonin RICHARD

Maitre de Conférences-HDR, Université de Lorraine
El Hassan TALBI

Professeur, Université Mohammed Premier
Nasrrddine YOUBI

Professeur, Université Cadi Ayyad

Antonio BENEDICTO

Professeur, Université Paris-Saclay

Ilham CHRAIBI

Professeure, Université Mohammed Premier
Jocelyn BARBARAND

Professeur, Université Paris-Saclay

Thomas BLAISE

Maitre de Conférences, Université Paris-Saclay

Président

Rapporteur & Examinateur
Rapporteur & Examinateur
Rapporteur & Examinateur
Examinateur

Directrice de thése
Directeur de these

Co-encadrant de these




ECOLE DOCTORALE
Sciences mécaniques et

[ ]
universite
PARIS-SACLAY

énergétigues, matériaux
et géosciences (SMEMAG)

Titre : Caractérisation métallogénique et origine des minéralisations a fluorite de Bou-lzourane (Tamazeght,

Haut Atlas Central Marocain)

Mots clés : Haut Atlas Marocain ; Gisements de fluorite ; Bou-lzourane ; Complexe magmatique Eocéne de

Tamazeght ; Carbonatite de Tamazeght

Résumé : Les gisements d'exploitation de fluorite du district
de Bou-lzourane, dans le Haut Atlas Marocain, comprennent au
moins sept sites minéralisés a proximité du complexe
magmatique de Tamazeght, d'dge Eocéne moyen a tardif. Ces
gisements sont situés dans des formations sédimentaires du
Jurassique inférieur, des roches magmatiques et des skarns de
Tamazeght, sous forme de cavités, de failles orientés N20, N50-
80 et N120 et le long de joints stratiformes. Les inclusions fluides
de la fluorite (FI2) encaissée dans les marnes et les carbonates
du Jurassique inférieur (Bou-lzourane, Bou-Kharouba, et Takkat)
présentent des salinités faibles (1,5 a 3 wt % equiv. NaCl) et des
températures d'homogénéisation comprises entre 91°C et
159°C. En revanche, les inclusions fluides dans les fluorites (FI1)
de Tabja, Tamazeght et Meghsan présentent la méme gamme
de salinité, mais avec des températures d'homogénéisation (Th)
plus élevées (99°C a 241°C), et une phase vapeur contenant du
COs,. Des phases solides secondaires, telles que la nahcolite, la
strontianite et les carbonates, ont été identifiées dans ces
inclusions fluides. Seule la fluorite (FI1) de Bou-Imtessene
présente des salinités élevées (~18 wt % equiv. NaCl) et des
températures d’homogénéisation intermédiaires comprises
entre 126 °C et 187 °C. Ces fortes salinités locales a Bou-
Imtessene et la présence de la nahcolite et de carbonates
secondaires dans les inclusions fluides des fluorites de Tabja,
Tamazeght et Meghsan, reflétent la participation de fluides
tardi-magmatiques (carbonatitiques) dans la précipitation de la

fluorite (FI1) pendant le stade magmatique filonien de
Tamazeght (40-35 Ma). La composition isotopique §'30 (5,5 et
—1,6%0 v-smow) du fluide qui a précipité les calcites de Tabja (Th
le plus élevé) et de Bou-Izourane (Th le plus bas) indique une
origine météorique. Les Th et salinités des inclusions fluides
dans les fluorites et calcites étant similaires pour ces sites, une
origine météorique pour les fluides ayant précipité la fluorite
est également proposée. La fluorite présente une distribution
des terres rares largement similaire a celle des carbonatites de
Tamazeght, ce qui suggere que les terres rares sont dérivées
des fluides carbonatitiques (tardi-magmatiques) (FI1) et des
carbonatites par l'altération hydrothermale (FI2). Les gisements
de fluorite dans la région de Bou-lzourane ont une double
origine. La fluorite qui s'est formée en présence de fluides
carbonatitiques (tardi-magmatique) a la fin de [|'Eocéne
correspond au premier stade de fluorite (FI1). D'autre part, la
fluorite d'origine hydrothermale météorique qui a précipité
dans les formations marneuses carbonatées du Lias représente
le deuxieme stade de fluorite (FI2). Ensuite, la calcite d'origine
hydrothermale météorique s'est formée dans les fractures
recoupant les deux stades de fluorite (FI1 et FI2). Le dernier
événement correspond a une phase de silicification avec
dissolution de la fluorite et de la calcite. Ce travail offre une
perspective sur l'origine et I'histoire de la formation des
gisements de fluorite situés a proximité des complexes
magmatiques de type syénitique-carbonatitique.

Title: Metallogenic characterization and origin of fluorite mineralization in the Bou-lzourane district

(Tamazeght, Moroccan Central High Atlas)
Keywords : Moroccan High Atlas ; Fluorite deposits ;
Tamazeght carbonatite

Abstract : The fluorite mining deposits of the Bou-lzourane
district, situated in the Moroccan High Atlas, encompass at least
seven mineralized sites in proximity to the Tamazeght magmatic
complex, with an age ranging from the Middle to Late Eocene.
These deposits are found within Lower Jurassic sedimentary
formations, Tamazeght magmatic rocks, and skarns. They occur
in the form of cavities, fractures oriented N20, N50-80, and
N120, as well as along stratiform joints. Fluid inclusions in fluorite
(FI2) within the marls and carbonates of the Lower Jurassic (Bou-
Izourane, Bou-Kharouba, and Takkat) exhibit low salinities (1,5 to
3 wt% equiv. NaCl) and homogenization temperatures ranging
from 91°C to 159°C. Conversely, fluid inclusions in fluorites (FI1)
from Tabja, Tamazeght, and Meghsan show a similar salinity
range but with higher homogenization temperatures (99°C to
241°C) and a vapour phase containing CO,. Secondary solid
daughter phases, such as nahcolite, strontianite, and carbonates,
have been identified within these fluid inclusions. Only the
fluorite (FI1) from Bou-Imtessene exhibits high salinities (~18
wt% equiv. NaCl) and intermediate homogenization
temperatures ranging from 126°C to 187°C. These high local
salinities at Bou-Imtessene and the presence of secondary
nahcolite and carbonates in the fluid inclusions of fluorites from
Tabja, Tamazeght, and Meghsan, reflect the involvement of late-
magmatic (carbonatitic) fluids in the precipitation of fluorite (FI1)

Bou-Izourane ; Eocene Tamazeght magmatic complex;

during the vein-forming magmatic stage of Tamazeght (40-35
Ma). The §'®0 isotopic composition (=5,5 to —1,6%o v-smow) of
the fluid that precipitated the calcites from Tabja (highest Th)
and Bou-lzourane (lowest Th) indicates a meteoric origin. The
similar homogenization temperatures (Th) and salinities of fluid
inclusions in fluorites and calcites from these sites suggest a
meteoric origin for the fluids that precipitated fluorite as well.
The fluorite exhibits a rare earth element distribution largely
akin to that of Tamazeght carbonatites, implying that the rare
earth elements are derived from the late-magmatic
(carbonatitic)  fluids  (FI1) and carbonatites through
hydrothermal alteration (FI2). The fluorite deposits in the Bou-
Izourane region have a dual origin. Fluorite formed in the
presence of late-magmatic (carbonatitic) fluids at the late
Eocene corresponds to the first stage of fluorite (FI1). On the
other hand, meteoric hydrothermal-origin fluorite that
precipitated within the marly carbonate formations of the
Lower Jurassic represents the second fluorite stage (FI2).
Subsequently, calcite formed in fractures intersecting both
fluorite stages (FI1 and FI2). The last event corresponds to a
silicification phase with the dissolution of fluorite and calcite.
This study provides insight into the origin and history of the
formation of fluorite deposits located near syenitic-carbonatitic
magmatic complexes.




« Le succés ne s'obtient pas en gagnant tout le temps. Le vrai succés vient
quand nous nous élevons aprés avoir chuté. Certaines montagnes sont plus
hautes que d'autres. Certaines routes plus raides les unes que les autres. Il y a

des difficultés et des revers, mais vous ne pouvez pas les laisser vous arréter.

Méme sur la route la plus raide, vous ne devez pas faire demi-tour »

Mohammed Ali

(1942 - 2016)
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Ce document présente une étude métallogénique approfondie axée sur l'origine des
minéralisations a fluorite de Bou-Izourane. En utilisant une approche pluridisciplinaire intégrant
des observations structurales, pétrographiques, géochimiques et géochronologiques, cette
étude vise a établir un modéle géologique conceptuel robuste afin de mieux comprendre les
sources des fluides responsables des minéralisations a fluorite, ainsi que leurs caractéristiques

physico-chimiques, leurs mécanismes de transport et de dépdt, et leur age.

Mon histoire avec la fluorite de Bou-lzourane a commencé lors de mon Master en 2017.
L'étude s'est concentrée sur quelques sites, notamment Bou-lzourane et Bou-Kharouba en
exploitation, ainsi que les sites de Bou-Imtessene et Tabja qui étaient en exploration. Bien que
le travail ait été préliminaire, il a abouti a la réalisation d'une carte géologique de la zone
d'étude, ainsi qu'a une étude pétrographique des minéralisations a fluorite et des roches

magmatiques de Tamazeght.

Cette theése en cotutelle internationale entre ['universitt Mohammed Premier et
['université Paris-Saclay a été supervisée par Ilham Chraibi en tant que directrice de théese,
Jocelyn Barbarand en tant que directeur de thése, et Thomas Blaise en tant que co-encadrant
de thése. Leurs contributions scientifiques ont nourri ce travail grace a des échanges tout au
long de mon parcours de recherche. Ces travaux de recherche ont été menés conjointement
par I'équipe Pétrologie, Géochimie et Prospection minérale du laboratoire Géo-patrimoine,
Géo-environnement et Prospection Miniére et Hydrique (2GPMH) et I'équipe Relief, Bassins,

Ressources (RBR) du laboratoire Géosciences Paris-Saclay (GEOPS).

Ce travail fait partie du projet collaboratif PHC Toubkal N° TBK/20/110 - Campus France
Maroc N°43705TG, porté par Ilham Chraibi et Thomas Blaise dans le cadre de Partenariat
Hubert Curien (PHC) franco-marocain 2020-2022. La mise en ceuvre de ce projet est supervisée
au Maroc, par le Centre National pour la Recherche Scientifique et Technique (CNRST), et
assuré en France par le Ministére de I'Europe et des Affaires étrangeres (MEAE) ainsi que par

le Ministere de I'Enseignement Supérieur et de la Recherche (MESR). Il est financé par le
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Ministere de I'Enseignement Supérieur, de la Recherche Scientifique et de I'lnnovation

(MESRSI) du Maroc.

Les résultats de haute qualité et leur ampleur, présentés dans cette thése, sont le fruit de
collaborations multiples, ou les divers participants et collaborateurs m'ont inculqué la rigueur
et la volonté nécessaires pour obtenir des résultats précis et fiables. Je tiens a exprimer ma
reconnaissance envers les différents collaborateurs pour leur contribution essentielle dans la

collecte des données, sans laquelle ce travail n'aurait pas été réalisable.

Les résultats principaux de cette these ont été présentés a travers des articles déja publiés
et en cours de préparation. C'est avec grand plaisir que je vous présente les chapitres de ma
these, qui sont le fruit de nombreuses années de recherche approfondie et de dévouement,

mettant en évidence les principaux aspects et les apports importants de chaque chapitre.

Premier chapitre, intitulé "Etat de l'art et problématique", sert de point de départ a
ma these. Dans ce chapitre, je pose les bases théoriques et conceptuelles de ma recherche, en
abordant les sources et les mécanismes qui contribuent a la formation de la fluorite dans divers
types de gisements a travers le monde, et le contexte économique de la présente étude. De
plus, j'examine les travaux antérieurs sur la fluorite de Bou-lzourane, en mettant en évidence

les lacunes existantes et en définissant les objectifs de ma recherche.

Partie |, intitulé "Méthodes et contexte géologique", se structure en deux chapitres

(chapitre 2 et 3) :

Deuxiéme chapitre, intitulé "Echantillonnage, techniques et protocoles d’étude", se
concentre sur la présentation des gisements a fluorite de Bou-lzourane (relevé cartographique
et échantillonnage). Je passe en revue les travaux pertinents dans la caractérisation et la
datation de la fluorite, en analysant les approches existantes et en identifiant les problemes
non résolus. J'explore également les outils et les techniques utilisés pour mener mes

expériences, en expliquant en détail les étapes suivies pour atteindre mes objectifs.

Troisieme chapitre, intitulé "Contexte géodynamique du Haut Atlas et Géologie du

complexe de Tamazeght", vise a fournir une compréhension approfondie du cadre
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géologique dans lequel s'inscrit ma recherche. Je présente une description détaillée de la
géodynamique régionale du Haut Atlas Central, en mettant I'accent sur les contraintes
géodynamiques, les mouvements des plaques et les processus géologiques qui ont fagonnés
la région au fil du temps. Ensuite, je me concentre sur le complexe de Tamazeght (Tamazert),
une zone d'intérét particulier dans ma recherche. J'expose les résultats des études antérieures
menées dans cette région, en soulignant les principales caractéristiques géologiques qui la

distinguent.

Partie Il, intitulé "Caractérisation métallogénique et Géochronologie du gisement",

se divise en deux chapitres (chapitre 4 et 5) :

Quatrieme chapitre, "Origine des gisements de fluorite dans le district de Bou-
Izourane et ses relations avec le complexe magmatique de Tamazeght", constitue le coeur
de ma these. Je présente ici les résultats de mes recherches approfondies et de mes expériences
menées, en identifiant les processus géologiques et les facteurs clés qui ont contribué a la
formation des gisements de fluorite dans cette région, en les soutenants par des preuves
tangibles. Il offre un apercu approfondi de I'origine des fluides minéralisateurs dans le district
de Bou-lzourane et établit les liens entre ces gisements et le complexe magmatique de
Tamazeght. A travers le modéle géologique conceptuel que j'ai proposé, basé sur des preuves
convaincantes, ma recherche contribue de maniére significative a la compréhension globale de
I'origine des gisements de fluorite dans le district de Bou-Izourane. Les contributions uniques
de ma recherche ont un impact important sur le domaine de la géologie des ressources
minérales, en fournissant de nouvelles perspectives et en élargissant notre compréhension sur

les processus de formation de la fluorite.

Cinquiéme chapitre, intitulé "Géochronologie du gisement et des roches du complexe
de Tamazeght", je présente les résultats de la géochronologie qui permettent d'établir les
contraintes temporelles sur la formation de la fluorite et des roches du complexe de
Tamazeght. Cela inclut la datation des échantillons de fluorite ainsi que les zircons et les
apatites des roches encaissantes appartiennent au complexe magmatique de Tamazeght, a
I'aide de la méthode de datation U-Pb par LA-ICP-MS. j'examine les contraintes temporelles

liées a la formation de la fluorite de Bou-lzourane et des roches dans le complexe de
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Tamazeght. Les ages obtenus fournissent des informations précieuses sur les événements
géologiques et les processus de formation associés a la fluorite et aux roches dans cette région.
L'analyse des contraintes temporelles permet de mieux comprendre la chronologie des
événements géologiques et leur relation avec la formation de la fluorite et des roches du

complexe de Tamazeght.

Sixieme chapitre, "Valorisation des minéralisations fluorées du district de Bou-
Izourane", je présente les différentes perspectives et opportunités de valorisation des
minéralisations fluorées présentes dans le district de Bou-lzourane. J'analyse les
caractéristiques minéralogiques et géochimiques de ces minéralisations, ainsi que leur
potentiel commercial et industriel. Je discute des applications possibles de la fluorite dans
divers secteurs tels que I'industrie chimique, la métallurgie, I'optique et I'électronique. De plus,
j'explore les défis et les stratégies de développement durable liés a I'exploitation et a la
valorisation de ces ressources minérales. Enfin, je propose des recommandations et des pistes
pour une valorisation efficace et responsable des minéralisations fluorées du district de Bou-

Izourane.

Enfin, le mémoire se conclut par la section intitulée "Conclusion générale", dans laquelle
je présente mes conclusions générales. Je récapitule les principales découvertes de ma
recherche, en les replacant dans le contexte plus large du domaine métallogénique. Je cléture
ma thése en mettant en évidence la valeur ajoutée de mes résultats pour la communauté
scientifique et l'industrie miniere, en mettant en avant les implications potentielles dans la
recherche de nouvelles zones minéralisées, I'optimisation des techniques d'exploration et
d'exploitation, ainsi que la prise de décisions éclairées en matiere de gestion des ressources
minérales de fluorite. En outre, je souligne les perspectives intéressantes pour de futures

recherches qui découlent de mon travail.

-1V -
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Chapitre 1 : Etat de l'art et problématique

1.  Contexte général

Les ressources minérales sont omniprésentes et nécessaires a beaucoup d'usages
stratégiques : santé, mobilité, construction, énergie, .... Elles sont de plus en plus critiques pour
I'économie mondiale (Figure 1.7). Les investigations des ressources minérales font appel a la
géologie de surface et de subsurface, a la géophysique utilisant des données pétrophysiques, aux
mathématiques appliquées et aux lois fondamentales de la physique et de la chimie qui régissent
le comportement des phases liquides, vapeurs et solides. Pour tout cela, apres avoir repéré
I'emplacement d'un gisement, il faut |'étudier et comprendre les systemes minéralisateurs, les
phénomenes de circulations des fluides responsables de ce gisement, et fournir un modele
métallogénique afin d'adopter une méthode d'exploitation ponctuelle et plus économique de

cette ressource (guide d'exploration).
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Figure 1 1: Diagramme illustrant les ressources minérales critiques ou non critiques en fonction de
la relation entre le risque d'approvisionnement et l'importance économique (European Commission,
2020 ; Rachidi et al,, 2021).

Les techniques de caractérisation de ces ressources minérales ont évolué depuis le début

du XXeme siecle grace a I'avenement de la métallogénie. Les chercheurs géologues s'appuient
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désormais sur les études pétrographiques, métallographiques et géochimiques, afin de
déterminer les sources des fluides minéralisateurs et des centres de production, les interactions
fluides-roches responsables du transport en solution puis du dépot de minerais, et I'age du

gisement.

La fluorite fait partie des substances naturelles non métalliques qui jouent un réle important
dans l'industrie depuis des décennies. Elle est considérée comme source de fluor, qui est classé
par I'Union Européenne (UE) en 2020 comme un élément critique du fait de son importance

économique (Figure 1.7).

Les gisements de fluorite sont largement distribués dans le monde avec une grande
diversité selon I'environnement géologique ou ils sont considérés, tels que roches sédimentaires,
métamorphiques ou magmatiques. Les minéralisations de fluorite peuvent étre associées a
différents types d'intrusions magmatiques, tels que celles en relation avec des carbonatites qui
sont avérées dans plusieurs districts (Namibie, Buhn et al, 2002; Russie, Redina et al, 2021 ou
Inde, Singh et al, 2022), avec des syénites (Turquie, Cosanay et al, 2017) ou avec des skarns
(Mongolie, Duan et al, 2020; Mexique, Camprubi et al, 2019). D'autres gisements de type
stratiformes, sans lien avec le magmatisme, sont connus, par exemple sur le pourtour du massif
central frangais (gisement de Chaillac, Sizaret et al, 2009; Pierre Perthuis, Gigoux et al, 2016 ;

Lenoir et al. 2021).

Le gisement de fluorite de Bou-lzourane est actuellement exploité par la société "Global
Mines". Créée en 2004, elle fit la premiére a découvrir de la fluorite a I'extrémité orientale du Haut
Atlas Central, a exploiter, traiter et commercialiser ce minerai dans nombreux pays a travers le
monde (lItalie, France, ...). La capacité annuelle de production de concentré de fluorite (a 97% CaF)
atteint les 10 a 11 kt (Achmani, 2017 ; Achmani et al, 2020). Les réserves du gisement sont
estimées tres importantes, et de ce fait, des travaux d'exploration sont lancés dans la région afin
de mieux cerner les minéralisations fluorées du district et chercher d'autres sites a exploiter aux
alentours du site principal (Bou-lzourane). Ces minéralisations de fluorite situées a proximité du
complexe magmatique de Tamazeght (Tamazert) d'age Eocéne moyen (44 + 4 Ma; Tisserant et
al, 1976) a Eocéne supérieur (35 £ 3 Ma; Klein et Harmand, 1985) et de type syénitique —
carbonatitique (Agard, 1973; Kchit, 1990; Marks et al., 2008; Schilling et al, 2009, Bouabdellah et

al, 2010b, Wang et al, 2016), posent la question du modele de genése de telles concentrations.
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Apres la realisation de la carte géologique détaillée du secteur (Figure 1.2), les objectifs de
ce doctorat sont la détermination de la nature et l'origine des fluides minéralisateurs, des
conditions de dépot, age et relations entre les différentes formes de minéralisations a fluorite.
Ainsi, ce travail, servira a la compréhension de la genese et la mise en place de la fluorite a I'échelle
locale et contribuera a la participation a une meilleure intégration de I'Université dans son

environnement socio-économique.
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Figure 1.2: Carte géologique du district de Bou-Izourane au 1/30 000° (Achmani, 2017).

2. Contexte économique de I’étude

2.1. Economie de la fluorite

Le marché mondial de la fluorite affiche un taux de croissance significatif, en raison de
l'augmentation de la demande ces dernieres années, due a la progression des domaines
d'utilisation de la fluorite. Par exemple, les batteries de véhicules électriques (e.g. voitures
électriques) contiennent 0,9 kg de spath fluor. Les prévisions anticipent une augmentation
substantielle de la demande de fluorite dans la fabrication des batteries des véhicules électriques
(Figure 1.3). La production marocaine de fluorite en 2021 et 2022 a atteint 77 000 tonnes par an.
La Chine arrive en téte de liste avec environ 5 700 000 tonnes (Table 1.7). Le prix d'une tonne de

fluorite en 2022 a été estimé a 360 $ (dollars américains) (Figure 1.4).
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Table 1.1: Production et réserves minieres mondiales de la fluorite (U.S. Geological Survey, 2023).

ND: Non disponible

Production (Mille tonnes)

Réserves (Mille

Pays .

2021 2022 (Estimé) tonnes)
Etats-Unis ND ND 4000
Canada 140 18 ND
Chine 5700 5700 49000
Allemagne 65 65 ND
Iran 50 50 3400
Kazakhstan 67 67 ND
Mexique 1000 970 68,000
Mongolie 650 350 22,000
Maroc 77 77 ND
Pakistan 65 65 ND
Afrique du Sud 403 420 41000
Espagne 155 160 10000
Vietnam 215 220 5000
Autres pays 93 98 55000
Total mondial 8680 8300 260000
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Figure 1.3: Histogramme montrant ['évolution et les prévisions de la production et de la demande
de fluorite utilisée dans la fabrication des batteries de véhicules électriques dans le monde entre
2017 et 2030 (Fundamental Research Corp, 2021 ; U.S. Geological Survey, 2022). e: Estimation.
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Figure 1.4: Graphique montrant ['évolution du prix de la fluorite aux Etats-Unis de 2016 a 2022 (U.S.
Geological Survey, 2022). e: Estimation.

2.2. Domaines d'application de la fluorite
La fluorite est connue depuis la plus haute antiquité comme pierre d'ornement. Au 16°™
siecle (1546), I'érudit allemand Georgius Agricola fut le premier a mentionner ce minéral. Agricola
a baptisé ce minéral "fluorspar”, le nom original de la fluorite. Son exploitation industrielle a
commencé en Grande-Bretagne dans le dernier quart du 18°™ siécle et aux Etats-Unis et en France
dans la premiére moitié du 19°™ siécle (Chermette, 1969). Aujourd'hui, la fluorite est devenue I'un
des produits importants de l'industrie moderne, ce qui explique l'augmentation de sa

consommation.

L'importance économique de la fluorite tient essentiellement a sa qualité de fondant qui en
fait un minerai tres activement recherché par la métallurgie et par la chimie industrielle. Trois

catégories de qualité sont distinguées pour la fluorite (Féraud, 71999, 2008; Table 1.2):

- La fluorite destinée a la métallurgie « metallurgical grade » (30 % de I'utilisation
mondiale), nécessite une pureté de I'ordre de 80-93 % Pds CaF, avec une teneur en SiO; de 15 %

Pds maximum. La consommation est de 2 a 8 kg de fluorite par tonne d'acier.

- La fluorite destinée a la chimie « acid grade » (50 % de I'utilisation mondiale), cette
fluorite est utilisée pour la métallurgie de I'aluminium et la production d‘acide fluorhydrique. Cet
acide est utilisé en chimie pour la fabrication de dérivés hydrochlorofluorocarbonés (HCFC) et des

hydrofluoroalcanes (remplacant les produits polluants de type CFC). L'industrie de I'aluminium et

-6 -
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des HCFC a besoin d'un produit avec des teneurs en CaF, supérieure a 97 % Pds, une teneur en

SiO; inférieure a 1,5 % Pds et des teneurs en sulfures quasi nulles.

- La fluorite utilisée en verrerie et céramique « ceramic grade » (20 % de I'utilisation
mondiale), elle est utilisée comme opacifiant, la qualité requise pour cette utilisation est une

teneur entre 90 et 98 % Pds CaF..

Il existe des utilisations annexes : domaine dentaire, optique, pharmacie, et minéral
ornemental, bijoux, cimenterie et méme pour la construction comme en témoigne l'escalier de

I'opéra Garnier a Paris.

Table 1.2: Les catégories industrielles de la fluorite (Féraud, 2008; Achmani et al., 2020).

Qualité CaF CaCOs SiO; S Pb As P

Acide >97% <1% <15% <0.1% - <12ppm <150ppm
Métallurgique >80% - <15% <03% <05% - -
Céramique 80-96% - <3% - - - -

2.3. Les exploitations de la fluorite au Maroc
La découverte de la fluorite au Maroc remonte a 1923 dans le district d'El Hammam (Agard,
1966). Cette découverte a sans doute été un élément clé dans la reconnaissance de la présence
de fluorite dans d'autres domaines structuraux au Maroc (Figure 1.5). La minéralisation fluorifere
est présente dans différentes formations géologiques d'ages différents a la quasi-totalité des
domaines structuraux marocains (Table 1.3). Cela suggere que la présence de fluorite dans ces
formations peut étre liée a des processus géologiques spécifiques qui ont eu lieu a différentes

époques.
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Figure 1.5 : Carte de répartition des gisements fluorés par rapport aux domaines structuraux du
Maroc (Hafid et al., 2006 ; Michard et al., 2008; Ellero et al., 2020; Adardor,2022) modifiée.
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Chapitre 1 : Etat de l'art et problématique

3. Propriétés fondamentales de la fluorite
Parmi les substances naturelles non métalliques, les minerais fluorés occupent depuis des

décennies une place forte dans I'industrie.

Le mot fluorite dérive du latin "fluo" qui signifie "couler", grace a son utilisation dans la
fusion des métaux, Sa formule chimique est CaF, et sa teneur en fluor est d'environ 49%. Ses
principales substitutions observées sont celles du Ca par les éléments des cations divalents, terres
rares et yttrium. Son point de fusion est d'environ 1390°C. Elle devient phosphorescente lors de
la chauffe. La thermoluminescence est un guide de prospection et peut étre utilisée pour

caractériser la fluorite dans les concentrés alluvionnaires (Féraud, 1999).

Généralement, la fluorite est transparente a translucide, cristallise dans le systeme cubique,
ou les ions Ca®* forme un réseau CFC (cube a faces centrées) dans lequel les ions F~ occupent la
totalité des sites tétraédriques (Figure 1.6; Wyckoff, 1963), et présente un clivage parfait suivant le

plan (111).

Motif formulaire CaF,
® Cubique F a=5363A Z=4
®* p=3.36 g.cm’3

® re2+=L12 A r-=1.31 A
® Compacité : t =0.641

o dg2p=2322 A

Coordinence
e [Ca’']=8
& [F] =4 CaF, - F~ a I'origine

CaF, - Polyedres de
CaF, - Vue en mode filaire CaF, - F~ a I'origine coordination CaFg5

Figure 1.6: Représentation de la maille élémentaire Fluorite (CaFz)  (Wyckoff, 1963 ;
http.//ressources.univ-lemans.fr/AcceslLibre/UM/Pedago/chimie/01/06-Etat solide/deug/caf2.html).
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La fluorite est souvent incolore ou blanchatre, mais elle peut présenter une palette de
couleurs tres diversifiées et souvent vives. Par ordre de fréquence décroissante sont rencontrés
les fluorites de couleur verte, violette, parfois bleu-vert, assez rarement jaune, bleu et tres
rarement rose, noire ou violette tres foncé ou rouge. Cette diversité de couleurs de la fluorite est
expliquée par (Bill et Calas, 1978; Bill, 1982 ; Féraud, 1999 ; Kempe et al., 2002; Dill et Weber, 2010,
Gu etal, 2011; Aoki et al. 2015; Gaft et al, 2020) :

(i) Les impuretés contenues dans le systéeme cristallin lors de processus naturel de
croissance des cristaux (I'oxygéne joue un role important dans ces impuretés) ;

(i) La nature des lanthanides présents dans le réseau atomique est déterminante et
constitue un excellent indicateur des conditions de dépdét de fluorite et peut étre
utilisée en métallogénie ;

(iii)  L'irradiation naturelle (telle que la radioactivité) provoque des défauts dans la
structure cristalline ;

(iv) Les colloides de calcium (Allen, 1952 ; Mackenzie et Green, 1971 ; Braithwaite et al,,
1973, Galwey et al, 1979) ;

(v) La présence de la matiére organique dans le réseau cristallin.

Ainsi, I'apparition de fluorite de couleur violette a violet foncé peut étre expliquée par la

présence de colloide de calcium, qui est dispersé dans le cristal, ou formée par irradiation.

Les teintes courantes apparaissent généralement dans les filons en rubanements
alternativement blancs ou verts, violets et rarement bleus ou jaunes (dites fluorite zonée). Ces
couleurs sont liées a la succession de plusieurs phases du dép6t dans différentes conditions telles

que la salinité, la composition chimique du fluide, la température et / ou la pression ...

4.  Principaux réservoirs de fluides de la lithosphere
Les fluides minéralisateurs dans la croQte terrestre sont des solutions aqueuses qui jouent
un réle crucial dans la formation des gisements minéraux. Lorsque ces fluides circulent a travers
les roches, ils peuvent dissoudre certains minéraux et transporter les élements dissous vers

d'autres endroits, ou ils se précipitent pour former des concentrations minérales.

Les fluides minéralisateurs peuvent provenir de différentes sources (Cathelineau et al., 20117):
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Chapitre 1 : Etat de l'art et problématique

4.1. Eau metéorique
Les eaux météoriques (Figure 1.7/ A), également connues sous le nom d'eaux de recharge,
sont prédominantes dans les premiers kilométres de la crolte terrestre. Elles font partie du
systeme H,O-sels, et sont trouvées a des pressions allant de quelques dizaines a quelques

centaines de bars, ainsi qu'a des températures comprises entre 50 et 350 °C.

4.2.Fluide de bassin
Les fluides de bassins (Figure 1.7/ D) sont caractérisés par leur composition appartenant au
systeme H,O-gaz-(hydrocarbures)-sels. L'interaction de trois types de fluides différents, a savoir
I'eau de mer (Figure 1.7/ C), I'eau provenant de la recharge des aquiferes de surface (Figure 1.7/
A) et, enfin, les eaux produites par I'évaporation de I'eau de mer (Figure 1.7/ B) ou des eaux
intéragissant avec des minéraux évaporitiques (gypse, anhydrite, halite, sylvite), est a I'origine de

la variation de la salinité de ces fluides dans les bassins sédimentaires.

4.3. Fluide magmatique
Les fluides hydrothermaux magmatiques (Figure 1.7/ E) résultent de la séparation d'une
phase fluide résiduelle lors de la cristallisation des magmas. Ces fluides de moyenne a haute
température (350 °C a plus de 600 °C) s'accumulent généralement au sommet des plutons ; ils se
liberent lorsque leur pression dépasse la pression de confinement, ce qui entraine des fractures

importantes, connues sous le nom de stockworks, une fois qu'elles ont été minéralisées.

4.4. Fluide métamorphique
Les fluides métamorphiques (Figure 1.7/ F), présents a des profondeurs de 5 a 15 km, sont
caractérisés par des compositions chimiques dominées par H,O, CO,, CH4 et N,. Ces fluides sont
piéges a des pressions d'environ 2 a 5 kbars et a des températures relativement élevées (300-
500 °C). L'eau présente dans ces fluides est issue de processus de déshydratation ou d'un équilibre

avec les roches encaissantes.

4.5. Fluide mantellique
Les fluides profonds (Figure 1.7/ G), également appelés fluides mantelliques, se trouvent a
de grandes profondeurs dans le manteau terrestre. Ces fluides, généralement composés d'eau
(H20) et d'autres composés volatils tels que le dioxyde de carbone (CO,), s'élévent a des niveaux

plus superficiels par convection et advection le long des principaux détachements lithosphériques.
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(A

Soulevement = . 7 . 8 VS
L

+ + o+ + +
+ + o+ o+ 4 + 4+
+ o+ o+ o+ o+ o+ 4 + o+ o+ o+ \1’
+ o+t SOC |e £+ + 4+ + o+ o+ o+ 4+ o+ 4+ 4

+ o+ + o+ o+ o+

+
+

© "Subsidence
Principaux réservoirs

) Eaumétéorique

I O ﬁ;:é:lcl)?cﬂgrnmale @ Eau de mer évaporée
50km |* EOZ_T 20Jr . o convective @ Eau de mer
5 @V o ¢ " @ Fluides de bassins
] H omposition . .
g © == et direction d'écoulement 6 FIUI_deS mellgmathue.es
S , des principaux fluides G Fluides métamorphiques
8 L 100 km I rencontrés dans la crolte @ Fluides profonds

Figure 1.7: Circulations des principaux fluides minéralisateurs entre les différents réservoirs de la
lithosphere (Cathelineau et al., 2011).

5.

Moteurs des circulations de fluides

Les circulations des fluides dans les bassins sédimentaires et les orogenes sont influencées

par divers facteurs tels que les gradients thermiques, chimiques, topographiques et de pression

(Oliver, 1986, Sibson, 1990; Henderson et McCaig, 1996, Oliver et al,, 2006). Les fluides peuvent étre

mis en mouvement de différentes maniéeres :

Ecoulement gravitaire (Freeze et Witherspoon, 1967; Garven, 1985; Téth, 2009; Bjerlykke et al,
2010): les différences de topographie dans le bassin ou le socle peuvent provoquer une
percolation gravitaire des fluides;

Ecoulement de convection : se produit lorsque les différences de densité dans un fluide
provoquent des mouvements de circulation. Dans les bassins sédimentaires, cela peut étre
dU a des variations de température, de salinité ou de composition chimique, qui génerent des
différences de densité et entrainent des mouvements de convection (Wood et Hewett, 1982;
Bjarlykke, 1993). Le magmatisme est I'un de ces facteurs clés qui contribuent a la dynamique
de la convection thermique. Lorsque le magma remonte dans la crolte terrestre, il peut
générer des mouvements de convection dans les couches environnantes. Ces mouvements

de convection peuvent étre induits par la différence de densité entre le magma chaud et les
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roches environnantes plus froides, ce qui entraine un flux des fluides vers la surface (Pauwels
et al, 1993 ; Person and Garven, 1992) ;

- Ecoulement de fluide sous contrainte : se produit lorsque des contraintes mécaniques, telles
gue la compression ou la déformation, sont appliquées sur un fluide. Dans les orogenes, les
contraintes tectoniques peuvent provoquer des déformations et des mouvements de fluides
le long des interfaces entre les différentes couches géologiques ou le long des failles et des
fractures (Oliver, 1986 ; Ge et Garven, 1994 ; Schneider et al, 2004 ; Barbier et al,, 2012) ;

- L'écoulement par compaction de la pile sédimentaire peut également générer des circulations
de fluides, principalement par I'expulsion des fluides interstitiels (Nigon, 1988 ; Renard et al.,
2019 ; Salardon et al., 2017 ; Strzerzynski et al., 2020) ;

- Ecoulement de fluide induit par des gradients de pression : les gradients de pression, tels que
ceux créés par des différences des propriétés pétrophysiques (la perméabilité par exemple)
dans les roches réservoirs, peuvent entrainer un écoulement de fluide. Cela se produit lorsque
le fluide se déplace des zones de haute pression vers les zones de basse pression, en suivant

les chemins les plus perméables (Roure et al., 2005, Evans et Fischer, 2012, Tavani et al., 2015).

Il convient de noter que ces mécanismes d'écoulement des fluides peuvent étre combinés
les uns avec les autres et varier en fonction des conditions géologiques spécifiques de chaque

bassin sédimentaire ou orogene.

6. Meécanismes de formation de la fluorite
Les mécanismes de formation de la fluorite sont le résultat de processus géologiques
complexes. Plusieurs mécanismes ont été proposés pour expliquer la formation et le dépo6t de la

fluorite. Les mécanismes les plus couramment observés sont:

6.1. Effet du changement de température
La diminution de la température du fluide minéralisateur entraine une diminution de la
solubilité de la fluorite, ce qui entraine sa précipitation (Freas, 1961 ; Striibel, 1965 ; Striibel et
Schaefer, 1975, Richardson et Holland, 1979b). En effet, lorsque la température baisse, les solutions
riches en sels de chlorure de sodium et des sels de chlorure de calcium, les complexes MgF*, CaF*
et NaF* deviennent instables, et liberent des ions fluorure. Ces ions peuvent alors se mélanger au
calcium de la solution pour former de la fluorite. Ce processus peut étre provoqué par I'un des

trois mécanismes suivants : 1) le réequilibrage du fluide avec une diminution progressive de la
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température (Sizaret, 2006), 2) I'écoulement du fluide dans les roches encaissantes plus froides
(Nigon, 1988), et 3) le mélange entre les fluides chauds et froids (composition chimique identique

ou différente) (Tornos et al., 1991 ; Scharrer et al., 2021).

6.2. Effet du changement de pression

La pression réduit la solubilité de la fluorite. Macdonald et North (1974), ont rapporté les
résultats de plusieurs études expérimentales sur ce sujet. Celles-ci ont révélé que la solubilité de
la fluorite diminue avec la pression. Stribel, (1965), Rumyantsev et Rumyantseva, (1969),
Macdonald et North, (1974), ont également indiqué que les gisements de fluorite dépassent
rarement une plage de pression de 10 a 50 bars, ce qui équivaut a une plage de pression verticale
comprise entre 100 et 500 metres en considérant un gradient hydrostatique normal. Selon
Richardson et Holland (1979b), une forte diminution de la solubilité peut étre observée apres une
diminution de la température. En effet, la diminution de solubilité peut étre moins importante que
les effets de la baisse de la température. Cependant, la surpression de fluides dans les bassins
peut entrainer une décompression brutale par fracturation, conduisant a la précipitation de la

fluorite (Strzerzynski et al., 2020).

6.3. Changement de pH
Le fluor est soluble dans les solutions acides (Richardson et Holland, 1979a, b). La circulation
des fluides riches en F dans les roches encaissantes carbonatées permet d'envisager une
augmentation du pH des fluides par dissolution de CaCOs (Al-Droubi et al, 1978) et conduirait

ainsi a une diminution de la solubilité de la fluorite et sa précipitation.

6.4. Effet d’interactions fluide-roche
Les roches riches en calcium peuvent se dissoudre par contact avec des solutions acides,
impliquant leur enrichissement en calcium et la précipitation de CaF. (Richardson and Holland,
1979 a, b). Cependant I'origine du fluor pourrait étre due a l'interaction des fluides avec des roches
magmatiques en profondeur (Nigon, 1988 ; Boiron et al. 2002 ) ou avec des marnes et évaporites

(Nigon, 1988).

6.5. Phénomenes de dilution
Boiron et al. (2002) ; Sizaret et al. (2009) ; Fusswinkel et al. (2013) décrivent un mécanisme
de dilution par un fluide de composition chimique différente mais de méme température. En effet,

une saumure ayant une force ionique de 4M, de composition NaCl-CaCl,-MgCly, précipite environ
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1 milligramme de fluorite par kilogramme de H,O lorsqu'elle est mélangée a de I'eau pure de
facon isotherme (Richardson and Holland.,, 1979b). D'autre part, avec des saumures moins
concentrées, la dilution donnera lieu a un mélange moins saturé par rapport a la fluorite,
provoquant la dissolution de la fluorite. Cependant, des quantités légerement plus élevées de
fluorite précipiteront lorsque ces solutions salines seront diluées avec des solutions saturées en
CaF;, (Richardson and Holland., 1979b). Le mélange entre une saumure riche en fluor et une
saumure riche en calcium est le mécanisme le plus efficace en termes de quantité de dépot de

fluorite par volume de fluide requis (Azaroual et Fouillac, 1999 ; Richardson et Holland, 1979b).

7. Classification des types de gisements

Les gisements de fluorite sont largement distribués dans le monde avec différents ages
(Figure 1.8). lls montrent une grande diversité selon leur environnement géologique et sont

associés aux roches sédimentaires, métamorphiques ou magmatiques (Figure 1.9).

A A
A
A A
A
“;{:MA A Tt ol A0 “ar A
g;ﬂ: A ‘A Ag‘ " ‘A X VYN AA
A A A A
é A AAA A&‘::iAﬁAAf A a 4 g . A‘AAA“‘A
Pl e BTy :
A& 4 A%, N A
A at A‘k Culv A
4 2 £a a %%&
Aga AAA A F [~ -2
_ ﬂA A A A, A
A AR A A A
A A A AN . AL A
AAAA fA ‘g ‘& ‘&jﬁ‘
¥ vy )
A A A

/\ Fluorite deposits (<65Ma)
A Fluorite deposits (250Ma-65Ma) 0
A Fluorite deposits (>250Ma)

A Fluorite deposits with undefined ages

4000km

Figure 1.8: Distribution temporelle et spatiale des gisements de fluorite dans le monde (The data are
from the IMA Database of Mineral Properties (Yan et al, 2021, http://rruff.info/ima/).
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Figure 1.9: Distribution des différents gisements de fluorite dans le monde (Hayes et al., 2017)
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Les gisements de fluorite sont présents dans divers environnements géologiques. La figure
1.70 illustre une classification simplifiée des principaux gisements hydrothermaux de fluorite en
fonction de leur contexte tectonique et/ou magmatique. Toutes les sept classes sont
hydrothermales, ce qui signifie qu'elles se forment par précipitation a partir d'un fluide chaud (100
a 400°C). Ce fluide peut provenir soit directement d'une intrusion magmatique sous forme d'eau
juvénile formée pendant les dernieres étapes de la cristallisation du corps magmatique, soit d'eau
souterraine externe (comme |'eau météorique ou |'eau de bassin). Cependant, il est important de
souligner que les températures et les compositions des fluides varient considérablement d'une

classe a 'autre, reflétant ainsi une diversité claire d'environnements géologiques.

Dans certains cas, les gisements de fluorite peuvent présenter des caractéristiques mixtes,
résultant de processus géologiques multiples. Par exemple, un gisement de fluorite peut se former
a la fois par des processus de dépot hydrothermal et de remplacement, ce qui rend sa
classification plus ambigué. La présence de minéraux associés et de minéralisations accessoires
peut également varier d'un gisement a l'autre, ce qui ajoute a la complexité de la classification.
Un exemple qui met en évidence cette ambiguité est celui du district de Marico en Afrique du
Sud, ou I'on trouve des minéralisations de fluorite formées a différentes époques géologiques,
présentant des configurations typologiques variées, parfois stratiformes, parfois filoniennes, et
parfois en stockwerks. Des gisements de fluorite étroits sont controlés par des pipes et des failles
associées a la phase acide du complexe du Bushveld, ainsi que dans le granite du Bushveld lui-
meéme, en association avec des gisements d'étain. Ces gisements présentent des similarités avec
le type de la vallée du Mississippi, mais ont ensuite subi un métamorphisme dans l'auréole de

contact du complexe magmatique de Bushveld (Martini, 1976 ; Féraud, 1999 ; Kinnaird, 2004).

De plus, les gisements de fluorite peuvent présenter des variations locales en termes de
composition chimique, de texture et de structure. Ces variations peuvent résulter de différences
dans les conditions géologiques locales, telles que la température, la pression, la composition
chimique des fluides, etc. Par conséquent, il peut étre difficile d'établir une classification précise

et uniforme qui couvre toutes les variations observées dans les gisements de fluorite.

7.1. Gisements de fluorite liés aux carbonatites
Les dépots de fluorite associés aux carbonatites et autres roches ultra-alcalines se trouvent
sur I'ensemble du globe terrestre (voir figure 1.9). Dans ces gisements, il est fréquent que la calcite,

qui constitue la carbonatite, soit partiellement remplacée ou infiltrée par de la fluorite, ou encore
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traversée par un stockwork de veinules de fluorite. La roche en contact avec la carbonatite peut
subir une altération (phénitisation) due a des fluides hydrothermaux, qui sont également
minéralisés en fluorite. Deux exemples de dépots de fluorite associés a ces cas ont été largement
étudiés : le gisement d'Okorusu en Namibie (Kogut et al, 1997, Biihn et al, 2002, Shivdasan-
Gebhardt et Hagni, 2008), et le gisement d'Amba Dongar, en Inde (Deans et al, 1972 ; Simonetti
et Bell, 1995; Palmer et Williams-Jones, 1996 ; Doroshkevich et al., 2009; Singh et al., 2022). Dans
le gisement d'’Amba Dongar, les études de la composition des fluides (Palmer et Williams-Jones,
1996) et des isotopes radiogéniques du Nd, Pb, et Sr (Simonetti et Bell, 1995) indiquent qu'il y
avait une petite proportion d'eau magmatique mélangée a une prédominance d'eau météorique
dans les fluides minéralisateurs, malgré des températures de formation de la fluorite ne dépassant

pas 160 °C.

7.2. Gisements de fluorite liés aux intrusions alcalines

Les gisements de fluorite associés aux intrusions alcalines sont généralement en étroite
relation spatiale avec des granites ou des syénites, qui sont des roches magmatiques souvent
porphyriques (Teng et Strong, 1976 ; Lykhin et al, 2010; Hayes et al, 2017). |l est fréquent que les
gisements des deux catégories contiennent des concentrations de niobium, d'éléments de terres
rares, de tantale et de zirconium (Kovalenko et Yarmolyuk, 1995). Le gisement de Yermakovskoye
en Russie, qui a été le premier gisement russe lié a une intrusion alcaline a étre exploité, présente
de petits skarns et des corps contenant des stockworks de veinules de fluorite-phénakite ou de
fluorite-bertrandite (Kislov et al, 2010 ; Lykhin et al, 2070). D'autres gisements associé€s aux
intrusions alcalines se trouvent dans le district de St. Lawrence a Terre-Neuve, Canada, ou de
grandes veines de fluorite traversent un granite peralcalin (Van Alstine, 1944). Dans d'autres
districts tels que Jamestown, dans le comté de Boulder (Colorado), le minerai est principalement
présent dans des bréches qui peuvent se transformer latéralement en filons (Goddard, 1946). Des
études suggerent que les fluides responsables de la formation de ces gisements avaient des
températures allant de 100°C a 500°C (Nash et Cunningham, 1973 ; Strong et al., 1984). Ces fluides
présentaient également une grande variété de salinités. Les résultats de ces études et des analyses
isotopiques de I'oxygeéne sur le liquide contenu dans les inclusions fluides de la fluorite (par
décrépitation), suggerent que les fluides minéralisateurs étaient des mélanges d'eaux
magmatiques et météoriques. Ce type de fluorite est généralement riche en éléments des terres
rares (Strong et al, 1984). Des recherches approfondies ont été menées sur les fluides

magmatiques a Yermakovskoye (Reyf, 2004, 2008), révélant deux types distincts : (a) une saumure
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magmatique fortement enrichie en béryllium, manganése et molybdene, avec des concentrations
supplémentaires de cérium, lanthane, plomb et zinc, et (b) un fluide riche en dioxyde de carbone
(COy), contenant uniquement du béryllium, avec une température d'homogénéisation se situant
entre 335 et 355 °C et une salinité relativement faible de 2,4 a 8,2 wt % NaCleqv. Ces deux fluides
semblent étre issus de I'ébullition d'un méme fluide hydrothermal d'origine commune (Reyf, 2004,

2008).

7.3. Gisements épithermaux de fluorite liée aux roches volcaniques

Les gisements épithermaux sont souvent associés aux roches volcaniques alcalines et
subalcalines. La fluorite présente dans ces gisements volcaniques est généralement associée a des
températures et a des salinités relativement basses, ce qui suggere que les fluides minéralisateurs
étaient principalement composés d'eaux météoriques. Les inclusions fluides dans la fluorite
montrent des températures d'homogénéisation généralement inférieures a 175 °C et des salinités
généralement inférieures a 10 wt % NaCleqv (Kesler, 1977 ; Gonzdlez-Partida et al, 2003). Bien
que des roches intrusives puissent étre présentes, elles ont probablement servi de sources de
chaleur qui ont favorisé la convection des eaux souterraines a travers les roches volcaniques riches
en fluor, notamment les rhyolites alcalines. Une autre possibilité, plus probable, est que les
magmas qui ont donné naissance aux roches volcaniques aient évolué vers une phase tardive
riche en fluor, contribuant ainsi a la minéralisation des fluides. Bien que les conditions et la
composition des fluides hydrothermaux soient généralement similaires au sein de cette catégorie,
la géometrie des corps minéralisés peut varier considerablement (Hayes et al., 2017). Certains se
présentent sous la forme de larges filons distincts (Kimwarer au Kenya; Nyambok et Gaciri, 1975),
d'autres sont des cheminées de breche ou des breches dans les carbonates le long des contacts
avec les intrusions (Aguachile au Mexique; McAnulty et al, 1963). On trouve également des corps
de remplacement dans les carbonates, connus sous le nom de "gisements de remplacement du
litage" (gisements de fluorite de Spar Valley, Etats-Unis; Gillerman, 1948) ou "mantos” (le district

Encantada-Buenavista au Mexique ; Temple et Grogan, 1963).

7.4. Gisements de fluorite de type Mississippi Valley
Les gisements de plomb-zinc (barite-fluorite) de type Mississippi Valley (MVT) sont parmi
les gisements hydrothermaux de minerais les mieux étudiés dans le monde. Ces gisements se sont
formés dans des aquiferes carbonatés, ou les eaux souterraines provenant de différents aquiféeres

se sont mélangées. Le premier type d'eau souterraine est une saumure métallifere et/ou riche en
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fluor qui s'est échappée d'un aquifere inférieur confiné sous pression artésienne. Le second type
d'eau souterraine est une saumure probablement plus riche en sulfure (Wenz et al,, 2012), qui a
migré latéralement, également sous pression artésienne, et a été confinée au-dessus par un lit de
schiste (Plumlee et al, 1994, 1995 ; Bouch et al, 2006 ; Stoffel et al., 2008 ; Ingebritsen et Appold,
2012 ; Wenz et al, 2012). Les deux saumures sont susceptibles d'étre issues de nappes phréatiques

basales profondes.

Différentes conditions géohydrologiques permettent a la saumure de I'aquifere inférieur de
s'échapper et de se mélanger a la seconde saumure de l'aquifére supérieur. Par exemple, la
présence de fractures reliant les deux aquiferes peut faciliter le mélange, que ce soit dans des
dépdts de veines ou des bréches. Une autre situation importante est celle ou un lit de confinement
se rétrécit latéralement entre les deux unités aquiferes, créant un "bord de schiste". Les fluides
provenant de 'aquifére inférieur s'échappent et se concentrent pres du lit de confinement pincé.
Cela se produit dans la plupart des minerais des districts de plomb du sud-est du Missouri, du
district de Tri-State (Missouri-Kansas-Oklahoma) et du district de Pine Point dans les Territoires
du Nord-Ouest, au Canada (Brockie et al,, 1968 ; Rhodes et al,, 1984 ; Palmer et Hayes, 1989). Les
mélanges de saumures étudiés a partir d'inclusions fluides provenant de gisements MVT sont
issus de I'évaporation de I'eau de mer (Cathelineau et al,, 2011, Hayes et al,, 2017). Cependant, ces
fluides mélangés préesentent également des effets de dolomitisation et de réduction des sulfates
le long de leur trajet, et en général, ils ne montrent que de faibles quantités de redissolution du

sel (Viets et al., 1997).

Ces gisements sont caractérisés par des températures de genese basses (100°C-150°C) et se
produisent principalement sous forme de remplissage d'espaces ouverts, d'effondrement et de
breches de dissolution et/ou de remplacement au sein de la roche hote sédimentaire carbonatée
(Magotra et al, 2017). Les gisements de fluorite de I'lllinois sont de ce type (Hall et Friedman, 1963;
Hall & Heyl, 1968), ou I'eau circule a travers les failles orientées vers le nord-est et les fractures de
calcaire déposées au cours du Mississippien. Lorsque les saumures chaudes ont atteint les roches
du Mississippien riches en calcium, la température et d'autres conditions étaient idéales pour la
cristallisation de la fluorite le long des parois des failles et dans les joints paralléles aux lits de

calcaire. Ces roches hotes se sont dissoutes et ont été remplacées par de la fluorite.

7.5. Gisements de fluorite liés aux granites

Les gisements de fluorite sont souvent associés a des granites fortement différencies,
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présentant une large gamme de compositions. Cela inclut des types de granite allant des
monzogranites relativement communs aux granites a deux micas, et méme aux granites riches en
étain. Dans I'ensemble, plus la différenciation du granite est prononcée, plus les gisements de
fluorite associés sont fréquents (Hayes et al, 2017). Pendant le processus de différenciation, des
fluides hydrothermaux riches en fluor peuvent étre libérés a partir du magma différencié. Ces
fluides contenant du fluor peuvent réagir avec les minéraux présents dans les granites, pour

former des gisements de fluorite.

Ce type de gisement regroupe les veines de la fluorite dans les plutons granitiques
(gisement de la fluorite du Shuanghuajiang en Chine (Li et al, 2022), et les concentrations de la
fluorite dans des gisements de béryllium, étain, tungsténe en association avec d'autres minéraux
fluorés (skarn a béryllium de Iron Mountains au Nouveau Mexique, Mclemore, 2010, et gisement
Be-Sn de Lost River en Alaska, Dobson, 7982). Un second sous-type regroupe les gites "associés
spatialement aux granitoides" mais encaissés dans des séries sédimentaires, comme ceux de Ban-
Hong et Doi-Tao en Thailande (Lhégu, 1975), et ceux du Transvaal Central (Bushveld) en Afrique
du Sud (Kinnaird et al.,, 2004).

Les spectres des éléments des terres rares (ETR) normalisés a la chondrite des fluorites liées
aux granites et autres roches felsiques présentent une tendance relativement plate avec une
anomalie Eu négative bien marquée (Shunda et al,, 2008). En générale, ces fluorites montrent des
tendances d’ETR similaires a celles observées dans les granites auxquels elles sont associées.
Cependant, certaines variations dans ces tendances peuvent étre attribuées aux phases de fluorite
se formant ultérieurement. Des différences significatives de composition existent entre les

fluorites précoces et tardives dans ce type des gisements de fluorite (Gagnon et al., 2003).

Les gisements liés aux granites renferment des skarns riches en fluorite, étain et tungstene,
sous la forme de filons contenant de la fluorite avec de I'étain et/ou du tungstene, parfois
accompagnés d'antimoine. Il existe également des gisements de greisen riches en fluorite, ainsi

que des gisements de fluorites disséminées ou en stockwork (Hayes et al., 2017).

De maniere générale, les gisements de fluorite associés a différents types d'associations
magmatiques (subalcaline, peralcaline, alcaline ou carbonatitique) sont, presque sans exception,
liés aux roches magmatiques les plus différenciées (Hayes et al, 2017). Cela comprend les

intrusions et cristallisations les plus récentes, les roches les moins riches en fer et en magnésium,
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et les plus riches en silice pour les roches autres que les carbonatites. Par exemple, dans les
provinces magmatiques subalcalines, les gisements de fluorite se trouvent principalement avec
des granites qui présentent des concentrations élevées en éléments incompatibles (Hayes et al,
2017). Les minéralisations de fluorite dans les provinces magmatiques anorogéniques peralcalines
présentent également des liens avec les granites, surtout ceux a aegirine ou a riébeckite. Dans les
complexes alcalins, les minéralisations de fluorite sont plus fréquemment associées aux syénites
ainsi qu'aux roches a pyroxene et néphéline, et rarement aux trachytes (Hayes et al,, 2077). Quant
aux complexes de carbonatites, les minéralisations de fluorite sont généralement associées aux
carbonatites elles-mémes. Concernant I'association avec les roches volcaniques, les
minéralisations de fluorite sont principalement liées aux rhyolites et rarement aux basaltes (Hayes

etal, 2017).

Afin de faciliter la compréhension des processus qui conduisent a la formation des
concentrations de fluorite et de construire des modeles conceptuels simplifiés, il est courant de

classer les gisements de fluorite en trois catégories (Pohl, 2017) :

- (i) les gisements de fluorite hydrothermaux magmatiques (Fluorite d’Amba Dongar,
Gujarat, Inde ; Palmer et William-Jones, 1996) ;

- (i) les gisements de fluorite diagénétique-hydrothermaux (fluorite du District de I'lllinois
et du Kentucky, Etats-Unis ; Goldstein, 1997 ; Denny et al,, 2008; Pelch, 2011, Goldstein,
2016, Denny et al., 2020) ;

- (iii) les veines hydrothermales et les gisements hydrothermaux-métasomatiques (fluorite

des gisements de baryte-fluorite-galéne du Rio Grande rift ; Partey et al., 2009).

Cette classification semble plus fiable car elle prend en compte les différents types de fluides
de minéralisation de fluorite. Les gisements hydrothermaux magmatiques sont liés aux
carbonatites, aux roches magmatiques alcalines, aux granites et aux rhyolites (Hayes et al, 2017).
Les concentrations économiques de fluorite sont généralement situées dans le toit des intrusions,
ou les volatiles magmatiques ont réagi avec les roches encaissantes (Shawe, 1976 ; Plumlee et al.,
1995; Hayes et al, 2017). Cependant, la majorité des gisements de fluorite n‘ont aucun lien avec
les systemes magmatiques. lIs comprennent les membres riches en fluorite du type de la vallée
du Mississippi, les veines hydrothermales épigénétiques, les stockworks, les pipes et les masses
métasomatiques, ainsi que la fluorite stratiforme hébergée dans les sédiments (Gonzdlez-Partida

et al, 2003 ; Sanchez et al,, 2009 ; Bouabdellah et al., 2014 ; Jemmali et al., 2017).
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Figure 1.10: Charte montrant les catégories de gisements de fluorite (Hayes et al,, 2017, modifiée)
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8.  Modeéles conceptuels des gisements de la fluorite

La genése des gisements de fluorite comme pour les autres gites minéraux est un
processus complexe comportant plusieurs étapes. La premiere phase consiste a recueillir les
substances et les fluides a la source. Les fluides peuvent étre les eaux météoriques, les saumures
de bassin, les magmas ou les solutions hydrothermales. Une fois les substances collectées, elles
sont acheminées (phase de transport) vers un site de dépot. La plupart du temps, ce transport
s'effectue a travers un réseau de failles, de fractures, de roches poreuses ou de toute autre
discontinuité perméable permettant le transfert de fluides et de substances. Aprés avoir atteint
la zone de dépdt, les éléments se déposent (phase de précipitation) finalement dans un champ
tres limité par rapport a la zone d'origine. Les dépdts peuvent se présenter sous forme de veines,
de filons, d'amas ou de dépdts de stratiformes. Un enrichissement peut accompagner chacune

de ces phases.

Les études métallogéniques ont pour objectif de comprendre la formation des gisements
minéraux et de développer des modeles conceptuels pour expliquer leur genese. Dans le cas
des gisements a fluorite a proximité des complexes ignés, plusieurs études ont été menées pour
comprendre leur origine. Dans la littérature, il existe plusieurs exemples de tels gisements, dont

certains sont présentés dans ce travail selon les sources des fluides minéralisateurs.

8.1. Modele d'hydrothermalisme

8.1.1. Source météorique
Le modele "hydrothermalisme a source météorique” désigne les systéemes hydrothermaux
qui sont alimentés par I'eau de pluie. Cette forme d'activité hydrothermale peut se produire
dans des zones de roches poreuses ou fracturées ou I'eau de pluie peut s'infiltrer profondément

dans les roches (Figure 1.11a).

Une fois que I'eau de pluie pénétre dans la roche, elle peut étre chauffée par une source
de chaleur locale, comme un magma en profondeur ou un corps igné intrusif, ou par une
anomalie thermique régionale associée par exemple au soulevement induit par le manteau et a
I'amincissement de la lithosphere (Cathelineau et al, 2011, Steele-Maclnnis et Manning, 2020).
Cette eau chauffée se met alors en mouvement et peut remonter a la surface sous forme de
fluides hydrothermaux sous |'effet des cellules convectives ou des contraintes compressives. La

circulation per descensum de ces fluides hydrothermaux le long des drains (fractures, failles,
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zones perméables, etc) entrainant la lixiviation du fluor et d’autres matériaux métallogéniques
qui entrent dans la formation des roches traversées. Cette lixiviation peut se produire par
interaction avec les roches de socles dans les zones de discordance (Nigon, 1988, Boiron et al.

2002).

Par la suite, ces fluides hydrothermaux s'enrichissent en une variété des éléments dissous,
dont le fluor, qui peut précipiter et former des gisements minéraux suite a des changements
dans les conditions physico-chimiques des fluides ou par des interactions avec des roches
encaissantes ou de mélange de fluides (Richardson et Holland 1979a). Les gisements minéraux
associés a |I'hydrothermalisme a source météorique peuvent prendre différentes formes, telles

que des filons et veines minérales, des amas et des dépots stratiformes.

Les fluides prédominants dans les premiers kilométres de la lithosphere sont des fluides
de recharge qui s'infiltrent depuis la surface (fluides météoriques). L'ébullition peut entrainer la
libération des gaz dissous dans la solution hydrothermale, ce qui conduit a la précipitation des
éléments qui restent en solution. Prenons I'exemple du gisement hydrothermal a fluorite-
baryte-fer de Chaillac (Indre, France). Dans ce gisement, la fluorite de couleur verte et violette,
qui est associée au premier stade minéralisateur, est supposée s'étre formée a partir de la
condensation de vapeurs provenant de I'ébullition d'un fluide hydrothermal profond enrichi en
fluor (F), baryum (Ba) et fer (Fe). En revanche, la fluorite jaune, qui est liée au second stade
minéralisateur, est supposée s'étre déposée a partir des saumures résiduelles (Sizaret, 2002;

Sizaret et al.,, 2004).

8.1.2. Saumures de bassin

L'hydrothermalisme a saumures de bassin peut également jouer un réle dans la formation
de dépdts de fluorite, par les mémes processus que |'eau météoritique. La saumure riche en
chlorure de sodium pénetre dans les roches fracturées et les couches perméables, lessivant les
éléments (F, Ba, Pb, Zn et Cu) de ces roches et des roches qu’elle rencontrera en descendant,
telles que les roches du socle. Ces saumures enrichies en éléments peuvent étre chauffées par
une source de chaleur puis se mettent alors en mouvement ou expulsées par la réactivation des
failles, pendant un régime de compression, ce qui entraine son ascension (advection) a la surface
sous forme de fluides hydrothermaux et conduit a la précipitation de la fluorite suite au méme
mécanisme de dépdt que I'hydrothermalisme a source météorique (Figure 1.11b; Jébrak et

Marcoux, 2008; Cathelineau et al, 2011; Steele-Macinnis et Manning, 2020). En outre, la
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percolation des saumures de bassin chauffées a travers des failles ou des fractures dans les
roches encaissantes, peut dissoudre la fluorite présente initialement dans les roches. Lorsque
les fluides refroidissent et se stabilisent, la fluorite précipite dans les fractures ou les cavités des

roches par dissolution et recristallisation.

Dans les bassins sédimentaires, certains fluides présents sont caractérisés par le systeme
H,O-gaz-(hydrocarbures)-sels, et ils ont une origine en partie liée a I'eau de mer. Les principaux
cations présents dans la phase liquide sont le sodium (Na), le calcium (Ca) et le magnésium (Mg).
Les gaz, tels que le dioxyde de carbone (CO5), le méthane (CH.), éventuellement I'azote (N,) et les
hydrocarbures, sont issus de la maturation de la matiére organique présente dans les sédiments.
Ces fluides sont emprisonnés dans des conditions de pression généralement de Il'ordre de

quelques centaines de bars, a des températures relativement basses allant de 50 a 250 °C.

Ainsi, il est possible d'observer I'interaction des fluides provenant des bassins sédimentaires
avec d'autres fluides d'origine météorique par dilution, comme cela a été observé dans le
gisement de fluorite-baryte a l'interface socle-couverture sédimentaire du sud-est du Bassin de
Paris en France (Lenoir, 2022) et des gisements filoniens a fluorite-ETR du district d'El Hammam
(Maroc Central) ou le mélange de fluides, le long de I'interface socle paléozoique - couverture
mésozoique, entre un fluide profond dont les compositions auraient été rééquilibrées avec les
roches du socle suite a de fortes interactions fluide-roche et un autre fluide d'origine météorique
serait le principal mécanisme a |'origine de la précipitation des minéralisations fluorées enrichies
en ETR (Chraibi et al. 2013, Zemri et al,, 2015). De méme, il peut y avoir une interaction entre les
fluides riches en hydrocarbures, les saumures du bassin et les fluides météoriques, qui auraient
interagi de maniere extensive avec les roches encaissantes, comme cela a été observé dans le
gisement de fluorite-baryte + sulfures de Jbel Tirremi, dans I'est du Maroc (Bouabdellah et al,

2014).

8.2. Modéle magmatique
La fluorite d'origine magmatique se forme lors des processus de fusion et de solidification
du magma. Elle se développe dans les roches magmatiques, notamment les intrusions
magmatiques et les filons de pegmatite et de carbonatites (Figure 1.71d). Le lien génétique entre
le magmatisme et les minéralisations de fluorite peut étre variable. La fluorite peut dériver de
fluides magmatiques a tardi-magmatiques (i.e., magmas felsiques; Schénenberger et al.,, 2008;

Cheilletz et al., 2010, Bouabdellah et al, 2010a). Le fluide magmatique-juvénile, reconnu dans
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de nombreux types de gisements, montrant souvent une forte concentration en chlore. La
salinité peut atteindre 68 wt % NaCl eqv (fluorite de Transbaikalie occidentale, Russie; Redina et
al. 20217). Les fluides tardi-magmatiques (Amba Dongar, Inde, Palmer et Williams-Jones, 1996 ;
ltapirapud, Brésil, Andrade et al, 1999; Okorusu, Namibia, Biihn et al, 2002), montrent de larges
plages de températures d'homogénéisation (100 a 500 °C) et des fluides varient largement
d'élevées a faibles. Par conséquent, les inclusions fluides a basse température et a faible salinité
dans les fluorites dérivées de fluides tardi-magmatiques ont été considérées comme reflétant un
mélange entre un fluide tardi-magmatique porteur de F et de grandes quantités d'eau météorique

(Simonetti et Bell, 1995; Palmer et Williams-Jones, 1996).

Les fluides se déplacent sous l'influence de la pression et/ou de la température, et des
variations de densité du fluide. Les interactions fluide/roche et/ou le mélange de deux fluides de
compositions différentes avec addition ou dilution peuvent entrainer un changement de pH, un
changement dans la fugacité en oxygeéne, un échange de composants, ce qui provoque la
précipitation de la fluorite disséminée et interstitielle (Cathelineau et al, 2017). Des filons de
fluorite peuvent se former a partir de ces fluides magmatiques lorsqu'ils circulent a travers les
fractures présentes dans la roche magmatique en cours de refroidissement. Au fur et a mesure

que les fluides refroidissent, les minéraux précipitent (Jébrak et Marcoux, 2008).

8.3. Modéle magmatique-hydrothermale

La fluorite d'origine hydrothermale-magmatique est une variété de fluorite qui se forme
dans des environnements ou les processus magmatiques et hydrothermaux se produisent
simultanément. Le mélange de fluides hydrothermaux et tardi-magmatiques se produit lorsque
les fluides hydrothermaux circulant dans les fissures et les failles des roches rencontrent les
magmas tardifs, c'est-a-dire ceux qui se sont formés apres la cristallisation initiale de la masse
magmatique. Dans ce type de formation, les fluides hydrothermaux sont générés par I'eau de
surface qui pénetre dans les roches magmatiques, ou elle est chauffée (Simonetti et Bell, 1995,
Palmer et Williams-Jones, 1996). Lorsque les fluides hydrothermaux rencontrent les magmas
tardifs, ils peuvent étre incorporés dans la masse magmatique, provoquant une augmentation
de la pression et de la température. Cette interaction peut provoquer aussi des réactions
chimiques qui conduisent a la formation de dépots de fluorite (Figure 1.71c). Ce processus se
produit généralement dans les zones de contact entre les intrusions magmatiques et les roches

encaissantes.
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transport-dépot d'apres Jébrak et Marcoux (2008), modifié.
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9. Problématique sur les minéralisations a fluorite de Bou-lzourane
Les processus décrits ci-dessus peuvent fournir I'histoire de la formation de minéralisations
de fluorite (sources des fluides, moteurs de circulation des fluides et mécanismes de dépdt) dans
différents types de gisements. Comprendre les mécanismes de formation des gisements de

fluorite est essentiel pour optimiser I'exploration et I'exploitation de cette ressource minérale.

Dans le district minier de Bou-lzourane, en exploitation depuis 2004, on trouve des
minéralisations de fluorite a la fois dans la couverture sédimentaire mésozoique et dans les roches
magmatiques et métamorphiques de Tamazeght, qui datent de I'Eocéne moyen a tardif (Tisserant
etal, 1976 ; Agard, 1977 ; Klein et Harmand, 1985). Ces minéralisations présentent une complexité
géologique qui nécessite une étude approfondie sur |'origine, les processus de circulation des
fluides et des mécanismes de dépot associés. Le secteur d'étude présente une distribution
géographique variée des sites minéralisés. Trois sites, Bou-lzourane, Bou-Kharouba et Takkat, sont
localisés dans la partie orientale du district au sein des formations marneuses et carbonatées du
Lias. La partie occidentale du district abrite quatre autres sites, celui de Tabja, Bou-Imtessene,
Meghsan et Tamazeght, ou la minéralisation se trouve soit dans les formations du Lias, soit dans
I'auréole métamorphique du complexe de Tamazeght (skarn), soit dans les syénites de I'Eocene

moyen du complexe magmatique de Tamazeght.

Malgré les connaissances acquises jusqu'a présent, plusieurs questions demeurent sans
réponse concernant les minéralisations de fluorite a Bou-lzourane, soulignant I'importance de
mener des recherches approfondies pour mieux comprendre ces processus géologiques. Les
résultats de cette these contribueront a une meilleure compréhension des processus géologiques
responsables de la formation des gisements de fluorite dans cette région et pourront avoir des
implications significatives dans le domaine de I'exploration et de I'exploitation miniere. Ainsi, la
détermination de l'origine et la datation des minéralisations a fluorite de Bou-lzourane au niveau
du Haut Atlas Central Marocain telles que proposées dans ce manuscrit viseront a tenter de

répondre aux questions suivantes :

1. Quelle est la nature et 'origine des fluides minéralisateurs responsables de la
formation des minéralisations de fluorite dans le district de Bou-lzourane ?
- Température et la salinité des fluides minéralisateurs impliqués dans ces

minéralisations de fluorite ;

-33-



Chapitre 1 : Etat de l'art et problématique

- Source du fluor et du calcium, éléments essentiels a la formation de la fluorite ;

2. Quel est le role du magmatisme de Tamazeght dans la formation des

minéralisations de fluorite ?

3. Quelles sont caractéristiques métallogéniques, les causes et les mécanismes

responsables des migrations de fluides dans le district minier de Bou-lzourane ?
4. Quel est I'age des minéralisations en fluorite (CaF2) dans cette région ?

5- Quels sont les domaines d'application de la fluorite du district de Bou-Izourane ?
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1.  Introduction

Ce chapitre a pour but de décrire les différentes techniques et méthodes utilisées pour
étudier I'origine des fluides minéralisateurs et la relation entre le complexe de Tamazegth et les
minéralisations de fluorite. Afin de répondre aux questions soulevées dans la partie
"Problématique" (cf. Chapitre 1, section 9), plusieurs méthodes analytiques ont été employées en
complément des travaux sur le terrain, chacune visant a répondre a des questions spécifiques.
Dans un premier temps, des relevés cartographiques approfondis et un échantillonnage
systématique ont été réalisés. Ensuite, les échantillons ont été préparés, ce qui a inclus la
confection de lames minces, de lames épaisses, de plots en résine, ainsi que le broyage des
échantillons et la séparation des minéraux lourds en vue de leur datation. Chaque étape de la
préparation a nécessité une vigilance particuliere afin d'éviter toute confusion (voir plus loin) ou

contamination susceptible de fausser les résultats.

Les travaux de laboratoire, ont été réalisés au sein de différentes structures de recherche

marocaines et francaises, et ont consisté en plusieurs types de préparation dont :

1. La confection d'une cinquantaine de lames minces, une quinzaine de lames épaisses et
une trentaine plots au département de géologie de la faculté des Sciences d'Oujda et au
laboratoire Géosciences Paris-Saclay. L'étude de ces lames, minces et épaisses, et des plots en : i-
microscopie optique, ii- cathodoluminescence, et iii- microscopie électronique a balayage (MEB-
EDS) a été effectuée au laboratoire Géosciences Paris-Saclay. Elle est complétée par des analyses
géochimiques a la microsonde électronique (WDS), a Sorbonne Université (CAMPARIS, France),
afin de déterminer les principales phases minérales et ['établissement des successions
paragénétiques ;

2. L'analyse géochimique multi-élémentaire par ablation laser (LA-ICP-MS) des cristaux de
fluorite et la calcite associée (plots) au sein du laboratoire Géosciences Paris-Saclay : Ce type
d’'analyse a été effectué pour déterminer les compositions en ETR et autres éléments en traces
dans la fluorite et la calcite des différents sites minéralisés ;

3. L'étude des inclusions fluides sur les lames épaisses au laboratoire Géosciences Paris-
Saclay en vue de caractériser la pétrographie de ces inclusions fluides, de réaliser les analyses
microthermomeétriques (les températures d’homogénéisation et les salinités correspondantes), et

de définir la nature et l'origine des fluides minéralisateurs. Cette étude est complétée par la
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spectroscopie Raman au laboratoire GeoRessources de I'Université de Lorraine (France) pour
identifier les différentes phases principalement solides dans les inclusions ;

4. La géochimie isotopique sur la calcite (isotopes stables du carbone et de |I'oxygene) pour
retracer la source et l'origine des fluides minéralisateurs. Ces calcites ont été analysées au
laboratoire des Sciences du Climat et de I'Environnement (UVSQ, CEA, CNRS, Université Paris-
Saclay, France);

5. La géochimie de la roche totale (lamprophyres, carbonatites, syénites, skarns, calcaires,
marnes, et fluorites), par dissolution, a été réalisée par spectrométrie de masse a plasma a
couplage inductif (ICP-MS) au sein des laboratoires d'analyse ALS minerals en Irelande et Bureau
Veritas Minerals au Canada ;

6. La datation U-Pb (LA-ICP-MS) sur: ii- des zircons séparés dans les roches syénitiques
encaissantes effectuée au laboratoire Géosciences Paris-Saclay, ii- des titanites séparées dans les
lamprophyres, iii- et des apatites collectées dans les syénites, les ijolites, les shokinites et les
lamprophyres. La datation de ces apatites et titanites a été entreprise au laboratoire Géosciences

Rennes (I'Université de Rennes).

2. Travaux de terrain et échantillons

Une série de missions sur le terrain, totalisant une durée totale de quatre mois, a été
entreprise au sein de la Société Global Mines, dans la région de Bou-lzourane et du complexe de
Tamazeght (commune rurale Zaouiat Sidi Hamza, province de Midelt, Maroc), dans le but de
réaliser un relevé cartographique détaillé des différentes formations géologiques et des structures
minéralisées a fluorite présentes dans la région. L'objectif principal était d'améliorer la
cartographie géologique de la zone d'étude afin d'obtenir une meilleure compréhension du
potentiel minier local. Lors de ces missions, on a procédé a un échantillonnage systématique afin
de couvrir toutes les formes de minéralisation présentes en surface, dans les galeries souterraines
en cours d'exploitation, ainsi que dans les roches encaissantes. La Table ST présente en Annexe 1
offre uneillustration approfondie de la totalité des échantillons qui ont été collectés dans la région
de Bou-lzourane. Cette table détaille de maniere exhaustive I'éventail des échantillons prélevés,
fournissant ainsi une vue complete et détaillée de la composition et de la diversité des spécimens

recueillis dans cette zone riche en fluorite.
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3. Techniques d’étude de la fluorite et la relation minéralisation/roche encaissante

Tous les échantillons récoltés sur le terrain, dont la taille varie de quelques centimetres a
plusieurs dizaines de centimetres, sont soigneusement observés macroscopiquement avant

toutes analyses complémentaires (Figure 2.1).

Les échantillons ont été sciés afin de réaliser des lames minces (30 um) et épaisses (200 um).
Les lames minces sont observées au microscope optique puis au microscope a
cathodoluminescence et au microscope électronique a balayage (MEB). Les différentes phases
minérales sont décrites et ordonnées au sein de parageneses, qui sont ensuite comparées pour
dégager une chronologie globale des événements. Cette chronologie comprend également les
éventuelles phases de dissolution, d'altération, et de fracturation. Les phases de croissance sont
détaillées par cathodoluminescence et permettent de discriminer les différentes générations de
fluorite. Les lames sont enfin observées au MEB pour identifier les petites phases minérales (10 a
100 pm). Les lames épaisses sont observées au microscope optique afin de décrire les différentes

générations d'inclusions fluides piégées dans les minéraux (fluorite et calcite).

D'autre part, des cristaux de fluorite et de calcite de quelques millimétres a un centimetre
de cOté sont extraits et nettoyés, puis placés dans un moule d'un diametre de 2,5 cm, et un
mélange de résine époxy (90 %) et de durcisseur (10 %) est utilisé pour préparer les plots (Figure
2.2). Al'aide de disques abrasifs de 60, 120, 320, 800 et 1200 um, tous les échantillons initialement
réalisés en plot sont polis. Des disques tressés avec de la pate diamantée contenant des cristaux
de 3 puis 1T um ont été utilisés pour affiner le polissage. Ces plots polis sont observés au
microscope optique (lumiere réfléchie) puis au microscope a cathodoluminescence et au
microscope éléctronique a balayage (MEB). Les éléments majeurs, mineurs, traces et terres rares
dans les différentes phases (fluorite et calcite) montées dans les plots sont quantifiés par ablation

laser-ICP-MS.
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étrologie, des inclusions fluides et de ['étude géochimique de la

thodologique de la p
minéralisation en fluorite dans le district de Bou-Izourane. CMT : Complexe magmatique de Tamazeght.
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Mélange de résine époxy (90 %)
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Verser 10g du mélange dans le moule des cristaux de fluorite et de calcite
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Figure 2.2: Schéma de la préparation des échantillons dans les plots en résine.

3.1. Caractérisations pétrographiques
3.1.1. Microscopie optique
La microscopie optique a lumiére transmise et réfléchie couplée a des caméras haute
résolution a été utilisée pour I'étude de lames minces ou sections polies (Figure 2.3), afin d'illustrer
les paragénéses et déterminer la chronologie relative entre les différentes phases minérales. Elle
a permis également la classification des inclusions fluides sur les lames épaisses, avant qu'elles

soient préparées pour |'étude microthermomeétrique.

Microscope
optique a
lumiére
transmise et
réfléchie

Figure 2.3: Microscopie optique du laboratoire Géosciences Paris-Saclay

3.1.2. Microscope a cathodoluminescence (CL)

La cathodoluminescence permet de repérer et caractériser finement les différentes phases
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minérales constituant les échantillons (fluorite, calcite, quartz), et de différencier les phases de
croissance cristalline (calcite, fluorite). L'analyse consiste a bombarder un échantillon (plot, section
épaisse ou lame polie) par un faisceau d'électrons a haute énergie, émis depuis un canon a
cathode froide, conduisant a I'émission d'une lumiére visible. Celle-ci est due a I'excitation de
certains éléments traces contenus dans les minéraux. Les observations de CL ont été réalisées sur
un microscope Olympus BX41 couplé a une catholuminescence a cathode froide Cathodyne
(NewTec) fonctionnant a 10-12 kV et 160-260 pA et une caméra numérique Qicam Fast 1394
(Figure 2.4).

| Caméra i

Microscope

| Canon a ¢électrons

| Chambre a vide

(NewTec) .
Pompe

Figure 2.4: Microscope a cathodoluminescence du laboratoire Géosciences Paris-Saclay

3.1.3. Microscopie electronique a balayage

La microscopie électronique a balayage (MEB) est une technique de microscopie
électronique capable de produire des images en haute résolution de la surface d'un échantillon
en utilisant le principe des interactions électrons-matiere. Le MEB de paillasse Phenom X Pro utilisé
dans ce travail, est équipé d’'une caméra numérique, d'un détecteur d'électrons rétrodiffusés,
d'une micro-sonde EDS (spectroscopie a dispersion d'énergie), avec 3 tensions d'accélération (5,
10 et 15 keV) (Figure 2.5). Les images MEB ont été produites a une tension d'accélération de 15
keV et les compositions élémentaires semi-quantitatives ont été mesurées par spectrométrie a
dispersion d'énergie (EDS) a une tension d'accélération de 15 keV et un temps d'accumulation de
30 s. Le MEB est primordial pour aider a l'identification des différentes phases minéralogiques et

bien illustrer la séquence paragénétique.
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Figure 2.5: MEB de paillasse Phenom X Pro du laboratoire Géosciences Paris-Saclay.

3.2. Etude des inclusions fluides

Au cours des deux dernieres décennies, I'étude des inclusions fluides s'est considérablement
développée, englobant désormais presque toutes les principales disciplines géologiques, y
compris la sédimentologie, la pétrologie magmatique et métamorphique, et la métallogénie. Ce
regain d'intérét est largement di a la prolifération de méthodes d'analyse solides. En effet, des
méthodes fondamentales (telles que la microthermométrie) combinées a des méthodes de
microanalyse de plus en plus poussées ont permis de caractériser les inclusions en termes de
propriétés pétrographiques et géochimiques (spectroscopie Raman). A température ambiante, les
inclusions fluides sont de minuscules cavités intra-cristallines qui contiennent une ou plusieurs
phases liquides ou gazeuses, ainsi qu'occasionnellement une ou plusieurs phases solides (Figure
2.6). Au microscope optique, on peut observer des inclusions fluides dans des minéraux
transparents dont la taille varie de quelques micromeétres a plusieurs dizaines, voire centaines de
micrometres, et dans de rares cas sur certains minéraux opaques (stibine, pyrite) sous infrarouge
(Ltiders, 1996). Les seules archives du fluide minéralisateur, se trouvent encore dans les inclusions
fluides. Leurs études nous permettent : (1) d'appréhender les paramétres physico-chimiques des
paléofluides en termes de température, de pression et de profondeur de circulation ; et (2) de
caractériser quantitativement et qualitativement leurs compositions en gaz et en sels dissous afin
de modéliser les réactions entre les fluides et les minéraux. Cependant, une inclusion n'est
considérée comme reflétant la composition du fluide parent que si elle satisfait a trois conditions
essentielles (Roedder, 1984, Goldstein et Reynolds, 1994), a savoir que (1) la composition du fluide

piégé n'a pas changé depuis qu'elle a été piégée ; (2) le volume de l'inclusion est resté constant
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depuis qu'elle a été piégée (I'absence de déformation post-piégeage); et (3) la composition du
fluide piégé est restée homogene. Il est essentiel que I'inclusion ait conservé son volume constant
(systéeme d'isochore), d'autant plus que la recristallisation du minéral hote entraine fréquemment
des fluctuations de volume. Par exemple, I'apparition d'un "necking down" (c'est-a-dire le
pincement de l'inclusion principale en plusieurs inclusions plus petites, chacune isolant quelques
phases gazeuses ou solides confinées) entraine des caractéristiques distinctes en termes de
volume et de composition (Figure 2.7). Le volume de l'inclusion peut également changer en raison

de variation de la température, comme la décrépitation de l'inclusion.

Figure 2.6: Microphotographies montrant les principales catégories d'inclusions fluides. A. Inclusion
fluide biphasée avec une phase vapeur dominante. B. Inclusion fluide biphasée avec une phase
liguide dominante. C. Inclusion fluide triphasée avec un cube de sel (CS), un minéral en baguette
(M) et d'autres solides. D. Inclusion fluide triphasée comprenant deux liquides (notés L1 et L2)
immiscibles. L = liquide. V = vapeur (Dubois, 1992).
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Time -
To T, T, T3 Ta
Temperature =

Cooling

Figure 2.7: Schéma montrant comment ['élongation (stretching) pendant le refroidissement (de la
température de piégeage Ty a la température ambiante T4) provoque l'étranglement (necking-down)
d'une inclusion fluide et la formation de multiples inclusions fluides hétérogenes (d'apres Roedder,
1962).

3.2.1. Pétrographie des inclusions fluides
Des critéres classiques ont été utilisés pour distinguer les inclusions primaires et secondaires
en fonction de la morphologie des cavités, de sa position sur les plans de croissance et de ses
propriétés de la nature des phases piégées a une température ambiante (Roedder, 1979, 1984 ;
Van den Kerkhof, 1988; Van den Kerkhof et Hein, 2001 ; Figure 2.8 et Figure 2.9). Cette étape est
essentielle dans I'étude des inclusions fluides et consiste a faire une observation préliminaire au

microscope de fagon a:

- Repérer les inclusions et familles d'inclusions, a rechercher les criteres de définition d'une

cavité primaire, secondaire ou pseudo-secondaire;
- D'identifier les fluides et solides inclus (indices de réfraction, couleur, ....);
- Repérer les familles d'inclusions : monophasées, biphasées, triphasées.

La croissance de cristal peut étre génée par des processus pouvant engendrer la création
de cavités ou de lacunes de cristallisation qui peuvent piéger un échantillon fluide du milieu

générateur aboutissant a la formation d'inclusions fluides primaires (Figure 2.8). Le cristal peut
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étre affecté, lors de sa croissance, par des microfissures; la cicatrisation de ces dernieres engendre
la naissance d'inclusions pseudo- secondaires groupées en alignements et pouvant traverser les
zones de croissance (Figure 2.8). Les inclusions fluides secondaires se forment une fois la
croissance cristalline s'est achevée, ce qui indique la succession des paléo- événements pour le
cristal hote, elles sont regroupées en alignement traversant les zones de croissance, les limites
transcristaux et les fissures post précipitation (Figure 2.8). Lorsque les critéres de reconnaissance
ne sont pas établis avec exactitude pour déterminer |'origine de I'inclusion par rapport aux phases

de croissances du minéral hote, on parle alors d'inclusions indéterminables (Goldstein, 2003).

Les inclusions fluides peuvent étre classées en plus de leur chronologie primaire, secondaire
ou pseudo secondaire en fonction de la composition des phases piégées (vapeur, liquide et
solide). Généralement, trois types d'inclusions fluides ont été prouvés, y compris des inclusions
monophasées, biphasées, triphasées ou polyphasées (Table 2.7). Les inclusions monophasées sont
celles qui n‘ont qu'une seule phase (liquide ou vapeur). Les inclusions biphasées sont définies
comme celles qui ont deux phases, une phase liquide (L) et I'autre vapeur (V). Les rapports L/V
définissent, pour leur part, deux sous-classes d'inclusions diphasiques dont (i) les inclusions
biphasiques riches en liquide (L >50% exprimé en eau (H.O), pétrole, phase dense a CO,, H.S) et
(ii) les inclusions biphasiques riches en gaz de faible densité (CO,, CH4 et N2) dont le volume de la
phase gazeuse peut aller de 50 a 80% du volume total de l'inclusion. Cependant, la présence d'une
phase liquide, d'une phase gazeuse, ainsi que d'une ou plusieurs phases solides ayant soit
précipité in situ, soit été piégé accidentellement lors de la formation de I'inclusion, distingue les
inclusions triphasés ou polyphasés (L+V+S). Les inclusions a liquides immiscibles sont
caractérisées par la présence de deux liquides immiscibles dont I'un est aqueux, généralement de

I'eau; I'autre est souvent un liquide riche en CO; ou du pétrole.

Mineral

Growth bands | /—/ ] i : w4 ’

i 3
\ = Secondary
Fracture ¥ inclusions plan

v Primary
Inclusions plan
. . .

—
|

Time
Figure 2.8: Schéma présentant le processus de la cicatrisation d'une micro-fracture ouverte dans le
minéral hote aboutissant a un plan d'inclusions fluides secondaires.
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Figure 2.9: Schéma de diverses inclusions fluides dans les minéraux (d'apres Roedder, 1979).

Table 2.1: Classification des inclusions fluides en fonction de la nature des phases piégées a la température
ambiante (Shepherd et al,, 1985 ; Costanzo et al, 2005). L. liquide, V. vapeur, S. solide, PS. plusieurs solides.

Type d’inclusion Phase (s) Composition Exemples typiques
Liquide L L =100 % Lo ﬁ)
. S < <
Monophasée
Vapeur \Y% V=100 % o , .
o

Riche en L+V L = 100 % . . /
liquide
Riche en L+V V=50a80% %y
vapeur
Solide S+L+V S <50 % \
| AN YL
L, V variable

, Plusieurs PS+L+tV S>50% ﬁ
Polyphasce solides L, V variable I B %
Liquides |Li+L2+=V | Li,L2>50% @ -

immiscibles

Biphasée

3.2.2. Analyse microthermométrique
La microthermométrie est une méthode d'analyse utilisée pour identifier et caractériser les
fluides par la mesure des températures des changements de phase a l'intérieur des inclusions

fluides. Les températures d’homogénéisation (Ty) et de fusion de la glace d'eau (Tm) des inclusions
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aqueuses biphasées ont été acquises a I'aide d'une platine réfrigérante et chauffante LINKAM
MDS600, montée sur un microscope Leica et équipée d'une caméra Qimaging—Qicam Fast 1394,
au laboratoire Géosciences Paris-Saclay (Figure 2.10). Les incertitudes associées aux mesures de

Th et de Tr sont respectivement de +1,0 °C et £0,1 °C.

Trois étapes dans I'analyse microthermométrique permettent d'observer ces changements:

(1) Etape de refroidissement « cryométrie » (25 jusqu'a -180°C) : phase de nucléation de la

glace (température de prise en glace) et des hydrates de sels ou de gaz;

(2) Etape de réchauffement (-180 jusqu'a 35°C), on mesure la température : eutectique, fusion

de la glace, homogénéisation du CO;;
(3) Etape de chauffage « thermomeétrie » (25 jusqu’a 600°C) : phase d’homogénéisation.
Les mesures de température typiques sont les suivantes :

- La température de prise en glace (Tf): qui correspond a la température de congélation de

I'inclusion fluide.

- La température de début de fusion de la glace (Te) ou température de I'eutectique du systeme
H,O-sels qui permet de caractériser la nature des sels dissous (NaCl, CaCl,, KCl ,...) dans la

phase aqueuse;

- La température de la derniere fusion de la glace (Tmice) qui correspond a la disparition du dernier
cristal de glace apres congélation. La valeur obtenue permet de déterminer la salinité des
systemes a un seul sel et sans quantité critique de gaz. Elle permet d'estimer une salinité

exprimée en poids pourcent équivalent NaCl ;

- La température de fusion de I'hydrohalite (Tmnn ; HH = NaCl-2H.0) qui peut notamment
renseigner sur la salinité de la phase aqueuse par le biais du calcul du rapport NaCl/(NaCl

+ CaCly) dans le systeme H,O - NaCl - CaCl;;
- La température de fusion de I'halite ou tout autre sel (Tmni; HI = NaCl)

- La température d'homogénéisation (Tr) qui s'obtient lorsqu'il ne reste qu'une seule phase
(liquide, vapeur ou critique) dans l'inclusion et dont la valeur enregistrée correspond a la

température minimale de piégeage du fluide.
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Les salinités ont été calculées a I'aide du programme HokieFlincs_H20-NaCl (Steele-
Macinnis et al. 2012). Pour les inclusions fluides H,O-NaCl dans lequel la derniere phase solide a
disparaitre est H,O-glace, la salinité est déterminée a l'aide de I'équation de Bodnar (1993)
(Equation 2.7). Si la derniére phase solide a disparaitre (en équilibre avec le liquide et la vapeur)
est I'hydrohalite (Equation 2.3) ou I'halite (Equation 2.2), les équations de Sterner et al. (1988) sont

utilisées pour déterminer la composition du liquide.
Salinité (wt. % d'équivalent NaCl) = 1.78 — 0.04420 x Tm? + 0.000557 x Tm?
Tm indique la température de fusion de la glace exprimée en (°C) (Equation 2.7)

Salinité (wt. % d'équivalent NaCl) = 26.242 + 0.4928Y + 1.42947 — 0.2234° + 0.04129¢" +
0.006295W° — 0.001967W° + 0.0001112y7

W =Tm °C/100, ou 0.1 °C < Tm °C < 801°C, Tm indique la température de fusion de la glace

exprimée en (°C) (Equation 2.2)
Salinité (wt. % d'équivalent NaCl) = 40.36947594 + 14.80771966W — 14.08238722

W =Tm °C/100, ou —22.9 °C < Tm °C < 0.1 °C,; Tm indique la température de fusion de la

glace exprimée en (°C) (Equation 2.3)

Figure 2.10: Systeme microthermométrique LINKAM couplé a un microscope Leica du laboratoire
Géosciences Paris-Saclay.
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3.2.3. Spectroscopie Raman

La spectroscopie Raman a permis de déterminer la nature des phases volatiles et solides
présentes dans les inclusions et d'estimer qualitativement la salinité des inclusions. Les analyses
ponctuelles ont été identifiées par spectroscopie Raman (LabRAM (Horiba) au laboratoire
GeoRessources de I'Université de Lorraine), avec un laser vert a 514.71 nm de 300 mW (Cobolt
Fandango 300), un réseau 1800 tr/mm et un objectif x100 (Figure 2.17). Le trou confocal était ouvert
a 700 um et la fente (slit) a 200 um. L'acquisition se fait dans la gamme de 950 a 1075 cm™ pour
les solides et de 1400 & 3500 cm™ pour les OH. La durée d'acquisition et le nombre
d'accumulations sont fixés de facon a optimiser le rapport signal/bruit. La spectroscopie Raman a
été réalisée sur quelques inclusions représentatives de tous les échantillons. Elle nous a permis
d'identifier les phases volatiles (e.g., CO) et solides (e.g., calcite, strontianite, nahcolite, ...)

présentes dans les inclusions fluides.

Figure 2.11: Microspectrometre Raman LabRAM (Horiba) du laboratoire GeoRessources de
l'Université de Lorraine.

3.3. Composition elementaires des phases minérales (majeurs et traces)
3.3.1. Analyse ponctuelle LA-ICP-MS
Les concentrations en éléments des terres rares et des éléments traces dans la fluorite sont
principalement contrélées par les conditions physiques et chimiques lors de l'interaction fluide-
encaissant et la polarité d'enrichissement de minéralisation (Bau et Méller, 1992; Schwinn et Mark|,

2005). La geochimie de ces éléments sera utilisée pour déterminer la source des fluides et les
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chemins de percolation. A cet égard, tous les échantillons ont été nettoyés avant I'analyse par un
lavage a I'eau distillée et a I'éthanol d'éthanol absolu. L'ablation des échantillons a été réalisée
dans une cellule d'échantillonnage remplie de gaz He. Le matériau ablaté a été transporté de la
cellule d'ablation a I'lCP-MS en utilisant Ar comme gaz porteur. Les éléments mineurs et traces
dans la calcite et la fluorite ont été mesurés a I'aide d'un ICP-MS Element XR de Thermo Scientific™
couplé a un systéeme d'ablation laser (LA) ArF 193 nm de Teledyne Photon Machines (Figure 2.12).

2 avec un diameétre d'ablation

Les cristaux de fluorite ont été ablatés a une fluence de 6.25 J.cm™
de 85 um et de pré-ablation de 110 um (Table S7; Annexe 1). Les conditions d'analyse de la calcite
sont une fluence de 2 J.cm™ avec un diamétre d'ablation de 150 um et de pré-ablation de 155 ym
(Table S8; Annexe T). Chaque échantillon de fluorite et de calcite a été ablaté a une fréquence de
10 Hz avec une acquisition de fond de 30 s suivie de 30 s d'ablation. Les concentrations
élémentaires des calcites ont été calibrées a I'aide du matériau de référence en verre NIST612, et
la pastille de carbonate MACS-3 (United States Geological Survey (USGS)) a été utilisée comme
matériau de référence secondaire pour garantir la précision. En I'absence d'un matériau de
référence pour la fluorite, nous avons utilisé un échantillon interne de fluorite "PP16" pour le
contréle de la qualité, qui a été analysé par dissolution ICP-MS (Gigoux et al, 2015). Les isotopes

suivants ont été mesurés: *Mg, *Ca, %Sr, ¥, ®La, °Ce, “'Pr, eNd, "’Sm, *3Eu, "*'Gd, ™Tb,

163Dy 165HO 166Er 169Tm 172Yb 175Lu 206Pb 207Pb 232Th et 238U.
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Figure 2.12: (a, b). Systeme du LA-ICP-MS au laboratoire Géosciences Paris-Saclay. (c). Représentation
schématique du LA-ICP-MS a GEOPS (Parizot, 2021).

3.3.2. Analyse par dissolution
Les cristaux de la fluorite ont été dissociés et collectés séparément manuellement sous
microscope binoculaire. Les matériaux sélectionnés ont ensuite été broyés, puis une fraction
d'échantillons de 0.25 g a été attaquée a chaud dans HNOs (acide nitrique), HCIO4 (acide

perchlorique) et HF (acide fluorhydrique) jusqu'a évaporation du liquide, et le produit de I'attaque
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a été amené a sec. Le résidu est dissous dans HCI. L'analyse des éléments traces et des éléments
des terres rares a été réalisée par spectrométrie de masse plasma a couplage inductif (ICP-MS) au
Bureau Veritas Minerals (Exploration Geochemistry, Canada, method MA250) (Figure 2.13). Les
matériaux standards utilisés pour I'analyse sont STD OREAS25A-4A et STD OREASA45E.

Sample Preparation Sample Analysis Data Analysis
Multi-acid digestion packages are
capable of dissolving most minerals.

Preliminary We oﬂe( a chqice Ultra-trace ICP-MS
measures analysis to give near total values for

most elements.
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Figure 2.13: Etapes d'analyse géochimique par la méthode ICP-MS (Achmani et al., 2020).

3.4. Composition en isotopes stables du carbone et de I'oxygene

Comme pour les paléo-températures d'équilibre, les isotopes C et O se révélent étre des
traceurs géochimiques efficaces pour déterminer la nature et I'origine des fluides minéralisateurs
(i.e., tracage des réservoirs) (Figure 2.14). L'oxygene a trois isotopes stables naturels, en
proportions trés différentes : '*0 (99.763 % ; 8 protons, 8 neutrons), 'O (0.0375 % ; 8 protons, 9
neutrons) et "0 (0.1995 % ; 8 protons, 10 neutrons), dont les masses atomiques respectives sont
16, 17 et 18. Ainsi, le carbone posséde deux isotopes stables, "*C (98.89 %) et *C (1.11 %) et un
isotope radioactif, le C, produit dans les hautes couches de l'atmosphére issu de la
transformation de I'azote (*N) par le bombardement cosmique de neutrons. La composition
isotopique d'un élément dans les composés naturels montre des variations, étant extrémement
faibles, elles sont exprimées en %o par rapport a une valeur standard. Cette composition

isotopique est donnée par la formule de I'équation 2.4.
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Figure 2.14: Valeurs 50 (a) et §"°C (b) des principaux réservoirs géologiques (Hoefs, 1997 ; Hoefs,
2018).

§ (%0) = 1000 x (R(éch“"””"m‘ R<5t“”d‘"d>) (Equation 2.4)

R (standard)

Ou R est le rapport isotopique d'abondance entre I'isotope lourd et I'isotope léger ('*0/'€0), ('3C/
12C); La valeur de & représente donc |'écart relatif par rapport au standard (ie. & = 0 est par

définition la valeur du standard).

Le SMOW (Standard Mean Ocean Water; Craig, 1967) est la référence utilisée pour calculer
la composition isotopique en oxygéne de l'eau. A partir de ce standard, I'AIEA (International
Atomic Energy Agency) propose un équivalent mesuré appelé VSMOW (Vienna SMOW). Le PDB
est I'étalon de référence pour le calcul de la composition isotopique de I'oxygéne et du carbone
dans la calcite. (Peedee Belemnite: correspond aux rostres de bélemnites issus de la formation
crétacée de Peedee, en Caroline du Sud; Craig, 71957). En raison que cette formation est
actuellement épuisée, I'AIEA fournit un étalon appelé NBS19 (National Bureau of Standards) qui
est calibré par rapport au PDB. Les équations de Coplen et al. 1983 (Equation 2.5 et Equation 2.6)

peuvent étre utilisées pour convertir la composition isotopique en oxygene de PDB en SMOW ou

vice versa.
8"®0smow= 1.03091 x &§'®0ppe + 30.91 (Equation 2.5)
8580pps= 0.97002 x §"0smow — 29.98 (Equation 2.6)

Le fractionnement isotopique lié a des processus physiques (comme le changement d'état)
ou chimiques est a l'origine des variations de la composition isotopique, ainsi que I'énergie de

vibration de chaque isotope. C'est pourquoi les isotopes les plus légers ont une énergie de
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vibration plus forte. Par conséquent, les composés contenant des isotopes légers sont plus réactifs
que ceux contenant des isotopes lourds, car les liens entre les isotopes légers (e.g., '°0-"°0) sont
plus faibles que celles entre les isotopes lourds (e.g., '*0-'20). Les isotopes légers se concentreront
plus facilement dans la phase la moins dense, c'est-a-dire dans la phase gazeuse plutét que dans
la phase liquide, ou dans la phase liquide plutot que dans la phase solide (Allegre et Michard,
1973, Faure, 1977, Hoefs, 1997). Par conséquent, le fractionnement isotopique est le résultat d'une
transformation partielle a une composition isotopique Iégerement différente de celle de la
substance de départ. Le fractionnement thermodynamique se produit dans les systemes qui sont
en état d'équilibre chimique ou physique, le fractionnement cinétique se produit dans les
réactions (bio) chimiques a sens unique, et le fractionnement au cours du transport par diffusion.
Le facteur de fractionnement (o) est défini par le rapport entre les rapports isotopiques de deux

composés chimiques A et B (Friedman et O'Neil, 1977 ; Equation 2.7).
oas = Ra/Rg avec R = (*0/'®0) par exemple (Equation 2.7)

La relation entre les valeurs de la composition isotopique () et le facteur de fractionnement
(), s'exprime par l'équation 2.8 (Friedman et O'Neil, 1977). L'équation de fractionnement

isotopique de lI'oxygéne entre I'eau et la calcite (Zheng, 1999), s'écrit sous I'équation 2.9.
Aag=86r—8s = 1000 x In (0a-s) (Equation 2.8)
1000Ina = 4.01x (108/T?) + (-4.66 x (10%/T) +1.71 , avec T = 0-1200 °C (Equation 2.9)

Dans le présent travail, des calcites ont été échantillonnées pour mesurer leur composition
isotopique stable en O et C. Apres digestion acide des poudres de calcite, le CO; obtenu a été
analysé a l'aide d'un spectrometre Isoprime 100 a double entrée (Elementar) couplé a un systeme
multiCarb au Laboratoire des Sciences du Climat et de I'Environnement (LSCE). Les données ont
été normalisées pour la bélemnite Pee Dee (PDB) sur la base de mesures répétées des matériaux
de référence internationaux NBS19 et NBS18. La reproductibilité externe de 1SD de I'étalon de
carbonate du laboratoire interne (MARGO) est de 0,05 %o pour le 8580 et de 0,03 %o pour le 813C.
Une quantité suffisante de poudre de calcite a été extraite dans chaque échantillon pour effectuer
deux mesures. La différence entre les deux mesures est inférieure a 0,1 %o pour le §'®0 et le §C.
Par conséquent, la valeur moyenne des deux mesures a été prise en compte. L'équation de

fractionnement en fonction de la température de Zheng (1999) a été utilisée pour recalculer la
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composition isotopique en O des fluides parents.

3.5. Géochronologie

3.5.1. Méthodes de datation radiogénique

A |'époque antique, la datation des gisements de fluorite s'est limitée sur I'étude de la
chronologie relative. Les modeles métallogéniques ont été améliorés grace a la découverte de la
radioactivité et au développement ultérieur de la datation précise par les géochronométres
présents dans les minéraux. La détermination du moment de la mise en place du dépdt des
minerais fournit des indications précieuses en termes de contexte géodynamique de formation et
constitue un élément clé pour la reconstitution des processus menant a la genése des minerais,
et la conception d'un modéle métallogénique robuste. Cependant, la datation de ces gisements
géologiquement complexes reste un défi. Les méthodes géochronologiques, notamment K-Ar et
Ar-Ar sur les matériaux filoniens contenant du K, Sm-Nd sur la fluorite et le grenat, Rb-Sr sur la
sphalérite, U-Pb et Th-Pb sur la calcite et plusieurs autres phases moins abondantes contenant de
I'U, ont permis de mieux cerner la minéralisation des minerais. Plus récemment, |'application de
techniques in situ telles que I'lCP-MS par ablation laser et la microsonde ionique sensible a haute
résolution (SHRIMP) a considérablement élargi les possibilités de datation de la minéralisation, en
particulier la datation U-Pb des carbonates et de I'opale (Li et al, 2004, Pfaff et al, 2009 ,; Burisch
etal, 2017, Tan et al, 2017 ; Yang et al, 2017 ; Walter et al., 2018, Piccione et al, 2019 ; Lenoir et
al, 2021 ; Parizot et al,, 20217).

La loi de la désintégration ou la décroissance radioactive utilisé pour la datation
radiométrique est la méme pour chaque élément radioactif méme si le taux de désintégration
varie d'un élément a un autre. Un élément P (pere) radioactif se désintégre progressivement en

élément F (fil). Cette désintégration est beaucoup plus abondante qu'il s'est écoulé plus de temps.

Pour dater un systeme a I'aide de la géochronologie, deux conditions doivent étre réunies :
le systeme est resté clos depuis sa fermeture isotopique, c'est-a-dire depuis la cristallisation des
minéraux (Jahn et Cuvellier, 1994), et I'équilibre séculaire est acquis, c'est-a-dire quand le temps
de demi-vie du pere est nettement plus grand que celui du fils ; ce qui signifie que I'activité du
pere est nettement plus faible que celle du fils. Selon, Richards et al. (1998), cet équilibre est atteint

au bout de 6 fois la durée la plus longue des isotopes intermédiaires.

- 56 -



Chapitre 2 : Echantillonnage, techniques et protocoles d'étude

La figure 2.15 montre que la proportion d'atomes péres (P) qui se désintégrent pendant
chaque unité de temps (dt) est toujours la méme. Le nombre d'atomes peres se désintégrant
diminue de maniere continue en méme temps que le nombre d'atomes fils augmente

proportionnellement.

A Equilibre séculaire

Quantité d'éléments "péres" ou "fils"
w|F

Figure 2.15: Schéma de principe de la désintégration radioactive d'un couple pere-fils (P-F) en
fonction du temps.

La désintégration de I'élément P suit une loi exponentielle exprimée par une équation qui

décrit le changement (dP) du nombre d'atomes peres (P) par intervalle de temps (dt):
dP/dt = -)\ X Po

Ou : Po est le nombre initial d'atomes peres et P le nombre d'atome a l'instant t et A est la

constante de désintégration de I'élément radioactif et elle s'exprime en an™ (Equation 2.10).

Cette équation s'intégre en fonction du temps : Pg = Poe™ ; (Po = Py e™)

(Equation 2.10)

Il faut tenir compte du fait que des isotopes F peuvent exister au départ (Fo) dans

I'échantillon indépendamment de la radioactivité de P. On a alors : F = Fo + F*
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F* est le produit de désintégration de P, on a: F* = Po - Py

Donc a I'équilibre séculaire on sait que (Equation 2.117) :

F(t) FO + PO - P(t)

F(t) =FO0 + P(t) e“ - P(t)

Fo = Fo + Py (e - 1) (Equation 2.17)

Pour déterminer un age, les équations 2.10 et 2.11 sont normalisées par rapport a un isotope

stable de référence, non radiogénique (REF) tel que (Equation 2.12):

RO _ RO PO e -
rer — rer T rer X (€0 - D (Equation 2.12)

Ou REF sera par exemple le ¥Sr pour le géochronométre Rb-Sr ou le "*Nd pour le systéme

Sm-Nd ou encore le ?*Pb pour le systéme U-Pb.

La période de temps nécessaire pour que la moitié de I'isotope pére radioactif se désintegre
est appelée la période radioactive T (ou demi-vie) (Equation 2.13).

T = %ln <%> = l"TZ (Equation 2.13)

2
3.5.2. Systéeme U-Pb

La datation U-Pb est actuellement I'une des techniques les plus robustes dans le domaine
des géosciences pour déterminer I'age des roches ou des minéraux. Elle a été développée en 1905
par Bertram Boltwood, qui a donné un age de 1.3 Ga aux roches les plus anciennes afin de calculer
I'dge de la Terre. Pour produire les éléments radiogéniques *’Pb et 2%Pb, respectivement, la
désintégration radioactive de I'uranium (**°U - abondance naturelle 0.720%, T = 704 Ma, *®U -

abondance naturelle 99.274%, T = 4.47 Ga) au cours du temps est a la base des systéemes de

désintégration U-Pb (Figure 2.16).
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Figure 2.16: Schéma de décroissance radioactive des isotopes péres (***U ou ?**U), en isotopes fils
?%°Pb ou “°’Pb) au cours du temps (périodes de demi-vie respectives de 4.47 Ga et 704Ma)
(Mangenot, 2017).

Les équations établies dans la partie précédente 3.5.1) (Equations 2.11,2.12,; 2.13), peuvent
étre appliquées a ces deux systémes de désintégration, en utilisant le ***Pb comme isotope stable

de référence. Les équations fondamentales de la désintégration s'écrivent alors :

» 23y - 207pp A23s= 9.849.10"% an"; T= 704 Ma Uaffey et al. 1971)

207(t) = 297pp(0) + 2(t)(e**t = 1) (Equation 2.14)

207Pb 207Pb 235U A t
= (), = (@), * (), * (& - 1)

» 238y  206p, Aazs= 1.551.10"%an™"; T= 4.47 Ga Uaffey et al. 1971)

206(¢) = 296pp(0) + 238(t)(er*Br - 1) (Equation 2.15)

206 206 238
= (_Pb) = ( Pb) + ( U) % (eAzsst - 1)
204pp t 204pp 0 204pp ¢

Etant donné que la composition isotopique du plomb change avec le temps et que les
isotopes **U et *®U ont des demi-vies radioactives distinctes, un troisiéme chronométre peut étre

utilisé. Le résultat est obtenu en divisant les deux équations précédentes entre elles.
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207p 207p
(204pb)t - <2°4Pb)0 B <235U> (exz35t _ 1) _ (2°7Pb
t

238Qy 206pn

Azzgt _ o >
(e 1) Radiogénique

206pp 206pp\
(204Pb)t - <zo4pb)0

Nous pouvons omettre la dose d'uranium car le rapport actuel 2*®U/?°U est constant et égal
a 137.88 (Condon et al., 2010).

207pp,
204pp

207Pb
)t‘ (204Pb)0 1 (er23st - 1) 207pp ,
= = ( ) (Equation 2.16)

206pp
(204pb

) ~ (206Pb> ~ 137.88 (ex238t _1) — \206pp
t 0

204pp Radiogénique

3.5.3. Application de systéeme géochronologique U-Pb dans les fluorites et les calcites

3.5.3.1. Incorporation de l'uranium et du plomb

La compréhension actuelle de l'incorporation du plomb et de l'uranium dans les carbonates

(Rasbury et Cole 2009 ; Kelly et al., 2003) ainsi que dans les fluorites (Piccione et al, 2019 ; Lenoir

et al,

2027) est limitée. Cependant, l'incorporation du Pb et de I'U dans les carbonates et les

fluorites peut se produire par substitution ionique de différentes manieres, notamment par des

processus géochimiques naturels et des interactions avec les fluides géologiques. Voici quelques

mécanismes d'incorporation courants :

Précipitation directe : Dans certains environnements géologiques, les carbonates et les
fluorites peuvent se former directement a partir de solutions riches en Pb et U. Lorsque
ces minéraux précipitent a partir de la solution, les ions Pb et U peuvent étre incorporés
dans leur structure cristalline.

Interaction avec les fluides hydrothermaux : Les carbonates et les fluorites peuvent étre
formés ou altérés par I'action de fluides hydrothermaux riches en Pb et U. Les ions Pb et
U dissous dans les fluides peuvent se précipiter et s'incorporer dans la structure des
minéraux carbonatés et fluorés lors de processus de précipitation ou de rééquilibrage
chimique.

Altération postérieure : Les carbonates et les fluorites peuvent également subir des
processus d'altération postérieurs a leur formation initiale. Lors de ces processus, des
fluides géochimiques peuvent pénétrer dans les minéraux et provoquer des réactions
chimiques, y compris l'incorporation de Pb et U provenant de ces fluides dans les

structures cristallines des minéraux altérés.

L'étude de l'incorporation de I'uranium et du plomb dans la matrice (fluorite et calcite), est

- 60 -



Chapitre 2 : Echantillonnage, techniques et protocoles d'étude

primordiale dans la datation des échantillons. En effet, les quantités d'uranium et de plomb
contenues dans les cristaux sont régies en premier lieu par le géochronometre U-Pb. La fluorite
et la calcite peuvent incorporer du plomb commun (Pbc, désignant I'ensemble des isotopes du
plomb: 2%8Pb, 27Ph, 2%Pb, 204Pb) |ors de sa cristallisation et, ainsi, non issu de la désintégration des
isotopes péeres depuis que le systeme est clos. En outre, I'uranium peut, s'il est présent, étre retenu
dans les phases porteurses des cristaux de fluorite, par coprécipitation ou par d'autres processus
ultérieurs (dissolution-recristallisation, remplissage secondaire des fractures, etc ...). C'est le cas
pour la fluorite avec des halos pléochroiques autour d'inclusions riches en actinides documentés
par Dill et Weber, (2070). Il faut donc étre vigilant sur la présence potentielle de minéraux

uraniferes qui pourraient étre incorporés sous forme d‘inclusions solides.

3.5.3.2. Datation U-Pb par LA-ICP-MS
La datation uranium-plomb par LA-ICP-MS (Laser Ablation Inductively Coupled Plasma
Mass Spectrometry) est une méthode couramment utilisée pour déterminer l'age
géochronologique des minéraux contenant de 'uranium (U) et du plomb (Pb), tels que le zircon.
Cette technique combine I'ablation laser, la spectrométrie de masse a plasma induit par haute

fréquence (ICP-MS) et I'analyse des isotopes de 'uranium et du plomb.

Depuis plusieurs années, le laboratoire GEOPS développe la technique de la datation U-Pb,
notamment sur la calcite (Brigaud et al., 2020, 2021 ; Parizot et al,, 2020, 2021, 2022 ; Blaise et al,
2022) et sur la fluorite (Lenoir et al, 2027). Cette méthode utilise un spectrométre de masse a
couplage inductif (ICP-MS) Element XR de Thermo Scientific™ relié a un systeme d'ablation laser
(LA) ArF (longueur d'onde 193 nm) de Teledyne Photon Machines (Figure 2.12). Les
caractéristiques techniques détaillées de cet équipement sont présentées dans les theses de
Parizot (2021) et Lenoir (2022). Plusieurs facteurs influencent la qualité de I'ablation, notamment
les paramétres du laser tels que la longueur d'onde, la fluence et la fréquence, ainsi que les
caractéristiques intrinseques du cristal comme son orientation, les impuretés chimiques, les
inclusions de fluide et les défauts (Gogoll et al.,, 1996). Pour minimiser les effets de fractionnement,
il est généralement recommandé d'utiliser un laser a faible fluence et un grand diametre
d'ablation (Brigaud et al., 2020 ; Mangenot et al.,, 2018). Les parametres d'ablation et les supports
doivent étre adaptés en fonction de la nature de la matrice. Afin de déterminer les parametres
d'ablation idéaux, plusieurs tests ont été effectués sur la calcite et la fluorite. Pour la fluorite, les

tests ont été réalisés en ablatant un échantillon dans une zone aussi homogene que possible, en
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modifiant la fluence du faisceau de 1 a 6,25 J.cm™ et la fréquence de 3 a 10 Hz. Les critéres
essentiels pour le choix des parameétres étaient les suivants : 1) la régularité du cratere d'ablation,
et 2) la stabilité du signal enregistré par les détecteurs de I'lCP-MS. Les signaux les plus stables
sur toute la durée de I'acquisition ont été obtenus avec une fréquence de 10 Hz et une fluence de

6,25 J.cm-2. Par conséquent, ces parameétres ont été sélectionnés pour I'ablation de la fluorite.

3.5.3.3. Protocole analytique
Le protocole analytique pour la datation U-Pb de la fluorite et de la calcite par le LA-ICP-
MS Element XR de Thermo Scientific™ comprend plusieurs étapes importantes. Dans un premier
temps, les échantillons en plot de la fluorite et de la calcite sont polis pour obtenir une surface
plane et lisse. Ensuite, ils sont nettoyés pendant environ 15 minutes dans une solution d'éthanol
absolu, puis séchés dans une étuve afin d'étre préts pour I'analyse. Une fois que I'échantillon de
fluorite et de calcite a été préparé et nettoyé, le protocole analytique de datation U-Pb par LA-

ICP-MS peut étre poursuivi.

= Calibration de l'instrument : Avant de commencer les analyses, I'instrument de LA-ICP-
MS doit étre calibré en utilisant le matériel de référence NIST612, ainsi qu'en ajustant la
position de la torche et les puissances de flux des différents gaz. Ces ajustements sont
réalisés dans le but de : (1) maximiser la sensibilité et la stabilité de l'instrument, assurant
ainsi une performance optimale, (2) limiter le fractionnement instrumental en maintenant
un rapport Th/U d'environ 1, (3) réduire le taux d'oxydation (**ThO/***Th) a 0,5 % pour
éviter les interférences qui fausseraient nos mesures.

* Montage des échantillons : Les échantillons sont fixés sur un support puis placés dans la
chambre d’'ablation. Les échantillons sont en méme temps guidés par un systeme XYZ
motorisé pour pouvoir parcourir tous les échantillons. Les séquences d'analyse sont
établies en définissant le positionnement des points d'ablation (spots d'ablation) sur les
échantillons et les matériaux de référence, ainsi que leurs parameétres spécifiques (de pré-
ablation, d'ablation, de temps de comptage etc.). La séquence d'analyse est programmée
de maniere automatique pour réaliser des analyses alternées entre des matériaux de
référence de compositions connues (verre dopé et calcite de référence) et des échantillons
de compositions inconnues. Cette méthode, appelée «standard bracketing», permet
d'encadrer les échantillons de compositions inconnues avec des matériaux de référence

afin d'appliquer des corrections visant a éliminer la dérive instrumentale et le bruit de fond.

-62 -



Chapitre 2 : Echantillonnage, techniques et protocoles d'étude

* Ablation laser et analyse des isotopes : Un laser ArF 193 nm de Teledyne Photon
Machines est utilisé pour ablater progressivement la surface de I'échantillon en mode spot.
La durée totale de I'analyse est de 1 minute et 30 secondes, avec 30 secondes consacrées
a l'acquisition du bruit de fond, 30 secondes a I'ablation de I'échantillon, et 30 secondes
supplémentaires pour l'acquisition du bruit de fond (Figure 2.17). Dans le plasma a
couplage inductif (ICP), les particules issues de I'ablation sont ionisées, créant des ions
d'uranium et de plomb. Ces ions sont ensuite séparés en fonction de leur rapport masse-
charge et analysés par la spectrométrie de masse (MS). Les intensités des signaux U-Pb
sont mesurées pour chaque masse d'isotope.

* Acquisition des données: Les données d'analyse sont collectées en mesurant les
intensités des signaux U-Pb sur une série de tirs laser, généralement sur plusieurs spots
ou lignes d'ablation. Cela permet d'obtenir des données statistiquement significatives
pour calculer I'age de I'échantillon.

» Correction des fractionnements isotopiques : Les mesures peuvent étre affectées par
des interférences isotopiques induites par I'instrument et qui, non corrigées, peuvent étre
a l'origine de résultats erronés. Dans le contexte de la datation U-Pb sur calcite et fluorite
au LA-ICP-MS, il y a deux sources de fractionnement potentielles qui sont particulierement
importantes.

- (1) Le biais en masse : Ce processus de fractionnement favorise les isotopes lourds
par rapport aux isotopes légers, qui ont tendance a étre plus facilement déviés du
faisceau ionique dans l'interface de I'instrument. Cette situation peut entrainer un
rapport isotopique lourd/léger excessivement élevé. Cependant, |'utilisation de I'lCP-
MS a secteur magnétique a considérablement réduit ce fractionnement en réduisant
les différences énergétiques entre les ions grace a I'application d'une haute tension.
La correction entre l'isotope le plus lourd (uranium) et I'isotope le plus lIéger (plomb)
dans notre systeme est généralement effectuée en utilisant un matériau de référence
présentant une matrice similaire et des rapports isotopiques certifiés. Cependant,
jusqu'a présent, un tel matériau de référence n'est pas disponible pour la fluorite ;

- (2) Le fractionnement inter-élémentaire qui se produit principalement pendant le
processus de creusement causé par l'utilisation du laser d'ablation. Lors de la
méthode U-Pb utilisée sur la calcite, il peut arriver que l'uranium se concentre

préférentiellement sur les parois des cratéres d'ablation par rapport au plomb, qui

-63 -



Chapitre 2 : Echantillonnage, techniques et protocoles d'étude

est un élément volatile. Ce phénomene est plus fréquent lorsque les cratéres sont
profonds (Longerich et al, 1996, Eggins et al, 1998). Afin de prendre en compte ce
fractionnement inter-élémentaire, les scientifiques utilisent des méthodes de
correction appropriées lorsqu'ils effectuent des datations U-Pb par ablation laser.
Ces méthodes peuvent inclure des mesures de référence sur des minéraux dont la
composition isotopique est bien connue. Par conséquent, la datation U-Pb par
ablation laser nécessite une normalisation en fonction d'un matériau de référence
qui dépend de la matrice minérale pour corriger le fractionnement entre les
éléments provoqué par l'ablation laser. A ce jour, ce fractionnement n'a pas encore
été déterminé pour la fluorite. En général, le fractionnement inter-élémentaire est lié
au rapport d'aspect, qui est le rapport entre la profondeur et le diametre du cratére.
Lorsque ce rapport est inférieur ou supérieur a 1, cela entraine une modification de
I'age réel du matériau analysé, pouvant conduire a des ages erronés. Dans les cas ou
le rapport d'aspect est tres faible, cette déviation peut atteindre jusqu'a 20%

(Guillong et al.,, 2020).
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Figure 2.17: Illustration d’une partie d'une séquence d'analyses réalisées par LA-ICP-MS et traitées
sur lolite© montrant le signal global intégré (en bleu) de standards encadrant les échantillons de
fluorite et les signaux élémentaires d’une analyse complete (Lenoir, 2022).
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3.5.3.4. Traitement des données et corrections
Le logiciel lolite (Paton et al,, 2077) est utilisé pour traiter toutes les données, ce qui permet
de calculer les rapports isotopiques *’Pb/?°Pb et 2°°Pb/?*®U. Le processus de réduction des

données par le logiciel se déroule en plusieurs étapes :

1) Le standard en verre (NIST SRM-614) est utilisé dans le processus pour lequel les
concentrations en plomb (Pb) et uranium (U), ainsi que le rapport isotopique *’Pb/?°®Pb, sont
certifiés (Jochum et al, 2011 ; Jochum et Stoll, 2008). L'incorporation de ce standard permet
d'accomplir trois fonctions essentielles : i) éliminer le bruit de fond, ii) corriger les erreurs de biais
de masse spécifiquement liées au rapport 2’Pb/**°Pb (Woodhead et al, 2016 ; Roberts et al,, 2017),
et iii) estimer la variation des mesures des rapports isotopiques au fil du temps, également

appelée dérive instrumentale (Paton et al, 2017);

2) La plus grande fenétre d'intégration correspondant a un signal stable doit étre
déterminée pour chaque analyse. Une minimisation excessive du temps d'intégration ne ferait

qu'accroitre l'incertitude, d'ou la nécessité de faire preuve de prudence;

3) Etant donné que nous n'avions pas encore développé de matériau de référence de
matrice correspondant a nos échantillons inconnus (fluorite), nous avons adopté une approche
similaire a celle de Piccione et al. (2019) et Lenoir et al. (20217). Nous avons utilisé I'échantillon WC-
1 (Roberts et al,, 2017) comme pour la calcite pour effectuer la correction des rapports #2U/?%Pb
(IWC-1). Ce facteur de correction, appliqué aux échantillons d'age inconnu (fluorite de Bou-
Izourane), est également utilisé pour les matériaux de référence secondaires, notamment le

standard zircon, 91500 (1065 Ma ; Wiedenbeck et al,, 1995).

3.5.3.5. Calcul de I'dge U-Pb

Les mesures effectuées sur chaque eéchantillon sont ensuite représentées dans un
diagramme Tera-Wasserburg (Tera et Wasserburg, 1972) a l'aide du logiciel Isoplot R©
(Vermeesch, 2018). Ce diagramme permet de déterminer un age avec une incertitude associée a
la droite de régression linéaire proposée (iTW). L'utilisation du diagramme Tera-Wasserburg
nécessite la capacité d'échantillonner les variations du rapport U/Pb a une petite échelle dans le
cristal, ce qui entraine une dispersion des compositions isotopiques dans cette représentation
graphique. L'alignement des points d'analyse est interprété comme une isochrone si la zone de

cristallisation correspond effectivement a un seul événement et que le géochronometre U-Pb n'a
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pas été compromis. L'approche par isochrone utilise les rapports des isotopes parent/fils
(**8U/?®Pb) en abscisse et les rapports des deux isotopes fils (*’Pb/?%Pb) en ordonnée, pondérés
avec le *®Pb comme dénominateur commun (Figure. 2.18). Cette technique, qui utilise la valeur
de référence de *®Pb, permet d'éviter la correction commune de plomb. Pour définir une
isochrone, elle nécessite I'analyse de plusieurs sous-zones co-génétiques d'un méme échantillon.
L'age de lI'échantillon, qui correspond a une composition en plomb d'origine purement
radiogénique, est déterminé par l'intersection inférieure de l'isochrone avec la courbe de

concordia.

Les erreurs 2-sigmas sur les ratios ?°’Pb/?%Pb et *®Pb/?**U mesurés sur le NIST614 pendant
la séquence d'analyses ont été propagées aux incertitudes (%) des ages finaux par équation

quadratique (Horstwood et al,, 2016; Equation 2.17) comme suit :

2
ifinale = \/(lTW)Z + <12203:U (NIST614)> + <l§gzpb(NIST614)> + (lwc 1) (Equation 2.17)
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Figure 2.18: a) Evolution théorique de la ligne de régression du systeme isotopique U-Pb dans le
diagramme de Tera-Wasserburg au cours du temps. b) Représentation spatiale en 2D de ['évolution
isotopique U-Pb au cours du temps dans un échantillon (Mangenot, 2017).

4.  Etude des roches encaissantes
4.1. Géochimie des roches encaissantes
Les éléments traces, y compris les éléments de terres rares des roches encaissantes, ont été

quantifiés dans des échantillons de lamprophyre, carbonatite et syénites, de skarns, de calcaires
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et marnes du Lias par dissolution-ICP-MS (ALS Ireland, Geochemistry method ME-MS81), apres
nettoyage et broyage des échantillons a GEOPS.

Cette analyse est utilisée pour obtenir des informations précises sur la composition
chimique des roches encaissantes qui peut fournir des indications sur la géochimie des roches
encaissantes et ses relations avec la minéralisation a fluorite. Ces analyses sont complétées dans
ce travail par des données provenant des travaux de Bouabdli et al, 1988 (lamprophyre); Kchit,

2007 et Bouabdellah et al,, 2010b (carbonatite) et Wang et al., 2076 (syénite).

4.2. Géochronologie U-Pb des zircons, titanites et apatites
Les échantillons de roches contenant des minéraux lourds (zircons, titanites, apatites) sont
collectés sur le terrain tout en choisissant des échantillons sains représentatifs de I'événement

géologique étudié. La datation U-Pb de ces minéraux lourds s'est effectuée comme suit :

4.2.1. Préparations des échantillons

La méthodologie d'extraction des minéraux lourds (Figure 2.19), pour récupérer et
concentrer la fraction minérale lourde et non magnétique contenant les cristaux d'apatite, de

titanite et de zircon, vise a préparer les échantillons des roches saines récoltés.

\/ Les échantillons sont progressivement concassés
Broyage lors de trois passages successifs au broyeur
Tamisage

N

Fraction fine de 63a 200 um

= Par bromoforme (p=2,82)

Sé‘fa"ﬁ'ti?“ = Par diiodométhane (p=3,38)
W
Séparation Fraction non magnétique

Sélection des cristaux
d’apatite, de titanite et du

w
Tri optique

\/ zircon

Préparation des plots en
Mon_tage des résine
cristaux
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Figure 2.19: Etapes d'extraction et tri des apatites, des titanites et des zircons.
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4.2.1.1. Broyage et tamisage

Un broyeur a machoires est utilisé pour réduire les échantillons en petits morceaux de taille
similaire a celle d'un gravier fin (Figure 2.20a). La roche est soumise a plusieurs cycles de broyage,
avec un écartement des machoires de plus en plus étroit a chaque étape, permettant ainsi
d'obtenir une granulométrie progressivement plus fine. Les fragments broyés passent par trois
séries de tamis métalliques avec des mailles de 400, 200 et 63 pm (Figure 2.20b). Entre chaque
passage par le broyeur, la fraction inférieure a 400 um est retirée afin d'éviter de réduire en poudre
les grains déja séparés. Ensuite, le tamisage est réalisé avec un tamis de 200 um. La fraction
inférieure a 200 pm est ensuite tamisée a travers un tamis de 63 pm sous un flux d'eau courante,
permettant ainsi de séparer les fractions fines. La plage granulométrique retenue se situe entre

200 et 63 um.

d

Figure 2.20: a) Broyeur a mdchoires est utilisé pour réduire les échantillons en petits morceaux au
laboratoire Géosciences Paris-Saclay. b) Série de tamis métalliques utilisés pour séparer les fractions.

4.2.1.2. Séparation densimétrique et magnétique

L'utilisation du procédé de séparation par liqueur dense, parfois appelé flottaison, est
nécessaire pour séparer les différents minéraux lourds présents dans la fraction fine (200-63 m)

récupérée au tamisage. La méthode employée est la densimétrie au bromoforme. Cette liqueur
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dense permet de décanter les minéraux lourds ayant une densité supérieure a 2,82 g/cm3. Sous
une hotte aspirante, la séparation s'effectue dans une ampoule a décanter d'un litre ou la fraction
fine (200-63 m) récupérée au tamisage est introduite jusqu'a ce qu'une couche d'un a deux
centimetres se forme sur le bromoforme. Une séparation satisfaisante est assurée par une minute
d'agitation suivie d'un temps de décantation d'une a deux minutes. La fraction de densité
supérieure a 2,82 g/cm3 est rassemblée au fond de I'ampoule (Figure 2.27). Les fractions sont

ensuite nettoyées par un lavage a I'éthanol.

Une nouvelle séparation densimétrique par liqueur dense a été utilisée pour séparer les
zircons et les apatites en utilisant du diiodométhane (p=3,38 g/cm3), en suivant le méme principe
décrit précédemment. Cependant, le rincage de la fraction minérale a été effectué avec de
I'acétone. Etant donné sa densité plus élevée que celle du bromoforme, le diiodométhane permet

la séparation de I'apatite (plus légere) du zircon (de densité plus élevée).

% Echantillon

7] Fraction minérale légere (d< 2,82)

—>» Bromoforme (d = 2,82)

2minde
décantation

f414 2

_| Fraction minérale lourde (d> 2,82)

]

papier
, Q | Récupération de la fraction décantée

A
Lavage 2 I'éthanol puis séchage

Figure 2.21: Photographie et illustration schématique du procédé de séparation densimétrique des
minéraux par liqueur dense (Bour, 2010, modifiée).
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Afin d'éliminer les minéraux magnétiques tels que la magnétite, la biotite et d'autres
minéraux légerement ferromagnétiques, une séparation magnétique est effectuée sur la fraction

minérale récupérée de I'étape précédente.

Un séparateur a barriere de type Frantz® (Figure 2.22) est utilisé pour procéder a cette
séparation. Ce processus utilise un aimant ventouse puissant de 1 A d'intensité. L'aimant entoure
un conduit dans lequel les grains se déplacent a flux régulier. La séparation des minéraux en deux
groupes a été rendue possible par la diversité des réactions des minéraux au champ magnétique.
Le séparateur Frantz® a l'avantage d'utiliser simultanément les forces magnétiques et
gravitationnelles. La partie non magnétique se distingue principalement par sa couleur claire.

Cette partie sera récupérée et utilisée pour le tri optique.

Figure 2.22: Photographie du séparateur a barriere de type Frantz® au laboratoire Géosciences Paris-
Saclay.

4.2.1.3. Critéres d’identification et sélection des cristaux
Les cristaux de zircon, de titanites et d'apatite sont ensuite triés manuellement sous la loupe
binoculaire. La premiere étape de tri manuel consiste a trier les cristaux en fonction de leur taille
et de leur forme cristalline, a I'aide d'une loupe binoculaire en lumiere naturelle transmise.
L'apatite cristallise dans un systeme hexagonal, se présentant sous la forme d'un hexagone
allongé aux arétes émoussées. Elle est automorphe et peut étre observée dans différentes

couleurs, notamment incolore, ocre-jaune. L'apatite est semi-transparente a translucide, avec un
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éclat vitreux ou gras (Figure 2.23a, b). Le zircon est un minéral a |'éclat adamantin, plus brillant et
plus opaque que l'apatite, est souvent jaune a rosé ou rougeatre en raison de fortes
concentrations d'uranium et de thorium. Sa couleur n'est pas un critere de reconnaissance fiable,
mais sa forme allongée et ses deux extrémités axiales en pointe le rendent plus distinctif (Figure
2.23c, e). La titanite (sphene) est un minéral transparent a translucide qui présente un fort éclat

adamantin, avec une couleur généralement allant du jaune au vert (Figure 2.23a).

Dans la deuxieme étape, les minéraux sélectionnés ont été observés au microscope a
cathodoluminescence et au MEB-EDS afin de confirmer qu'il s'agit bien de zircons ou d'apatites
ou de titanites. Le zircon présente parfois des zonations concentriques dues aux différences de
concentration des éléments (Figure 2.23e), tandis que I'apatite apparait en jaune (Figure 2.23d). Il

convient de noter que ces couleurs peuvent varier d'un appareil a l'autre.
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Figure 2.23: (a, b et c) Photographies de cristaux d'apatite, de titanite et de zircon sélectionnés
pendant le tri manuel. (d, e). Images de cathodoluminescence de cristaux d'apatite et de zircon triés.
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4.2.1.4. Montage et polissage des cristaux

Chaque cristal sélectionné est minutieusement prélevé a I'aide d'une loupe, grain par grain,
en utilisant une fine aiguille. Ensuite, il est fixé séparément sur une coupelle a I'aide d'une colle
d'araldite. Les cristaux sont ensuite organisés en lignes et en colonnes. Une piece cylindrique est
ajoutée a la coupelle, formant ainsi un moule récipient d'un diametre de 25 mm. Une fois que la
colle d'araldite a séché (pendant environ 2 a 4 heures), le moule est rempli de résine synthétique
époxy pour former un plot pour chaque échantillon (Figure 2.2, cf. section 3). Les moules sont
ensuite placés dans une étuve a 40°C pendant une demi-journée afin de permettre a la résine de

durcir.

Une fois démoulés, les plots sont soigneusement polis sur la surface ou les cristaux se
trouvent. Le polissage permet de mettre en surface les cristaux piégés dans la résine, tout en
éliminant les irrégularités de surface sur les plots. Le processus de polissage des plots se fait en
utilisant différents paliers abrasifs afin d'éviter la perte des cristaux. Enfin, des draps de polissage
imprégnés d'une pate de diamant de 3 et 1 um sont utilisés. La qualité du polissage, qui implique
I'absence de rayures d'abrasion et une surface parfaitement plane, est vérifiée au microscope en

[lumiere réfléchie.

4.2.2. Datation U-Pb par LA-ICP-MS sur zircon, titanite et apatite
La géochronologie U-Pb par LA-ICP-MS est une technique couramment utilisée pour
déterminer l'age absolu des minéraux de zircon, de titanite et d'apatite. Ces minéraux sont
souvent utilisés car ils contiennent naturellement de |'uranium, qui peut étre exploité pour calculer

I'dge de ces cristaux et donc I'age de la roche dont ils sont extraits.

Le protocole analytique pour la datation U-Pb de ces minéraux lourds comporte plusieurs
étapes similaires a celles décrites pour la datation de la fluorite et de la calcite (cf. section 3.5.3.3.).
Cependant, des matériaux standards spécifiques sont utilisés pour chaque minéral. Les zircons
des syenites provenant de la région de Bou-lzourane ont été analysés a GEOPS par le LA-ICP-MS
Element XR de Thermo Scientific™, avec le standard en verre (NIST610) et deux standards zircons,
Plesovice (PSV : 337,13 + 0,37 Ma ; Slama et al., 2008) et GJ-1 (~609 Ma ; Jackson et al., 2004). Ces
zircons ont été ablatés a une fluence de 3 J.cm™2 avec un diamétre d'ablation de 35 um et de pré-
ablation de 40 uym et a une fréquence de 10 Hz avec une acquisition de fond de 30 s suivie de 30

s d'ablation. Les datations U-Pb sur les grains polis d'apatite et de titanite ont été réalisées au sein
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de la Plateforme Analytique GeOHelLiS de I'Université de Rennes 1 (laboratoire des Géosciences
de Rennes (OSUR)) avec la méthode LA-ICP-MS. Un laser ESI NWR193UC Excimer couplé a un
ICP-MS quadripole Agilent 7700x a été utilisé. Un faisceau laser de 50 um de diamétre, une
fréquence de 5Hz et une fluence de 5,8J/cm? ont été utilisés avec les standards d'apatites
Madagascar (Thomson et al,, 2012) comme standard primaire et McClure (Schoene et Bowring,
2006) comme standards de controle. Pour les titanites, nous avons utilisé un diametre de spot
d'ablation de 35 um, une fréquence de 4 Hz et une fluence de 6,8 J/cm? en utilisant le standard

de la titanite LAC (520 Ma, Pedersen et al. 1989).

Les données brutes U-Pb sur zircon, titanite et apatite ont été traitées avec lolite4 (Paton et
al, 2017). Les diagrammes et les calculs d'ages ont été obtenus avec un diagramme Tera-

Wasserburg 2*8U/?°°Pb versus ?°’Pb/?%Pb en utilisant IsoplotR (Vermeesch, 2018).
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Chapitre 3 : Contexte géodynamique du Haut Atlas et Géologie du complexe de Tamazeght

1.  Introduction
Le Maroc est situé a la limite entre la plaque africaine et la plaque eurasienne, ce qui le place
dans une région géodynamiquement active. Sa géologie témoigne d'une histoire tres riche et
variée, caractérisée par des événements tectoniques et géologiques majeurs qui se sont produits

au cours de différentes orogenéses.

2. Domaines structuraux du maroc

La géologie du Maroc est tres complexe et diversifiée, avec une histoire géologique riche
en événements orogéniques (Précambrien, Varisque, Atlasique et Alpin) qui ont faconné le
paysage actuel, qui est divisé en quatre principaux domaines structuraux (Figure 3.7) (Choubert et
Marcais, 1956, Michard, 1976). Le domaine rifain, situé dans le nord du Maroc, est caractérisé par
des montagnes abruptes qui se sont mises en place au cours de I'orogenése alpine. Le domaine
atlasique, comprenant le Haut Atlas et le Moyen Atlas, est également issu de I'orogenese alpine.
Le Haut Atlas est la chaine de montagnes la plus élevée du Maroc, avec des sommets atteignant
plus de 4000 metres d'altitude (e.g., jebel Toubkal). Le Moyen Atlas, quant a lui, est une région de
montagnes plus basses. Le domaine mésetien, avec un substratum déformé et structuré durant
I'orogenese varisque et enfin, le domaine anti-atlasique et saharien, situé dans le sud du Maroc,
a été formé pendant les orogeneses éburnéenne et panafricaine. Ce domaine est caractérisé par
des montagnes et des déserts, avec des formations géologiques impressionnantes telles que les
gorges du Dadeés et du Todra.

Selon la synthese de Michard et al. (2008), le Maroc comprend quatre principales ceintures
structurales : i) La ceinture panafricaine néoprotérozoique dans I'Anti-Atlas, constituée d'un
anticlinal avec un noyau de roches précambriennes et paléozoiques inférieures, entourant la partie
nord du craton ouest-africain paléoprotérozoique; ii) les Mesetas marocaines varisques
(occidentales et orientales), composées de roches allant du paléozoique au cénozoique ; iii) Les
montagnes alpines du Moyen et du Haut Atlas, constituées de roches paléozoiques a paléogéenes ;
iv) la chaine alpine du Rif, composée de roches allant du paléozoique au miocene, enregistrant
les effets de la déformation miocene-quaternaire associée a I'orogenese maghrébine ou

atlasienne.
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Figure 3.1: Domaines structuraux du Maroc (Frizon de Lamotte et al., 2004, Michard et al.,, 2008).
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2.1. Domaine Rifain

Le domaine rifain au nord du Maroc est situé dans la terminaison péri-méditerranéenne
occidentale du systeme orogéographique Alpin-Himalayen (Durand-Delga et al, 1960 ; Wildi,
1983 ; Frizon de Lamotte et al, 1991, Lonergan et White, 1997 ; Platt et al, 2013). Il rejoint les
cordilleres bétiques au sud de I'Espagne pour former I'arc de Gibraltar, marquant la transition
entre les domaines atlantique et téthysien (Ricou, 1994, Figure 3.7). La Ceinture du Rif, qui fait
partie du Tell-Rif (ou Maghrebides), est constituée de trois grands domaines tectoniques : le
Domaine Interne, le Domaine des Flysch et le Domaine Externe, chevauché par les Domaines
Interne et Flysch, représente I'ancienne marge nord-africaine (Favre et al, 1991 ; Favre, 1992,
Michard et al, 2014 ; Gimeno-Vives et al, 2019). Selon Durand-Delga et Fontboté (1980), Wildi
(1983), Bouillin et al. (1986), Guerrera et al. (2012), Leprétre et al. (2018), Gimeno-Vives et al. (2020),
ces domaines représentent deux zones continentales distinctes qui définissaient auparavant un

ancien bassin profond connu sous le nom de " Bassin des Flyschs " ou " Téthys maghrébine".

Le Tell-Rif se serait formé directement suite a la fermeture progressive de la mer de Téthys,
conduisant a la collision de la province AlKaPeCa (Alboran-Kabylies-Peloritain-Calabre) avec
I'Afrique (Leprétre et al, 2018). Leprétre et al. (2018) ont également souligné I'importance de la
nature non-cylindrisme du systeme Tell-Rif, qui est due a la fois a son héritage mésozoique et aux
conditions liées a l'inversion, ainsi qu'au développement de bassins d'orientations NE-SW qui se
sont formés avant la mise en place d'un grand couloir transformant. Ce couloir transformant reliait

I'Océan Atlantique Central a la Téthys Ligure au début du Jurassique inférieur (Leprétre et al., 2018).

La Téthys Maghrébine s'est formée ultérieurement en réponse a l'ouverture qui s'est
produite dans un contexte de décrochement senestre entre la plaque Ibérique et I'Afrique au
Jurassique supérieur-Crétacé inférieur (Leprétre et al, 2018 ; Gimeno-Vives et al,, 2020). Plusieurs
événements tectoniques, dont I'événement compressif majeur, se sont produits pendant le
Crétacé supérieur et avant I'Oligocene. Le contexte de dépdt est passé d'un bassin profond
pendant la fin du Crétacé et le Paléocéne a une plate-forme externe et une pente pendant I'Eocéne
et le Miocene (Martin-Martin et al, 2022). Au cours de I'Oligocene, la subduction de la marge
nord-africaine a pris fin et a été remplacée par une subduction du Maghrebin-Téthys sous
I'AlIKaPeCa au nord (Lepreétre et al, 2018, Gimeno-Vives et al, 2020). Depuis le Miocene, la
géodynamique de la ceinture du Rif est régie par le retrait vers I'ouest d'une grande plaque qui

comprend la lithosphere de la Téthys maghrébine et le sous-continent africain (Leprétre et al.,
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2018, Gimeno-Vives et al, 2020). Ce domaine est caractérisé par une abondance de minéraux
exploitables, en particulier porteurs de métaux tels que le plomb, le fer, le zinc et I'argent (e.g.,
Jbel Ouiksane; Marcoux et Jébrak, 2021), et des minéralisations de fluorite telles que celles
trouvées a Ouazzane (Lezier, 1969, Touray, 1969, Figure 1.5) et Beni Bou Ifrour (Agard et Elmaleh,

1978 ; Van Alstine et Schruben, 1980 ; Figure 1.5).

2.2. Domaine Mésetien

Le domaine mésétien du Maroc est composée de formations plissées et d'intrusions
rocheuses du paléozoique, entourées de séquences discordantes du mésozoique et du
cénozoique (Michard, 1976 ; Hoepffner, 1987, Figure 3.7). En effet, ce secteur est formé par
I'assemblage, entre le Dévonien tardif et le Carbonifere tardif, de sous-domaines distincts (zones
structurales) présentant des ages de plissement et des degrés de métamorphisme différents
(Michard et al,, 2010, Delchini et al.,, 2018). Ces sous-domaines vont du plus ancien au plus récent
dans le processus de plissement, et ils comprennent le bloc de Sehoul, la Meseta orientale et la
Meseta occidentale (Michard et al, 2010). Le Bloc de Sehoul est considéré comme un bloc plissé
d'age éovarisque, qui a été intrudé par le granite de Rabat pendant le Dévonien supérieur. Par la
suite, il a été exhumé pendant le Viséen grace au chevauchement du Bloc de Sehoul sur les Meseta
Occidentale et Orientale le long de la faille de Rabat-Tiflet (RTFZ) (Michard et al, 2010; Pouclet et
al, 2017; Tahiri et al, 2010). La Meseta Orientale est constituée de séries paléozoiques,
comprenant des dépots turbiditiques et calcaires du Dévonien inférieur a moyen, ainsi que des
roches volcano-clastiques associées a un magmatisme calco-alcalin pendant le Carbonifere
inférieur (Hoepffner et al, 2005, 2006). Cette région présente une déformation polyphasée, avec
deux principaux événements : une déformation éovarisque au Famennien-Tournaisien (~370-360
Ma) et une déformation varisque au Carbonifere supérieur-Permien inférieur (~300 Ma ; Hoepffner
et al, 2005, 2006). La Meseta Occidentale, composée du Bloc Cotier et de la Zone Centrale, a été
soumise a une déformation et un métamorphisme lors de I'événement varisque a partir du
Carbonifére supérieur. Cependant, I'événement éovarisque a également été observé dans les
formations cambro-ordoviciennes du bassin d'Azrou-Khenifra, suggérant une continuité avec la

Meseta Orientale (Hoepffner et al., 2005 ; Michard et al., 2010).

Dans la région de la Meseta, I'activité tectonique et magmatique de I'événement éovarisque,
survenant au Dévonien supérieur et au début du Carbonifere, est généralement considérée

comme une manifestation précoce d'un événement de subduction supérieure (Kharbouch et al.,
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1985 ; Boulin et al,, 1988 ; Roddaz et al., 2002 ; Michard et al, 2010 ; Essaifi et al., 2014), bien que
la suture océanique correspondante n'ait pas été identifiée (Hoepffner et al, 2005). Cependant,
une nouvelle proposition formulée par Chopin et al (2023) suggére que les bassins
intracontinentaux et le magmatisme du début du Carbonifere en Afrique du Nord-Ouest résultent
de la propagation de I'océan Paléotethys a l'intérieur du continent Gondwana. En revanche,
I'activité tectono-magmatique de la fin du Carbonifere et du début du Permien pourrait refléter
I'accrétion de la marge orientale du Gondwana a la branche ibérique de la ceinture varisque

européenne.

La ceinture varisque de la Meseta présente localement une couverture sédimentaire
mésozoique-cénozoique non déformée (Michard et al, 2008). Elle abrite également des bassins
intramontagneux, des bassins satellites ou d'avant-pays du Cénozoique au Quaternaire, tels que
Gharb, Saiss, Guercif, Missour, Moulouya, Tadla, Bahira, Ahouz et Souss (Chalouan et al, 2023).
Une série de coulées de basaltes tholéiitiques de la Province Magmatique de I'Atlantique Central
(CAMP) se trouve sur les couches synrift détritiques du Trias supérieur, par exemple celles du
Massif de la Haute Moulouya (Ouarhache, 2002; Ouarhache et al, 2012; Yaagoub et al, 2021,
2022). Ces coulées ont été datées entre 210 + 2,1 et 196 + 1,2 Ma (*°Ar/**Ar sur plagioclase-
Fiechtner et al.,, 1992). Elles sont associées au rift avorté de I'Atlas orienté NE-SW, qui s'est produit
lors de I'ouverture de I'Atlantique central (Fiechtner, 1990; Piqué et al,, 2007 ; Verati et al,, 2007 ;
QOuarhache et al, 2012). Les déformations tectoniques se sont produites principalement au cours
du Miocene supérieur et ont accentué la subsidence du plateau par la réactivation des failles
héritées en réponse a la collision Europe/Afrique (Piqué, 2001, Le Roy et al, 2004). Cependant
Clementucci et al. (2023) ont interprétés le soulevement dans ce domaine comme reflétant d'un
épaississement crustal localisé par addition de magma ou un amincissement lithosphérique par

délamination du manteau au début du Miocene.

2.3. Domaine anti-atlasique et son prolongement saharien
Les montagnes de I'Anti-Atlas au Maroc font partie de la portion nord de la ceinture
orogénique panafricaine qui entoure le Craton Ouest-Africain (WAC) (Hefferan et al., 2000). Elles
s'étendant sur une longueur de 800 km et une largeur de 200 km dans une direction WSW-ENE,
I'Anti-Atlas est délimité au nord par la faille du Sud Atlasique (Ennih et Liégeois, 2007), tandis que
sa limite sud est définie par la faille varisque du Bas Draa (Soulaimani et al, 1997, Burkhard et al,

2006, Figure 3.T). Cette région peut étre considérée comme un vaste plateau plissé composé
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d'unités sédimentaires cambriennes, avec plusieurs noyaux précambriens ou "boutonnieres”
dispersés le long des anticlinaux érodés (Choubert, 1963). Les boutonniéres situées dans la partie
sud-ouest de I'Anti-Atlas exposent des roches paléoprotérozoiques, similaires a celles du bouclier
de Reguibat (WACQ). En revanche, les boutonniéres centrales et orientales présentent des roches
panafricaines néoprotérozoiques. La zone de transition entre ces deux régions distinctes
correspond approximativement a la faille majeure de I'Anti-Atlas (FMAA) (Choubert, 1947).

La ceinture de I'Anti-Atlas ne comprend pas de dépots du Mésozoique ou du Cénozoique,
a l'exception de quelques dykes et sills mafiques de la province magmatique de I'Atlantique
central (CAMP) (Sebai et al., 1991 ; Palencia-Ortas et al, 2011 ; Bouiflane et al, 2017 ; Marzoli et
al, 2018 ; Jaffal et al, 2023). Au Jurassique moyen, le domaine de I'Anti-Atlas a subi une
exhumation crustale et une érosion pouvant atteindre 10,5 km, résultant du rifting continental
dans I'Atlantique central et |'Atlas téthysien (Guiraud, 1998; Frizon de Lamotte et al., 2000; El Harfi
et al, 2006, Gouiza et al, 2017). La période post-rift dans les deux systémes de rifts a été
déterminée par le refroidissement de la lithosphere et la subsidence crustale, et elle s'est étendue
jusqu'au domaine de I'Anti-Atlas, ou les roches du socle ont enregistré une subsidence de 1 a 3
km pendant le Jurassique supérieur et le Crétacé inférieur (Gouiza et al., 2017). L'exhumation finale
de la ceinture de I'Anti-Atlas a débuté a la fin du Crétacé inférieur (vers I'Aptien-Albien). Selon les
données thermochronologiques de I'apatite, les Monts Anti-Atlas ont connu un déplacement
vertical insignifiant apres |'orogenese varisque et ce n'est qu'au Néogene, lors de la collision entre
I'Afrique et I'Europe, qu'ils ont finalement eté soulevés (Malusa et al., 2007; Ghorbal et al., 2008,
Ghorbal, 2009; Gouiza, 2011; Ruiz et al, 2011; Bertotti and Gouiza, 2012; Oukassou et al, 2013;
Sehrt, 2014; Leprétre et al, 2015). Cette collision aurait probablement été I'élément moteur de

cette exhumation (Gouiza et al, 2017).

2.4. Domaine Atlasique : (Haut et Moyen Atlas)

Le Moyen Atlas de direction NE-SW et le Haut Atlas de direction ENE-WSW sont deux
chaines de montagnes appartenant a la chaine atlasique, qui a été formée au Cénozoique (Laville
et Fedan, 71989). Ces chaines atlasiques sont des chaines de montagnes intracontinentales qui se
sont formées par la convergence Afrique-Europe et la fermeture de bassins intracontinentaux
(Mattauer et al, 1977; Rodgers, 1987; Ziegler et al, 1995 ; Frizon de la motte et al, 2000). Cette
collision a provoqué la formation de plissements et de failles dans la crolte terrestre, qui ont
donné naissance aux montagnes atlasiques. Les accidents majeurs qui bordent ces chaines, tels

que I'Accident Nord Moyen Atlasique (NMAF), I'Accident Sud Moyen Atlasique (SMAF), I'Accident
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d'Ait Ouffela (AOF) et I'Accident Sud Atlasique (SAF), sont des zones de failles majeures qui
marquent les limites entre les différentes unités géologiques de ce domaine (Frizon de la motte et
al, 2000, 2009 ; Figure 3.7).

L'évolution géodynamique du Moyen Atlas a commencé au Trias par des structures héritées
de I'orogenese varisque, résultant en une chaine de montagnes soulevée orientée du sud-ouest
au nord-est et étendue au centre du Maroc (Arboleya et al., 2004 ; Frizon de Lamotte et al., 2008).
Dans le Moyen Atlas, I'évolution du bassin jurassique a été influencée par trois épisodes distincts
(Charriere et al., 1994. Frizon de Lamotte et al, 2008) ; Tout d'abord, une subsidence lente de la
plate-forme durant le Lias inférieur-moyen, avec une légere accélération pendant le Domérien ;
ensuite, une période de subsidence réduite durant le Toarcien et le début du Bajocien ; enfin, une
phase de subsidence active et de remplissage du Bajocien moyen a la fin du Bathonien. Cette
phase a débuté dans un environnement marin pour évoluer ensuite vers un environnement
continental, avec de fréquentes incursions marines, notamment dans le synclinal d'El Mers
pendant la fin du Bathonien. Un volcanisme alcalin de basanites, principalement sous forme de
sills et de dykes datant de 57 + 3 a 37 + 6 Ma dans la région méridionale de Taourirt, caractérise

I'événement compressif de I'éocene (Charlot et al,, 1964).

Le Haut Atlas est marqué par des plis a grande échelle dominés par des crétes orientées
ENE-WSW, séparées par de larges synclinaux (Sadki, 1996, Benammi et al.,, 2007). Il est constitue
de roches sédimentaires mésozoiques a cénozoiques recouvrant le socle paléozoique, qui a été
déformé et métamorphosé pendant I'orogenese hercynienne (Piqué et Michard, 1989 ; Yaagoub
et al, 2022). Lors de l'inversion du Haut Atlas, le raccourcissement et |'épaississement de la crolte
ont eu lieu dans une certaine mesure, ce qui pourrait expliquer la topographie différentielle par
rapport aux plaines flanquantes (Teixell et al., 2003 ; Missenard et al., 2006 ; De Lis Mancilla et al,
2012). L'épaississement de la crolte explique également I'absence de volcanisme récent dans le
Haut Atlas, alors qu'il est abondant dans les zones périphériques (Teixell et al,, 2003). Le Haut Atlas
est essentiellement divisé en trois grandes parties distinctes : le Haut Atlas occidental, le Haut

Atlas oriental, et entre les deux, le Haut Atlas central.

3. Géologie et contexte géodynamique du Haut Atlas

L'orogenese varisque a causé la formation d'une chaine de montagnes qui s'étendait de

I'Europe a I'Amérique du Sud, en passant par |'Afrique. La collision des blocs Laurentia et de
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Gondwana a formé le supercontinent de la Pangée, qui a ensuite été divisée en Laurasie et
Gondwana, entrainant I'ouverture de I'océan Atlantique central au début du Trias (Arthaud et
Matte, 1977; Kroner et al, 2007; Matte, 2001 ; Poole et al,, 2005). En effet, avec |'éclatement de la
Pangée et le développement de I'océan Atlantique central, le Maroc est désormais limité par deux
océans (Laville et al, 2004 ; Hafid et al, 2006 ; Frizon de Lamotte et al,, 2009 ; Figure 3.2) : la Téthys
au Nord-Est et I'océan Atlantique naissant a I'Ouest. Entre les deux, un important systéme de rift

connu sous le nom de rift atlasique est apparu et qui va avorter au cours du Jurassique.
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Figure 3.2: L'Atlantique et le rifting de la néo-Téthys a la limite Trias-Jurassique. a) Extension de la
province magmatique atlantique centrale (CAMP) a travers les continents de Gondwanan, et zoom
sur la région Marocaine,; b) Géologie du Trias-Jurassique au Maroc, avec les zones de rift, les
structures de bassin et le magmatisme lié au CAMP (Knight et al,, 2004 modifié d'aprés Chabou et
al. 2007) ; ¢) rifting asymétrique abouti le fort soulevement de 'épaule de rift sur le coté africain
(Piqué et Laville, 1995, modifié d'apres Michard et al,, 2008).

Les transgressions qui ont alimenté le Haut-Atlas pendant le Jurassique ont deux origines
différentes (Figure 3.4a). La premiere provient de |'océan Atlantique, qui se formait a I'ouest du

Maroc, et alimentait le Haut-Atlas occidental. La seconde origine est la Téthys, qui se trouvait au
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nord-est du Maroc et alimentait le Moyen Atlas ainsi que les Hauts Atlas central et oriental
(Choubert et Faure-Muret.,, 1962). Ces transgressions ont permis le dép6t de sédiments marins
dans les bassins sédimentaires de la région. La déformation tectonique qui s'est produite dans la
région du Maroc pendant le Cénozoique s'est principalement concentrée sur les accidents hérités
de I'orogenese varisque, notamment le rift Atlasique et les zones de failles associées (Laville et al.,
2004 ; Frizon de Lamotte et al, 2000, 2009). Au cours de cette période, les bassins sédimentaires
qui s'étaient formés pendant le Jurassique ont ensuite été plissés et soulevés lors de la
déformation tectonique Alpine pendant le Cénozoique pour former les montagnes de I'Atlas

(Frizon de Lamotte et al., 2000, 2009).

De nombreuses études ont été menées pour comprendre I'évolution géologique et
tectonique du Haut Atlas et pour proposer des scénarios d'évolution de cette chaine de
montagnes. Ces études ont porté sur divers aspects, tels que la géomorphologie, la
sédimentologie, la stratigraphie, la géochronologie, la tectonique et la géodynamique (Du
Dresnay, 1972 ; Van Houten, 1977 ; Manspeizer et al, 1978 ; Salvan, 1984 ; Beauchamp, 1988 ,
Lorenz, 1988 ; Beauchamp et al, 1996 ; Piqué, 1998 ; Hafid, 2000 ; Laville et al., 2004 ; Missenard,
2006 ; Missenard et al, 2007; Frizon de Lamotte et al, 2000, 2009, Casas-Sainz et al, 2023,
Moussaid et al, 2023). Bien que la plupart de ces travaux s'accordent sur l'existence du "Rift
Atlasique” dans [I'histoire géologique du Maroc, il existe des débats et des différences
d'interprétation parmi les chercheurs. Certaines de ces principales différences d'interprétation

concernent I'épisode et I'origine de ce rift.

Certains auteurs considerent que le Rift atlasique a commencé au Trias supérieur et s'est
terminé au Bathonien (Du Dresnay, 1975 ; Warme, 1988 ; Jacobshagen et al., 1988 ,; Souhel et al.,
1993), méme au Crétacé (Beauchamp et al., 1996 ; Gomez et al., 2000); d'autres pensent qu'il est
plus vraisemblablement lié a deux événements. Une premiere phase extensive commence au
Carnien et conduit au développement du rift atlasique principal avec la réactivation d'accidents
hérités de I'orogenese varisque (Laville et Piqué, 1991, Frizon de Lamotte et al., 2000, 2009 ; Sébrier
et al, 2006 ; Escosa et al, 2021). Cet événement a été suivi d'une subsidence thermique et de la
mise en place d'une plate-forme carbonatée au Lias supérieur (Missenard, 2006). Apres la phase
principale de rifting Trias-Jurassique, une seconde phase extensive s'est produite au Toarcien
supérieur, au cours de laquelle la plate-forme sédimentaire qui s'était formée pendant le

Jurassique inférieur a été disloquée (El Hammichi et al., 2002). Cette deuxieme phase extensive a
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entrainé la formation de nouveaux bassins d'effondrement et I'accumulation de sédiments

détritiques, qui témoignent d'un environnement de dépot de type fluviatile et deltaique.

La surrection de |'Atlas n'est pas seulement attribuable aux faibles taux de raccourcissement
de la crolte, selon Missenard et al. (2006), un facteur thermique qui s'étend de I'Anti-Atlas
occidental et de la région de Siroua au Haut Atlas central et au Moyen Atlas et enfin au Rif, est
impliqué dans le soulévement de I'Atlas. Ce facteur est lié a une bande oblique d'arc
lithosphérique amincie. L'Afrique et I'Europe se sont rapprochées depuis le Crétacé. Les vitesses
relativement lentes de ce mouvement sont généralement inférieures a 10 cm/an (Rosenbaum et
al, 2002). Selon Verges et al. (1995), Meigs et al. (1996) et Frizon de Lamotte et al. (2000, 2009), la
principale phase compressive s'est produite au cours de I'Eocéne supérieur dans les chaines

intracontinentales des Pyrénées et de I'Atlas.

Le rift du Haut Atlas a connu une évolution polyphasée qui a débuté a la fin du Permien et
au début du Trias (rift précoce 259,3-234,4 Ma ; Ziihlke et al. 2004), tandis que le paroxysme a été
atteint au cours du Trias tardif-début du Lias, suite a I'ouverture de 'Océan Atlantique central
(CAO) a l'ouest et de la Téthys alpine au nord (Petit et Beauchamp 1986 ; Olsen et al. 1996, 2003 ;
Olsen 1997 ; Le Roy et Pique 2001, Ellouz et al. 2003; Frizon de Lamotte et al. 2008 ; Perez et al.
2019, ; Fernandez 2019). Les principaux événements géologiques de I'évolution structurale du

bassin atlasique sont résumés dans la figure 3.3.

e Phase de prérift

Au sud des montagnes du Haut Atlas, I'Anti-Atlas expose des roches d'age précambrien a
paléozoique rattachées au craton ouest-africain (Michard et al, 2010). L'orogenéese panafricaine
et la déformation varisque ont influencé les roches du Protérozoique supérieur. La dislocation de
la Pangée par une extension post-convergente dans les bassins synrift du Trias supérieur et du
Jurassique précoce a conduit a la création de grands épisodes qui ont débuté par la réactivation
des chevauchements varisques - Alleghaniens précédents au Paléozoique supérieur (Laville et al.,
2004, El Harfi et al,, 2006, Ellero et al, 2012 ; Figure 3.4a). Les dépdts de prérift sont surmontés
par des coulées de basalte tholéiitique de la CAMP (Province Magmatique de |'Atlantique Central),
dont les ages absolus sont d'environ 200 Ma, correspondant a la transition Trias-Jurassique

(Fiechtner et al,, 1992 ; Knight et al, 2004 ; Marzoli et al, 2004 ; 2018).
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Figure 3.3: Colonne stratigraphique synthétique des principaux événements géologiques survenus
dans le Haut Atlas central (Moussaid et al, 2023). Données compilées a partir de Hailwood et
Mitchell (1971), Armando (1999), Beauchamp et al, (1996, 1999), Le Roy et al. (1998), Haddoumi et
al. (2002), El Harfi et al. (2006), Teixell et al. (2007), Verati et al. (2007), Teson et Teixell (2008),
Baudon et al. (2009), Michard et al. (2011), Gradstein et al. (2012), Torres-Lépez et al. (2014),
Moragas et al. (2016), Calvin (2018).
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e Phase de synrift

Le domaine du Haut Atlas a connu une extension et un rifting pendant la majeure partie du
Mésozoique (Frizon de Lamotte et al. 2008). Dans un premier temps, au Trias, cette extension se
révele dans des lits rouges et des basaltes tholéiitiques. Plus tard, au cours du Jurassique, il se
distingue par le dép6t de carbonates et de schistes marins, surmontés de lits rouges continentaux
(Michard, 1976). Les séquences syn-rift atteignant une épaisseur de plus de 7 km au centre du
bassin (Moussaid et al, 2023). Le développement géodynamique du Maroc, est fortement lié au
rifting Atlantique a I'ouest et a la création de la Téthys au nord pendant le Crétacé. Le modele de
bassin a faille de transfert (Laville et Piqué, 1992) et le modeéle de bassin d'extension ("Atlas Rift" ;
Jacobshagen et al.,, 1988) peuvent tous deux étre utilisés pour expliquer I'architecture d'extension
des bassins de I'Atlas au Jurassique. Les structures triasiques sont guidées par le rejeu, en failles
normales, des structures varisques N50 a N90 et N130 a N160 (Mattauer et al,, 1977: Laville et al,
1977, Laville, 1977, 1978, Laville et Pique, 1991, 1992: Ait Brahim et al, 2002), induisant une
extension générale NNW-SSE a NW-SE. Les failles d'intrabassin orientées NNE-SSW a NE-SW,
sont considérées comme des failles d'extension dip-slip (Mattauer et al, 1977 ; Laville et Petit,

1984 ; Beauchamp, 1988, Frizon de Lamotte et al. 2008).

e Phase de postrift

De grandes parties de |'Afrique du Nord ont été inondées par des mers peu profondes qui ont
traversé les océans Atlantique et la Téthys a la fin du Jurassique et au Crétacé (Frizon de Lamotte
et al. 2008). Les roches sédimentaires postrift des montagnes de I'Atlas sont constituées de roches
sédimentaires clastiques continentales, carbonatées et marines transgressives peu profondes
dont I'age varie du Cénomanien inférieur a I'Eocéne. Le développement géodynamique du Haut
et Moyen Atlas s'est considérablement modifié au cours de I'Eocéne supérieur (Frizon de Lamotte
et al, 2000, 2009; Lepreétre et al. 2015). Les grabens (ou demi grabens) de rift antérieurs ont subi
une déformation par compression/transpression, ce qui a entrainé un soulevement considérable,
comme en témoigne la présence de galets de I'Atlas dans les bassins d'avant-pays le long des
marges sud et nord du Haut Atlas (El Harfi et al, 2001, 2006). A I'Eocene la compression N-S
enregistrée au Maroc et affectant I'ensemble de la Méditerranée Occidentale (Tapponier, 1977)
est due au déplacement relatif entre I'Afrique du Nord et I'Europe (Olivet et al,, 1984). La fermeture
progressive de la Téthys aboutit finalement a une collision continent-continent (Ricou, 1994). C'est
a cette époque que le complexe de Tamazeght (Tamazert) s'est mis en place lors de la phase

compressive N-S (Kchit, 1990).
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e Soulevement du Haut Atlas

Le soulévement de la chaine du Haut Atlas Marocain a commencé a I'Eocéne supérieur avec
un passage rapide de la formation de conglomérats marins a celle de conglomérats continentaux,
suivi d'une phase de quiescence a I'Oligocene et au Miocene inférieur due a la réduction des
forces orogéniques horizontales le long de la limite de la plaque africaine/européenne (Frizon de
Lamotte et al, 2000, 2009; Missenard et al, 2006 ; Leprétre et al. 2015). La période du Miocéne
inférieur-moyen, caractérisée par une premiere phase d'amincissement lithosphérique plus une
composante de raccourcissement, a entrainé la mise en place de nappes tectono-gravitaires le
long du Haut Atlas (Teixell et al, 2003 ; Missenard et al., 2006 ,; El Makrini et al, 2017). Elle a été
suivie par un état de subsidence a grande échelle, causé par une diminution de l'intensité de
I'amincissement lithosphérique. Le raccourcissement a repris tout au long du Pliocene-
Quaternaire en entrainant la formation de I'orogene actuel a I'aide d'un deuxiéme événement
d'amincissement lithosphérique (Frizon de Lamotte et al., 2000, 2009; Leprétre et al. 2015). Au cours
de cette période, les bassins sédimentaires qui s'étaient formés pendant le Jurassique ont été

inversés.

4.  Géologie du Haut Atlas Central

La transversale Marrakech-Ouarzazate a I'ouest et la vallée de I'Oued Ziz a I'est constituent
respectivement la limite occidentale et orientale du Haut Atlas central (Choubert et Marcais, 1952;
Michard, 1976, Piqué, 1994). L'accident Nord Atlasique (NAF, faille de Tizi n'Test) et Sud Atlasique
(SAF) bornent simultanément la partie septentrionale et méridionale du Haut Atlas Central (Roch,
1939, Jacobshagen, 1992 ; Figure 3.1 et 3.4a). Les roches de socle, sont souvent recouvertes par

une couverture mésozoique plissée.

Pendant le Permien supérieur et le Trias supérieur, une séparation s'est produite entre le rift
du Haut Atlas et le rift atlantique grace a I'Arc occidental du Maroc (WMA), précédemment
appelée "Dorsale du Massif Hercynien Central" par Du Dresnay (1971) et Michard (1976), dont
I'extrémité sud correspond au socle du Haut Atlas de Marrakech (Frizon de Lamotte et al, 2008,
Figure 3.4a). A cette époque, le WMA jouait le réle d'épaulement commun des domaines riftés.
Les sédiments clastiques grossiers se concentraient principalement pres de I'élévation du socle,
tandis que les limons et les évaporites étaient présents dans des zones plus éloignées du socle
(zones plus externes) (Frizon de Lamotte et al, 2008 ; Figure 3.4a). Les dépdts terrigénes rouges

du Permien et du Trias indiquent la présence d'une vaste plaine d'inondation qui a subi une
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érosion intense et qui a été recouverte par les carbonates blancs d'age jurassique inférieur
(Léwner, 2009 ; Figure 3.4b). Au Jurassique moyen et supérieur, la région a de nouveau subi une
érosion intense, ce qui a entrainé le dépodt d'épais sédiments terrigenes rouges (Lowner, 2009.
Adardor et al, 2027). Cette érosion est probablement due a une augmentation de l'activité
tectonique qui a soulevé la région et a provoqué une érosion rapide des montagnes nouvellement
formées. Les affleurements de roches du Crétacé et du Tertiaire sont rares et souvent érodés. lls
sont principalement situés sur les bordures de la chaine ou au centre des synclinaux (Frizon de
Lamotte et al, 2008 ; Figure 3.4c). La présence de basaltes triasiques et liasiques ainsi que de
gabbros alcalins d'age Jurassique et Crétacé suggere une activité magmatique et volcanique
notable dans la région a ces époques (Marzoli et al, 2018). Ces roches magmatiques sont
également une indication de I'amincissement de la cro(ite continentale par extension (Hailwood
et Mitchell, 1971, Ouaskou et al, 2027, Moussaid et al, 2023), permettant a du magma de

s'échapper et de se solidifier a la surface sous forme de basaltes et de gabbros.

Au cours du Crétacé inférieur (du Valanginien a I'Aptien), I'Arc occidental du Maroc s'est
élargi et progressivement divisé en deux terres émergées distinctes, en raison de la formation de
deux golfes étroits et allongés (Frizon de Lamotte et al, 2009 ; Figure 3.4d) (Charriere, Frizon de
Lamotte et al, 2008). Le golfe septentrional a suivi la tendance du Moyen Atlas et était
probablement connecté aux mers péri-téthysiennes. En paralléle, le golfe méridional s'est
développé vers le nord-est a partir de la marge atlantique (bassin d'Essaouira) jusqu'a la frontiere
de I'Atlas central. Ces deux golfs convergents n'ont pas été reliés I'un a l'autre, car ils étaient
séparés par des dépots continentaux dans la zone sud du Moyen Atlas (Frizon de Lamotte et al,
2009 ; Figure 3.4d). Dans la partie interne de la ceinture de I'Atlas, la sédimentation cénozoique
est peu abondante et se compose principalement de dépodts détritiques d'origine continentale
situés au sommet des synclinaux ou dans les pieds des chevauchements (E[ Harfi et al., 2001 ;
Michard et al, 2077). L'époque de I'Eocene est caractérisée par des calcaires marins, suivis de
dépdts détritiques datant de I'age oligocene, avec une unité calcaire lacustre intercalée (Moussaid
et al, 2023). Les études sur les reliefs du Haut Atlas (Teixell et al, 2003 ; Missenard et al., 2006 ;
Rimi et al., 2008 et Torres-Lopez et al,, 2018) ont montré que les hautes altitudes et les dénivelés
sont dus en partie a la remontée de I'asthénosphere qui se traduit par un flux de chaleur important
et un amincissement de la lithosphére jusqu'a environ 70 km sous le Haut Atlas (Figure 3.5). Ce
matériel mantellique est exprimé a la surface de ces domaines par une grande activité

magmatique migrée du Moyen Atlas vers le NE (bassin tertiaire de Guercif) et le SW (Siroua)
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Figure 3.5: Modélisation de la lithosphere, la distribution de la densité du flux thermique de surface,
des anomalies gravimétriques et de la topographie a travers le Maroc : Profil 1 (Rimi et al, 2008) ;
Profil 2 (Missenard et al.,, 2006).

Profile 1 Profile 2

4.1. Evolution géodynamique du Haut Atlas Central «Midelt-Errachidia »

La description des coupes sédimentaires et biostratigraphiques locales au niveau du Haut
Atlas de Midelt et de Rich ainsi que la comparaison entre les structures atlasiques situées entre
Er-Rachidia et Midelt (Benammi, 2002; Teixell et al., 2003; Ibouh, 2004, Ait Addi et Chafiki, 2013,
Torres-Lopez et al, 2018), permet de reconstituer I'histoire sédimentaire jurassique des bassins
centro-orientaux du sillon atlasique. La formation des bassins, constituant ce dernier, est liée a la
réactivation des principales failles normales préexistantes, notamment celles orientées NE-SW a
E-W, et dans certains cas avec une composante de glissement, en raison d'un régime extension
orientée NNW-SSE pendant le premier événement de rifting (fin du Trias - début du Jurassique),
créant ainsi un systeme de horsts et de grabens orientés NE-SW (Michard, 1976, Laville, 1985 ;
Medina, 1991, Ait Brahim et al, 2002 ; Ibouh, 2004, Yaagoub et al, 2021) (Figure 3.6a). Les plates-
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formes carbonatées du Lias ont été disloquées, au cours d'un autre épisode de rifting (Lias moyen
jusqu'au Dogger), ce qui a entrainé l'individualisation de sous-bassins soumis a un régime
d'extension (Blomeier et Reijjmer, 1999 ; figure 3.6b). Pendant le Toarcien et le début du Dogger,
une subsidence accélérée liée au rift a provoqué I'inondation des plates-formes carbonatées du
Lias inférieur et le dépdt de marnes (Warme, 1988). A la fin du Dogger, la sédimentation est passée
de marine a continentale avec le dép6t de couches rouges (Choubert et Faure-Muret, 1962, Jenny
et al, 1981 ; Haddoumi et al., 2002, 2010, Andreu et al, 2003 ; Charriere et al,, 2005 ; Adardor et
al, 2021, Figure 3.6¢). A cette époque, la région du Haut Atlas a connu une forte activité
magmatique d'origine alcaline qui s'est matérialisée par l'intrusion de corps gabbroiques et de

coulées de lave basaltique (Marzoli et al., 2018).

a

Trias Beginning of rifting: basalt, clastic sediment and evaporite

b

Lias (Early Jurassic) open sea reef lagon
\ V. v

Cc

Dogger (Middle Jurassic) filling and leveling of the Atlas basin

d

J. Ayachi Ait
Present-day

Nzala Mougueur ¥:BOY- Tizi  yinane
S| 9 Hamid  'Firest Errachidia

i

Midelt \ )

] Marl, limestone and reefs [ Triassic deposits
[ ] Limestone and dolomitic limestone [ Intrusive rocks
[ ] Coastal reef | Basement

Figure 3.6: Principales étapes de ['évolution des bassins atlasiques, allant de ['ouverture des bassins
jusqu'a l'inversion cénozoique (Moussaid et al,, 2023). Données compilées a partir de Du Dresnay
(1975, 1979), Manspeizer (1988), Ait Brahim et al. (2002), Laville et al. (2004), Leleu et al. (2016).
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Le déclenchement de linversion cénozoique aura lieu & I'Eocéne superieur, qui a été
responsable de la réactivation des principales failles normales E-W préexistantes (Giese et
Jacobshagen, 1992 ; Ait Brahim et al., 2002, Laville et al., 2004 ; Figure 3.6d). Les failles orientées
NE-SW et NW-SE ont subi un mouvement de glissement (Marzoli et al, 2018 et références
incluses). Au niveau de la région de Tizi n'Talghamt, située dans la partie septentrionale du Haut-
Atlas Centro-Oriental, des failles dominantes majeures orientées N60° a N70° sillonnent la région
a cOté d'une faille orientée N120° (Sarih, 2008). Le raccourcissement a repris tout au long du
Pliocéne-Quaternaire avec un événement d'amincissement lithosphérique, en entrainant la
formation de I'orogene actuel, sous forme d'une succession de mégastructures synclinales larges
(a fond plat) et de mégastructures anticlinales aigues et étroites (Frizon de Lamotte et al., 2000,

2009; Leprétre et al. 2015 ; Figure 3.6d).

4.2. Cadre stratigraphique du Haut Atlas Central «Midelt-Errachidia »

Le Haut Atlas de Midelt est formé par des terrains sédimentaires du Jurassique reposant en
discordance sur les basaltes déformés et de lits rouges avec des intercalations de roches
gypseuses du Trias (Heitzmann, 1987), selon une géométrie en blocs basculés, acquise lors de
rifting trias-jurassique. La succession sédimentaire du jurassique recouvre les roches triasiques est

décrite ci-dessous de la plus ancienne a la plus jeune (Figure 3.7).
» Formation d'ldikel (~300- 500 m d'épaisseur)

Elle a été identifiée par Studer et Du Dresnay (1980) comme étant au nord du village d'ldikel,
qui est situé dans la partie la plus septentrionale du Haut Atlas central, a 12 kilométres a I'est de
Tounfite. La formation rocheuse d'ldikel est constituée de blocs de roches dolomitiques gris-brun.
lls sont séparés les uns des autres par des cycles constitués de dolomies laminées et de marnes
décimétriques de dolomie. Ces roches karstifiées et recristallisées comprennent des oncolithes,
des birds-eyes et quelques structures en tipis. Selon Jenny (1988), Monbaron (1985) et Jossen
(1990), la roche d'ldikel peut devenir calcaire vers la direction du Haut-Atlas moyen. Alors que
dans le sud, elle occupe souvent des rides intra-bassins (Foum Tillicht, Foum Zabel) (Warme, 1989).
Les stromatolithes, qui proviennent vraisemblablement de cyanobactéries, constituent la majorite
du matériel fossilisé de cette formation. Les lamellibranches, les gastéropodes, les brachiopodes,
les ammonites du Sinémurien supérieur et les piquants d'oursins, les algues, les spicules de

spongiaires (hexactinellidés) sont également présents (Milhi et al,, 2002).
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Figure 3.7: Lithostratigraphie des formations du Haut-Atlas central selon les données de Dubar,
1960-1962; Studer et Du Dresnay, 1980; Bernasconi, 1983; Hadri, 1993, Ettaki et al, 1996 et Milhi
et al, 2002).

» Formation d'Aberdouz (200 a 500 m d'épaisseur)

La radiolarite et les calcispheres font partie des organismes hémipélagiques préservés dans
les couches de cette formation, qui sont constituées de blocs de calcaire sombres, ondulés et
parfois silicifiés. La série peut comprendre des pinacles massifs de roches calcaires construits avec
des spongiaires. Les bancs calcaires de cette formation présentent des nodules ou des lits de silex.
La formation d'Aberdouz se distingue par un contenu faunique composé de lamellibranches, de
gastéropodes et d'ammonites (Milhi et al, 2002). Selon Lachkar et al. (1998), I'age de cette
formation s'étale sur l'intervalle Sinémurien inférieur et/ou la base du Sinémurien supérieur-

Domérien.
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» Formation d'Ouchbis (700 m d'épaisseur)

Au niveau du Jbel Ouchbis a I'est de la ville de Tounfite, Studer et Du Dresnay. (1980) a défini
la formation d'Ouchbis qui présente une série rythmique de calcaires micritiques, marnes et
marno- calcaires de taille centimétrique a décimétrique. Ces accumulations constituent des
séquences turbiditiques. La formation contient des injections sporadiques de lentilles calcaires a
gros grains avec des bases érosives constituées de matériaux de plate-forme profonde. Le
contenu bioclastique de la formation d'Aberdouz, constitué d'organismes hémipélagiques
(ammonites et bélemnites), est souvent assez proche de celui de cette formation. La période
associée a ce développement débuterait dans le Sinémurien et se prolongerait jusqu'au Toarcien
inférieur (Rakus, 1994 ; Lachkar et al, 1998 ; Lachkar, 2000 ; Studer et Du Dresnay, 1980;
Studer,1987 ; Ettaki et al,, 2000 a-b).

> Formation de Tagoudite (750 a 250 m d'épaisseur)

Selon Studer et Du Dresnay (1980), la formation présente une succession de bancs composés
de gres calcaires, de marnes gréseuses et de silts ou siltites de couleur variant du gris au vert. Ces
bancs ont une épaisseur de plusieurs métres et sont marqués par une granodécroissance et une
augmentation de la fraction marneuse (Milhi et al, 2002). Les fossiles dans cette formation sont
généralement rares, bien que des bioturbations et des fragments de bois fossilisé aient été
signalés. Des ammonites (Dactylioceras), de petits poissons (Leptolepis) et des palynomorphes ont
également été découverts dans le Haut Atlas de Rich (Dubar, 1960-1962,; Bernasconi, 1983). L'age

attribué a cette formation géologique est le Toarcien inférieur (Milhi et al.,, 2002).

» Formation d'Agoudim (4500 a 5000 m d'épaisseur)

La formation géologique d'Agoudim, située a environ 50 km au sud-ouest de la ville de Rich.
Cette formation est caractérisée par une augmentation progressive de la partie marneuse jusqu'a
40 m, au détriment des calcaires (Studer et Du Dresnay, 1980). Les bancs calcaires sont
relativement minces, ne dépassant pas quelques décimetres. Des lentilles gréseuses ou
conglomératiques, ainsi que du calcaire oolithique et/ou biodétritique, se trouvent au fond de la
formation. Des minces bancs de calcaires ou de marno-calcaires apparaissent localement sous
forme de nodules centimétriques a décimétriques en raison d'une forte compaction (Milhi et al.,
2002). La formation d'Agoudim ne contient que quelques fossiles, notamment des lamellibranches

hémipélagiques de type Posidonia, de rares brachiopodes et des ammonites (Hildoceras et
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Lytoceras) datant du Toarcien, ainsi que Graphoceras et Hammatoceras de I'Aalénien et d'autres

ammonites liées au Bajocien inférieur (Milhi et al., 2002).

> Formation d'Amellago

La formation d'Amellago est une formation sédimentaire mixte, constituée a la fois de
sédiments détritiques et de sédiments carbonatés. Elle est considérée comme un passage latéral
entre les calciturbidites de la formation d'Agoudim d'une part et les séries de mer peu profonde
de la formation de Zawyat Ahancal d'autre part (Hadri, 1993). Les chenaux saillants de calcaires
oolithiques et/ou biodétritiques indiquent probablement une histoire de dépot dans un
environnement marin peu profond et agité, tandis que les lentilles microconglomératiques
suggerent un environnement de dépo6t plus énergique, peut-étre a proximité d'un littoral ou d'un
delta. Les fossiles benthiques, tels que les lamellibranches, les brachiopodes et les échinodermes,
sont des indicateurs de la présence d'un fond marin peu profond, tandis que les coraux solitaires
indiquent un environnement de récif ou de plateforme carbonatée. L'age attribué a cette
formation est I'Aalénien-Bajocien inférieur (Milhi et al., 2002). La présence de restes de bois fossiles
imprégnés en malachite dans les niveaux gréseux ou dans les lentilles micro-conglomératiques
suggere que la région était autrefois recouverte de foréts qui ont été enfouies et fossilisées au fil

du temps.
» Formation de Tazegzaout (500 m d'épaisseur)

La formation de Tazegzaout est une succession stratigraphique de marnes jaunes verdatres,
grises ou gris-bleu intercalées de calcaires fins bioclastiques et/ou noduleux (Ait Addi, 1994). Elle
est I'équivalent latéral de la formation de Tilougguit a la bordure de bassin (Milhi et al., 2002). Les
facies de cette formation montrent une évolution verticale de type "Shallowing-upward", ce qui
signifie que les dépots se sont formés a des profondeurs de plus en plus faibles au fil du temps
(Ait Addi, 1998). Les marqueurs biostratigraphiques de la formation de Tazegzaout sont rares mais
comprennent quelques brachiopodes et ammonites, tels que Phylloceras sp., ainsi que des
échinides comme Gymnocidaris pustulosa. Ces fossiles sont utilisés pour déterminer I'age de la

formation, qui est attribué au Bajocien supérieur-Bathonien (Milhi et al,, 2002).

> Formation d'Anemzi

La formation d'Anemzi est composée de gres calcaires et de marnes gréseuses de couleur

rouge ou verdatre. Les bancs sont finement stratifiés et légerement ondulés, indiquant une
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sédimentation réguliere et une faible énergie du milieu de dépdt (Studer et Du Dresnay, 1980).
Elle est I'équivalent latéral de la formation de Guettioua et datant du Bathonien (Milhi et al., 2002).
Des fossiles ont été observés dans cette formation, notamment des brachiopodes, des
lamellibranches et des échinodermes, témoignant de la présence d'un milieu de plate-forme
interne confiné, propice a la vie marine. Le faciés gréseux sommital de cette série caractérise un

milieu de dépot deltaique (Milhi et al., 2002).

5. Magmatisme associé au Haut Atlas Central Marocain
L'évolution mésozoique du systeme de I'Atlas a été caractérisée par une importante activité
magmatique, qui a joué un rdle crucial dans la formation et la géologie du paysage de la région
(Figure 3.6). Cette évolution est caractérisée par deux événements magmatiques importants

(Frizon de Lamotte et al.,, 2008).

5.1. Magmatisme du CAMP

L'océan Atlantique central et Téthys occidental ont été ouverts a la suite du rifting Trias-
Jurassique, qui s'est déroulé lors du premier événement entre le début du Trias tardif et le début
du Lias, il y a environ 200 a 195 millions d'années. Ce premier événement s'est caractérisé par le
développement de vaste province magmatique de I'Atlantique central (CAMP) qui a affecté
I'ensemble du Maroc (Figure 3.2). L'empilement en forme de trapp des coulées basaltiques mises
en place dans les bassins triasiques et liasiques est composé de quatre unités superposées (unités
inférieure, moyenne, supérieure et récurrente). Leur mise en place a eu lieu principalement lors
d'un court événement a la limite Trias-Jurassique (200 + 1Ma ; Knight et al,, 2004 ; Marzoli et al,
2018). Des basaltes récurrents ont été datés de 194 a 198 millions d'années dans la partie
septentrionale (régions d'Ait Ourir et Jebel Imizar) et méridionale (régions de Telouet, Tisghit, et
Agouim) du Haut Atlas central (Verati et al, 2007). Un événement volcanique postérieur aux
principales coulées de basalte est également observé dans la région de Tizi n'Ghachou au sud-est
du Moyen Atlas pendant I'Hettangien-Sinémurien (Ouarhache et al, 2000). Bien que certains
basaltes triasiques et liasiques aient subi une forte altération hydrothermale (la présence de druses
d'améthyste), leur signature géochimique primaire est généralement bien préservée et qui est
typique des tholéites continentales (flood basalts) (Frizon de Lamotte et al,, 2008). Des anomalies
négatives en niobium et des éléments incompatibles Iégerement a modérément enrichis sont
observés dans ces basaltes, ce qui indique la présence d’'une contamination importante par des

matériaux de la crolte continentale au cours de leur ascension. La préservation de la signature

-96 -



Chapitre 3 : Contexte géodynamique du Haut Atlas et Géologie du complexe de Tamazeght

géochimique primaire des basaltes triasiques et liasiques malgré leur altération hydrothermale est
importante, car elle permet de retracer I'histoire géologique de la région et de comprendre les

processus géologiques qui ont fagonné ces roches.

5.2. Magmatisme jurassique-crétacé

Le deuxieme événement magmatique s'est produit il y a environ 165 a 130 millions d'années,
a la fin du Jurassique et au début du Crétacé (Figure 3.8). Cet événement a été beaucoup plus long
que I'événement triasique-liasique et s'est caractérisé par une activité volcanique et plutonique,
qui a donné naissance a des complexes de roches magmatiques, principalement dans le Haut
Atlas central (Figure 3.8b). La plupart des complexes plutoniques se développent au cceur des
crétes anticlinales (Figure 3.8b), et les ages correspondants (K-Ar) vont du Dogger au Barrémien,
mais semblent former deux groupes distincts (Frizon de Lamotte et al, 2008, Figure 3.8c), 175-
15515 Ma (i.e., groupe 1), et 135-110+5 Ma (i.e., groupe 2) (Hailwood et Mitchell, 1971 ; Rolley et
Etienne, 1978 ; Westphal et al., 1979).

Les roches plutoniques du Haut Atlas sont principalement composées de deux groupes de
roches (Frizon de Lamotte et al.,, 2008): les roches mafiques et les roches intermédiaires a évoluées.
Les roches mafiques vont des troctolites aux gabbros, et sont riches en minéraux ferromagnésiens
tels que I'olivine, le pyroxene et I'amphibole. Les roches intermédiaires a évoluées, quant a elles,
vont des diorites aux monzodiorites et aux syénites, et sont plus riches en minéraux alcalins tels
que le feldspath alcalin. Ces roches peuvent également subir d'autres processus qui affectent leur
composition. Par exemple, la cristallisation fractionnée a basse pression associée a I'assimilation
de la cro(ite continentale peut donner lieu a la formation de roches intermédiaires a évoluées a
partir de roches mafiques. De méme, des processus de mélange magmatique peuvent entrainer
la formation de roches hybrides qui ont des caractéristiques intermédiaires entre les roches
mafiques et les roches intermédiaires a évoluées. L'ensemble de ces roches magmatiques sont
caractéristiques du magmatisme continental intraplaque, qui est généralement documenté dans
les séries magmatiques liées aux grabens et aux rifts, en raison de leur modeste enrichissement
en éléments incompatibles et des diverses preuves de contamination crustale qu'elles présentent.
Des magmas alcalins fortement silicatés et sous-saturés sont clairement formés dans ces
conditions de rifting. Cependant, les néphélinites, carbonatites et phonolites paléocenes-éocenes
(magmatisme cénozoique) des régions de Tamazert (35-44 ; Tisserant et al, 1976, Agard, 1977 ;

Klein et Harmand, 1985) dans le Haut Atlas central et de Rekkame (30-40 Ma ; Rachdi et al., 1997)
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dans le Moyen Atlas, ne semblent pas, a I'heure actuelle, étre connectées aux magmas du

Jurassique supérieur/crétacé (Frizon de Lamotte et al., 2008).
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Figure 3.8: (a) Schéma cartographique montrant la localisation du segment de Haut Atlas central
(CHA) au nord du Maroc; (b) Carte géologique montrant les roches plutoniques et volcaniques du
Haut Atlas central (Teixell et al, 2003, 2007, Michard et al, 2011, Ouabid et al, 2021); (c) Age
radiométrique des roches magmatiques du Haut Atlas, compilée par Souhel (1996), Frizon de
Lamotte et al., 2008, modifiée.

5.3. Complexe magmatique éocéne de Tamazeght (Tamazert)

Le complexe magmatique de Tamazert est composé de roches magmatiques variées, qui

fournissent des informations précieuses sur I'histoire géologique de la région. Ce complexe d'age

Eocene est situé dans la région du Haut Atlas central au Maroc. Il comprend principalement des
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roches plutoniques telles que les syénites, des roches volcaniques ainsi que des roches filoniennes
qui sont associées a des failles et des zones de fractures dans la crolte terrestre. Les roches
plutoniques sont également associées a la formation de filons de fluorite et calcite, qui sont
exploités pour leur contenu en fluorite (Achmani, 2017). Les roches magmatiques du complexe de
Tamazart présentent une géométrie elliptique et sont orientées NE-SO. Elles s'étendent sur 17 km

de long et plus de 5 km de large (Bouabdli et al., 1988; Bouabdellah et al., 2010b ; Figure 3.9).

5.3.1. Pétrologie et épisodes magmatiques de Tamazert
Les magmatismes cénozoiques auxquelles appartient le complexe de Tamazeght, pourraient
provenir d'une activité magmatique liée a un panache asthénosphérique énorme qui est remonté
sous I'Europe occidentale et I'Afrique du Nord au début du Cénozoique, associé a un changement
tectonique important, d'aprés leurs caractéristiques géochimiques et leur distribution

géographique (Missenard, 2006 ; Frizon de Lamotte et al., 2008).

Les travaux géologiques menés par Agard, 1960, 1973 et 1977, Jeremine, 1949 et Kchit, 1990
ont étudié ce complexe (Figure 3.9). Ces recherches ont permis d'identifier trois grands épisodes

magmatiques.

Le premier épisode est caractérisé par la mise en place de pyroxénites et de pegmatitoides-
jjolitiques. Les pyroxénites sont des roches constituées principalement de pyroxene, tandis que
les pegmatitoides-ijolitiques sont des roches intrusives riches en silice et en sodium, contenant

des minéraux tels que la néphéline, 'apatite, le zircon et la cancrinite.

Le deuxieme épisode est marqué par la mise en place de syénites "néphéliniques” et de
"monzonites". Les syénites "néphéliniques” sont des roches magmatiques riches en silice et en
sodium, contenant de la néphéline comme minéral essentiel. Les monzonites sont également des

roches magmatiques riches en silice et en sodium, contenant de la biotite et de I'amphibole.

Le troisieme et dernier épisode est caractérisé par la mise en place tardive de roches
alcalines volcaniques et filoniennes de type carbonatites, phonolites, trachytes et lamprophyres.
Les carbonatites sont des roches riches en carbonate de calcium et/ou de magnésium, tandis que
les phonolites sont des roches volcaniques riches en silice et en sodium, contenant de la néphéline
et de la sanidine. Les trachytes sont également des roches volcaniques riches en silice, mais avec
une teneur plus élevée en potassium et plus faible en sodium que les phonolites. Les

lamprophyres sont des roches magmatiques a texture fine et sombre, riches en mica noir et en
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Figure 3.9: (a) Carte géologique du complexe igné de Tamazert d'dge éocene (modifiée d'apres
Agard, 1973; Kchit, 1990; Salvi et al., 2000; Schilling et al., 2009; Marks et al., 2009; Bouabdellah et
al, 2010b); (b) Ages radiométriques des roches magmatiques du Tamazeght (Tamazert).
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Les carbonatites se présentent sous forme d'unités de roches magmatiques orientées NE-
SO (Figure 3.9) et traversent la syénite et le calcaire jurassique (Bouabdellah et al, 2010b ; Marks
et al, 2009). Elles sont présentes dans les parties sud-ouest (région de Tamazzart) et centrale
(régions d'Issali-lgban et de Tisslit) du complexe, sous la forme de stocks et d'essaims de dykes
subparalléles et de filons ramifiés qui s'étendent latéralement dans leurs roches hotes silicatées
(Figure 3.9a). Elles comprennent des calcio- (Issali-Igban, Tisslit et Tamazzart), des magnésio-
(Issali-lgban) et des silicocarbonatites (Issali-lgban et Tisslit) et sont toutes enrichis en éléments
des terres rares légeres (La, Ce, Pr, Nd, Pm, Sm, Eu, Gd) et LILE "Large ion lithophile elements" (Cs,
Rb, Ba, U et Th) (Bouabdellah et al,, 2010b). Sur la base des relations structurelles, Al-Haderi et al.
(1998) et Kchit (1990) ont suggéré que les syénites néphéliniques et les monzonites se sont
formées simultanément, suivies par la mise en place de divers dykes intrusifs et extrusifs de
lamprophyre et de carbonatites, entre autres roches magmatiques. Les dykes néphéliniques et les
carbonatites qui sont postérieurs a la syénite ont des ages radiogéniques de 35+3 Ma (K/Ar
(biotite)- Klein et Harmand, 1985) et 39+4 Ma (K/Ar (Feldspath K)- Agard, 1977), respectivement.
De plus, Tisserant et al. (1976) ont déterminé un age K/Ar de 42+3 Ma pour les monzonites et un
age Rb/Sr de 44+4 Ma pour les monzodiorite a néphéline (Figure 3.9b). Les dykes de lamprophyres
sont trés parsemés dans la région de Bou-lzourane, sont orientés N-S a NNE-SSW et recoupent
des syénites et des roches jurassiques, et ont une largeur de 0.5-6 m et s'étendent sur 2 km
(Bouabdliet al, 1988, Achmani, 2017). Le contact entre le complexe de Tamazert et les carbonates
jurassiques est marqué par un skarn sur une distance d'environ 100 m, constitué de wollastonite
fibro-radiale, d'abondants petits cristaux de calcite et de clinopyroxene (Salvi et al, 2000, Kchit,

2007; Achmani, 2017).

Des études antérieures ont montré que les syénites et les pegmatites du complexe de
Tamazert ont des minéraux tres riches en halogenes (apatite, biotite, titanite et amphibole) qui
sont enrichies en fluor (Wang et al, 2016). Bouabdellah et al. (2010b) et Salvi et al. (2000) ont
suggéré que la saumure orthomagmatique riche en F et pauvre en Ca s'est probablement dissoute
a partir d'un magma alcalin a haute température (<500°C) et s'est mélangée avec des fluides
météoriques riches en Ca a faible profondeur. Les roches syénitiques de Tamazert sont souvent
associées a des minéralisations de fluorite qui pourraient étre di a l'activité magmatique-
hydrothermale tardif liée a la mise en place de complexe de Tamazert pendant I'éocene (Schilling

et al., 2009, Achmani, 2017).
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5.3.2. Activités post-magmatiques (hydrothermalisme et métasomatisme)

Le complexe de Tamazert comprend des unités silicatées plus évoluées (malignites) avec
des minéraux du groupe des eudialytes (EGM) qui constituent des phases indicatives pour les
systemes agpaitiques. Schilling et al. (2009) ont fourni une analyse approfondie de ces unités des
syénites feldspathiques (malignites). Par conséquent, I'évolution des étapes de I'histoire (tardive)
magmatique a subsolidus dans le complexe de Tamazert est ainsi démontrée par I'étude de ces
EGM, y compris (1) les effets d'un fluide autométasomatique, matérialisés par la cristallisation des
EGM interstitiels accompagné d'une albitisation intensive des feldspaths voisins (réaction 1, Figure
3.70), (2) l'infiltration d'un fluide dérivé des carbonatites associées, qui provoque le remplacement
de la néphéline par la sodalite au stade post-magmatique 2, combiné a la formation de minéraux
riches en Ca et CO, du groupe des cancrinites, indique que les carbonatites associées sont la
source potentielle du fluide, et (3) I'ouverture du systéeme a fluides météoriques, comprennent la
formation de minéraux du groupe des zéolithes et de calcite, qui ont été expliqués comme étant
le résultat de l'interaction des roches avec des fluides météoriques a basse température,
probablement en équilibre avec les roches encaissantes (Schilling et al, 2009). Par la suite, la
cancrinite peut se former selon les réactions 2 et 3, en consommant de la néphéline et de la

sodalite (réactions 2 et 3, Figure 3.70).

Khadem Allah et al., (1998) et Salvi et al. (2000) ont prouvés que les assemblages agpaitiques
deviennent instables dans le complexe de Tamazert lors de I'assimilation des roches carbonatées
sedimentaires, ou l'infiltration de Ca et de CO;, ce qui conduit a la decomposition des EGM en

agrégats de zircon, de feldspath alcalin, d'albite, d'aegyrine, de fluorite et de calcite.

En outre, Salvi et al. (2000) ont montré que les syénites néphéliniques et les pegmatites du
Tamazert, présentent des signes d'altération hydrothermale. Ces roches contiennent également
des fortes concentrations de Zr, bien que ces concentrations ne soient pas suffisantes pour
constituer des réserves exploitables. Les minéraux a fort éléments HFSE "High field strength
element " (Nb, Zr, Ta, Hf, Ti), principalement les zirconosilicates se présentent généralement sous
la forme de phases secondaires plus riches en Ca et en F (cancrinite, catapléiite calcique, rinkite
(Salvi et al, 2000). En outre, elles remplacent partiellement ou complétement les phases HFSE

primaires (par exemple, zircon, eudialyte (Salvi et al., 2000).
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Figure 3.10 : Diagramme montrant les stades d'évolution post-magmatique du complexe de
Tamazeght (Schilling et al,, 2009; modifié).

Les inclusions fluides dans les cristaux de néphéline altérés adjacents a ces minéraux
remplacés (i.e., HFSE), sont interprétées comme s'étant formées pendant ['altération
hydrothermale, ce qui peut fournir des indices sur les processus impliqués dans I'altération elle-
méme. Ces inclusions ont une salinité élevée (25 wt % equiv. NaCl), sont riches en Ca et ont été
piégées a ~300°C. Elles contiennent plusieurs minéraux fils (parisite, zircon, rutile et hydroxyde de
Mn) en plus de I'acide chlorhydrique, et plus rarement, la sphalérite et la galene (Salvi et al,, 2000).
La présence de ces inclusions solides pourrait indiquer une mobilisation de Zr et d'autres HFSE au
cours de l'altération hydrothermale. Salvi et al. (2000) ont proposé que le transport de HFSE se
soit produit par complexation OH-F, ce qui nécessite un fluide avec une concentration élevée en
F et une température de +300°C, avec l'absence quasi-totale de Ca (Salvi et al, 2000). Ce
phénomene a été expliqué par une saumure résiduelle riche en F provenant de la cristallisation
de pegmatites a <500°C, qui lessive et transporte les HFSE, lors de I'interaction avec les carbonates
encaissantes. Cette interaction du fluide avec l'encaissant riche en Ca (calcaires), refroidit et

enrichit ce dernier en calcium, entrainant la précipitation de la fluorite qui est tres peu soluble, ce
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qui a réduit la quantité du complexe d'hexafluorure dans le fluide et a provoqué la précipitation
de HFSE sous la forme de minéraux secondaires (e.g., zirconosilicates). Cependant, les HFSE
n'étaient pas concentrées pour atteindre des teneurs en minerai en raison de la courte durée et

la limite dans I'espace de I'événement hydrothermal (Salvi et al., 2000).

6. Présentation du gisement : relevé cartographique et echantillonnage

La région de Bou-Izourane située au niveau de Haut Atlas Central Marocain est caractérisée
par la présence de formations géologiques plissées du Jurassique inférieur a moyen (Sinumérien
a Bathonien) principalement composées de marne et de calcaire (Figure 3.77). Ces roches
sédimentaires reposent en discordance sur des basaltes datant du Trias (Heitzmann, 1987), avec
une configuration de blocs basculés résultant d'un processus de rift triasico-jurassique qui aurait
suivi les structures héritées de I'orogenese Varisque (Alvaro et al, 2008; Beauchamp et al.,, 1996,
Burkhard et al.,, 2006; Choubert & Faure-Muret, 1962, Ennih & Liegeois, 2001, Frizon de Lamotte et
al, 2009, Gasquet et al., 2008; Klitgord & Schouten, 1986, Mattauer et al,, 1977; Piqué & Michard,
1989; Thomas et al, 2002). L'ensemble de la série sédimentaire est intrudé par le complexe
magmatique de Tamazeght, qui s'est mis en place a I'Eocéne moyen & supérieur (Tisserant et al.,
1976, Klein et Harmand, 1985 ; Agard, 1977). Cette intrusion du complexe de Tamazeght a
entrainé la formation de skarns sur une distance d'environ 100 m a l'intérieur des roches

encaissantes (Salvi et al.,, 2000, Kchit, 2007; Achmani, 2017).

La colonne lithostratigraphique du district de Bou-lzourane (Figure 3.12) présente la

répartition spatiale et la lithostratigraphie des formations géologiques dans cette région.

* Sinémurien inférieur

Cette série comprend des calcaires dolomitiques massifs qui occupent le cceur de I'anticlinal
du Jbel Bou-lzourane. L'épaisseur de |'affleurement varie en fonction de la localisation. La roche
présente une patine brune et une cassure fraiche gris foncé. En raison de I'abondance des vacuoles
et des poches karstiques, elle présente une porosité élevée. Il s'agit d'un calcaire oolithique formé
dans un environnement marin peu profond et turbulent. Les oolithes ont un noyau et un cortex

et sont cimentées par une microsparite.

= Sinémurien supérieur
Cette formation est constituée d'une alternance de calcaires lités et de marnes. Les bancs

de calcaire ont des épaisseurs décimétriques (20-40 cm) et deviennent plus épais a l'est. Ils
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présentent une patine gris clair et une couleur noiratre a la cassure fraiche. Leur base est marquée
par des nodules de silex. Les marnes ont une couleur de patine verdatre, I'épaisseur des marnes

est millimétrique et devient de plus en plus épaisse au sommet de la formation (Achmani, 2017).

= Pliensbachien
Il s'agit de calcaires gris clair riches en ammonites et en bélemnites. Ces calcaires, d'aspect

gréseux, se présentent en bancs de 25 a 30 cm d'épaisseur et alternent avec des marnes vertes.

* Toarcien

La série toarcienne se caractérise par une augmentation de I'épaisseur des intervalles
marneux (50 cm a Tm). Les marnes sont friables, feuilletées, de couleur verdatre a grisatre et riches
en Ammonites avec des barres plus minces de 5 a 10 cm de calcaire jaune foncé. On note un
épaississement de la série d'ouest en est. Le cycle toarcien a commencé par des marnes (avec des
lamelles de calcaire contenant des ammonites) et s'est terminé par un épaississement des

intervalles de carbonate indiquant un environnement marin peu profond.

= Aalénien

Les facies marno-calcaires du Toarcien supérieur sont surmontés par des calcaires lithiques
grisatres en petits bancs (15 a 30) a cancellophycus d'age Aalénien a joints marneux. Le passage
du Toarcien a I'Aalénien est progressif, passant généralement des marnes, avec de petites crétes
calcaires, a l'alternance de marnes et de calcaires du Toarcien supérieur jusqu'aux calcaires lisses

a joints marneux.

= Bathonien-Bajocien

La série débute par un faciés conglomératique hétérométrique qui affleure dans la partie
nord-est de I'anticlinal de Bou-Izourane, a sa base. Il repose sur des calcaires biodétritiques, suivis
de marnes vertes couvrant une grande partie de la zone d'étude. L'ensemble forme un large fond
plat du synclinal, constituant un environnement de dép6t dans certaines zones des terrains
quaternaires. Les calcaires biodétritiques arrétés par des conglomérats témoignent de la
transgression bajocienne (Dubar, 1939 ; Sadki, 1992 ; Ait Addi, 1994, 1998, 2000 ; Ait Addi et al,
71998).

* Quaternaire
Formé par des terrasses alluviales, le Quaternaire est constitué de gres et d'argile a la base,

se terminant par des éboulis et des graviers. Les terrains quaternaires, généralement déposés en
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discord

ance angulaire sur certaines formations de la zone d'étude, présentent généralement les

marnes des formations du Bathonien-Bajocien.
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Figure 3.11: (a). Carte structurelle simplifiée du nord Marocain. (b). Cartee géologique de la zone d'étude

(complexe de Tamazeght et district de Bou-Izourane) (Agard, 1973; Kchit, 1990; Marks et al., 2008, Schilling et
al, 2009, Bouabdellah et al, 2010b; Achmani et al,, 2023).
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Figure 3.12: (@) Colonne synthétique du Haut Atlas central et oriental (El Harfi et al. 2006). (b)
Colonne stratigraphique synthétique du district de Bou-Izourane.

Les roches du magmatiques de Tamazeght ainsi que les formations sédimentaires du Lias
contiennent toutes deux des minéralisations en fluorite. Dans les formations marneuses et
carbonatées du Lias, trois sites - Bou-lzourane, Bou-Kharouba et Takkat - se trouvent dans la
partie orientale du district. La partie occidentale du district abrite quatre sites supplémentaires
(Tabja, Bou-Imtessene, Meghsan et Tamazeght), ou la minéralisation peut étre trouvée dans les
formations du Lias, dans 'auréole métamorphique du complexe en relation avec les skarns, ou
dans les syénites de I'Eocéne moyen du complexe magmatique de Tamazeght (Figures 3.9a et

3.77). Outre les cavités karstiques et les joints stratiformes entre marnes et calcaires, la fluorite
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peut se trouver dans des filons orientés selon les trois familles N20, N50-80 et N120 (Figure 3.13).
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Figure 3.13: Coupes géologiques montrant la localisation des minéralisations de fluorite dans et
autour du complexe magmatique de Tamazeght (I'emplacement des sections géologiques est
indiqué sur la carte de la figure 3.7).
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Les échantillons étudiés dans ce travail (Tables S1; Annexe 1) ont été récoltés lors de missions
menées entre 2018, 2019 et 2020, dans le but de comprendre les variations et les tendances des
minéralisations en fluorite au fur et a mesure de I'avancement de I'exploitation miniere. Collecter
des échantillons sur une période aussi étendue permet de suivre |'évolution des caractéristiques
des minéralisations de fluorite et de détecter les relations entre les différentes formes
minéralisées, ce qui peut fournir des informations précieuses sur la dynamique des fluides
minéralisateurs dans la région de Bou-lzourane. Aprés avoir été prélevés lors des missions, ces

échantillons ont été préparés au laboratoire pour différentes analyses.
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Chapitre 4 : Origine des gisements de fluorite dans le district de Bou-lzourane et ses
relations avec le complexe magmatique de Tamazeght

1. Introduction

Dans ce chapitre nous allons explorer |'origine des minéralisations de fluorite du district de
Bou-lzourane, et examiner leur relation avec le complexe magmatique de Tamazeght. Cette étude
repose sur une démarche multidisciplinaire, allant des observations pétrographiques minutieuses
aux données microthermométriques en passant par I'analyse approfondie des inclusions fluides
au moyen de la spectroscopie Raman. Ces méthodes analytiques nous ont permis d'analyser en
détail les indices microscopiques et les caractéristiques intrinséques des minéraux, ouvrant ainsi
une fenétre sur les processus qui ont présidé a leur genése. Parallelement, nous avons adopté une
perspective géochimique, en mettant I'accent sur les éléments traces présents dans la fluorite et
la calcite, deux minéraux clés de ces gisements. L'exploration de leurs compositions géochimiques

vise a démystifier les processus géologiques complexes qui ont conduit a leur formation.

Enfin, notre quéte descendra au niveau des compositions isotopiques stables, en se
concentrant particulierement sur les isotopes de I'oxygene (O) et du carbone (C) des calcites
associées a la fluorite. Ces données nous ont permis de tracer les trajectoires et les origines des
fluides ayant contribué a la genese de ces minéralisations, apportant ainsi une perspective inédite

sur leur histoire géologique.

A travers l'article 1 ci-dessous, publié dans la revue Ore Geology Reviews (Achmani et al.,
2023), nous avons cherché a optimiser au maximum les résultats obtenus pour résoudre les
questions liées a 'origine des minéralisations de fluorite a Bou-lzourane en utilisant : 1- le travail
sur le terrain, 2- les matériels et méthodes utilisés, 3- les données optiques et géochimiques, 4-
la synthése et la conception d'un modele métallogénique des minéralisations a fluorite dans le

district de Bou-lzourane.
Résumé (article 1):

Les gisements de fluorite du district de Bou-lzourane dans le Haut Atlas au Maroc sont
répartis sur sept sites minéralisés connus pres du complexe magmatique de Tamazeght de
I'Eocéne moyen et sont encaissés dans des roches sédimentaires (calcaires et marnes) du
Jurassique inférieur (gisements de Bou-lzourane, Takkat, Bou-Kharouba et Tabja), des roches
magmatiques (gisements de Bou-lmetssene et de Meghsan) et des skarns (gisements de

Tamazeght et de Bou-Imetssene). Cet article examine |'origine des fluides minéralisateurs et la
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relation entre le complexe de Tamazegth et les gisements de fluorite. La fluorite se trouve dans
des filons orientés selon trois familles (N20, N50-80 et N120), dans des cavités karstiques et dans
des dépots stratiformes. Trois étapes sont identifiées dans la minéralisation : (1) la mise en place
de la fluorite associée a la dissolution des roches hétes ; (2) la fracturation et le scellement par la
calcite et enfin (3) la silicification associée a la dissolution partielle de la fluorite et de la calcite.
Les inclusions fluides dans la fluorite encaissée dans les marnes et les carbonates du Jurassique
inférieur (Bou-lzourane, Takkat et Bou-Kharouba) présentent de faibles salinités (1,5 a 3 % en
poids de NaCl) et des températures d'homogénéisation comprises entre 91 °C et 159 °C. Les
inclusions fluides dans les fluorites de Tabja, Tamazeght et Meghsan présentent la méme gamme
de salinité, mais avec des températures d'homogénéisation plus élevées, allant de 99 °C a 241 °C,
avec une phase vapeur contenant du CO,. Des phases solides secondaires, telles que la nahcolite,
la calcite et la strontianite, sont identifiées dans ces inclusions fluides. Seule la fluorite de Bou-
Imtessene présente des inclusions fluides a forte salinité (~18 % en poids de NaCl) et des
températures d'homogénéisation intermédiaires entre 126 °C et 187 °C. Ces salinités locales
élevées a Bou-Imtessene et la présence de nahcolite et de carbonates secondaires dans les
inclusions fluides des fluorites de Tabja, Tamazeght et Meghsan peuvent refléter I'implication de
fluides tardi-magmatiques. La composition isotopique 60 du fluide qui a précipité les calcites
de Tabja (Th élevées) et de Bou-Izourane (Th basses) indique une origine météorique. La fluorite
présente une distribution des terres rares largement similaire a celle des carbonatites de
Tamazeght, ce qui suggere que les terres rares sont dérivées : i) des carbonatites par altération
hydrothermale (par exemple, Bou-lzourane, Bou-Kharouba et Takkat), et ii) des fluides
carbonatitiques (tardi-magmatique) (par exemple, Tabja, Tamazeght, Meghsan et Bou-Imtessene).
Nos données montrent que la minéralisation en fluorite dans le district de Bou-lzourane et le
magmatisme de Tamazeght de I'Eocéne moyen, spatialement associé, ont une relation génétique
directe par l'apport de fluides tardi-magmatiques riches en F a proximité du complexe de
Tamazeght. La minéralisation de fluorite plus éloignée du complexe est formée par la circulation
descendante des eaux météoriques le long des fractures, ce qui entraine une lixiviation du fluor.
Le complexe de Tamazeght agit comme une source de chaleur et un mécanisme d'entrainement
pour les flux de fluides. Les réactions de dissolution et de recristallisation sont rendues possibles
par un fort gradient géothermique persistant aprés la mise en place du complexe. La remontée
de ces fluides hydrothermaux dans les roches hotes riches en calcium (calcaire et marne) entraine

la précipitation de la fluorite.
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2. Article 1 (Achmani et al, 2023): The origin of fluorite deposits in the Bou-
Izourane district (Central High Atlas of Morocco) and its relationships

with the Tamazeght magmatic complex

Abstract

Fluorite deposits in the Bou-lzourane district of the High Atlas in Morocco are distributed
over seven known mineralized sites near the Middle Eocene Tamazeght magmatic complex and
hosted in sedimentary rocks (limestones and marls) of the Lower Jurassic (Bou-lzourane, Takkat,
Bou-Kharouba and Tabja deposits), magmatic rocks (Bou-Imetssene and Meghsan deposits) and
skarns (Tamazeght and Bou-Imetssene deposits). This paper examines the origin of the
mineralizing fluids and the relationship between the Tamazegth complex and fluorite deposits.
Fluorspar occurs in veins oriented according to three families (N20, N50-80 and N120), in karst
cavities and as stratabound deposits. Three stages are identified in the mineralization: (1) fluorite
emplacement associated with the dissolution of the host rocks; (2) fracturing and sealing by calcite
and finally (3) silicification associated with the partial dissolution of fluorite and calcite. Fluid
inclusions in fluorite hosted in marls and carbonates of the Lower Jurassic have low salinities (1.5
to 3 wt % equiv. NaCl) and homogenization temperatures between 91 °C and 159 °C. Fluid
inclusions in the Tabja, Tamazeght and Meghsan fluorites exhibit the same salinity range, but with
increased homogenization temperatures, ranging from 99 °C to 241 °C, with a vapour phase
containing CO,. Secondary solid daughter phases, such as nahcolite, calcite and strontianite are
identified. Only Bou-Imtessene fluorite has high salinity fluid inclusions (~18 wt % equiv. NaCl)
and intermediate homogenization temperatures between 126 °C and 187 °C. These high local
salinities and the presence of nahcolite and secondary carbonates in the fluid inclusions of the
Tabja, Tamazeght and Meghsan fluorites may reflect the involvement of late-magmatic fluids. The
880 isotopic composition of the fluid that precipitated calcites from Tabja (highest Th) and Bou-
Izourane (lowest Th) indicates a meteoric origin. Fluorite has a broadly similar REE distribution to
that of the Tamazeght carbonatites, suggesting that REE are derived from: i) carbonatites by
hydrothermal alteration (e.g., Bou-lzourane, Bou-Kharouba and Takkat), and ii) carbonatitic (late-
magmatic) fluids (e.g., Tabja, Tamazeght, Meghsan and Bou-Imtessene). Our data shows that

fluorite mineralization in the Bou-lzourane district and the spatially associated middle Eocene
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Tamazeght magmatism have a direct genetic relationship through the contribution of late-
magmatic F-rich fluids in close proximity to the complex. Fluorite mineralization farther from the
complex is formed by per descensum circulation of meteoric waters along fractures resulting in
fluorine leaching. The Tamazeght complex acts as a heat source and driving mechanism for fluid
flows. The dissolution and recrystallization reactions are made possible by a strong geothermal
gradient persisting after the complex was emplaced. The upwelling of these hydrothermal fluids

into the calcium-rich host rocks (limestone and marl) leads to the precipitation of fluorite.

Keywords: Moroccan High Atlas;, Bou-lzourane deposits, Fluorite mineralization, Tamazeght

carbonatite; Fluid inclusions; Late magmatic fluid

2.1. Introduction
The Bou-lzourane district, located in the Central High Atlas of Morocco, is one of the top
ten fluorite deposits producing in Morocco. GLOBAL MINES has been mining fluorite from the
Bou-Izourane deposit since 2004. This company was the first to market this ore for many countries
around the world (Italy, France, ..). The annual production capacity of 97% CaF. fluorite

concentrate reaches 10 kt (Achmani, 2017; Achmani et al., 2020).

Fluorite mineralization in the Bou-lzourane district occurs in the sedimentary cover to the
south-east and south-west of the Tamazeght magmatic complex, which is dated as middle Eocene
(Tisserant et al., 1976) (Figure 4.7). Fluorite mineralization in the Bou-lzourane area and the
Tamazeght complex is emplaced in both the Liassic sedimentary formations and the Tamazeght
magmatic rocks. The Bou-Izourane district consists of three sites - Bou-lzourane, Bou-Kharouba
and Takkat - located in its eastern part. In the three sites, fluorite deposits are hosted by early
Jurassic marls and carbonates. The western part of the district hosts four other sites (Tabja, Bou-
Imtessene, Meghsan and Tamazeght) whose mineralization is hosted either in the Liassic
formations, or in the metamorphic aureole of the complex related to the skarns, or finally in the
middle Eocene syenites of the Tamazeght magmatic complex (Figure 4.7). The sedimentary rocks
were strongly deformed during the Atlasic orogeny that took place between the end of the Eocene

and the Quaternary (Frizon de Lamotte et al.,, 2000, 2009; Leprétre et al. 2015).
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Figure 4.1: (A). Simplified structural map of northern Morocco. (B). Geological setting of the study
area (Tamazeght complex and Bou-Izourane district) (after Agard, 1973, Kchit, 1990; Marks et al,
2008; Schilling et al., 2009, Bouabdellah et al,, 2010b, Achmani, 2017 (modified)).
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These mineralizations located in the heart of the High Atlas Range and close to a syenitic-
carbonatitic magmatic complex raise the question of their genesis. Two fluorite deposits in
Morocco show similarities with the Bou-Izourane mineralization and the Tamazeght complex. The
Jbel Tirremi fluorite in the Horst Country Range (eastern Morocco) shows geometric relationships
with Eocene-age lamprophyre veins, but fluid analysis has shown no relationship between these
magmatic formations and mineralization (Bouabdellah et al,, 2014). Conversely, the world-class El
Hammam deposit in Central Morocco is characterized by rare earth element enrichment in
fluorite, interpreted as evidence of a strong link to Triassic magmatism, where fluorite
emplacement is related to the circulation of magmatic fluids from the late- to post-magmatic

crystallization of granitic intrusions (Jebrak et al,, 1984, Cheilletz et al.,, 2010; Chraibi et al., 2013).

More widely, the existence of fluorite deposits related to carbonatites is proven in several
districts (Namibia, Biihn et al, 2002; Russia, Redina et al, 2027 or India, Singh et al,, 2022), with
syenites (Turkey, Cosanay et al, 2017) or with skarns (Mongolia, Duan et al, 2020; Mexico,
Camprubi et al, 2019). Other stratiform and/or stratabound-type deposits, unrelated to
magmatism, have been described, for example on the periphery of the French Massif Central
(Chaillac deposit, Sizaret et al,, 2009; Pierre Perthuis stratabound fluorite deposits, Gigoux et al,

2015, 2016; Lenoir et al. 2021).

The genetic link between magmatism and fluorite mineralization can therefore be variable.
Fluorite may derive from magmatic to late-magmatic fluids (i.e., felsic magmas; Schénenberger et
al, 2008; Cheilletz et al,, 2010; Bouabdellah et al, 2010a), or formed from hydrothermal fluids of
variable origins without a direct connection to magmatic fluids (i.e., Mississippi Valley Type (MVT)
deposits; Jemmali et al, 2017; Bouabdellah et al, 2014; Sanchez et al., 2009; Gonzalez-Partida et
al, 2003). Magmatic rock intrusions can, however, play an indirect role, providing a heat source
and fluorine- and calcium-rich minerals that can be partially dissolved and recrystallized
(Rajabzadeh, 2007, Boiron et al, 2002, 2010; Pei et al,, 2017; Ye and Bai, 2022). Preliminary studies
by Sosnicka et al. (2027) show that the fluorites from the Bou-lzourane district may have a varied
origin. These authors document high salinities (21.2 NaCl wt.% equiv.) in fluid inclusions trapped
in fluorite emplaced in close proximity to syenites of the Tamazeght complex. These fluids are
interpreted as late-magmatic. Much lower salinities (1.6-8.5 wt.% NaCl equiv.) have been

documented in fluid inclusions trapped in carbonate-hosted fluorites.

The objective of this paper is to propose a metallogenic model of fluorite genesis in the
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Bou-lzourane district and the Tamazeght complex. Particular attention is paid to the origin of the
mineralizing fluids and the relationship between the Tamazeght magmatic complex and the
mineralizations. To this end, we complement the preliminary results of Sosnicka et al. (2021) with
petrographic observations, microthermometric and Raman spectroscopy data of fluid inclusions,
and geochemical analyses of trace elements (fluorite and calcite) and stable isotope compositions
(O and Q) of fluorite-associated calcites. This model will help guide the exploration and mining

strategy for fluorite in the district.

2.2. Geological setting of the deposits
2.2.1. Regional geology
The Bou-lzourane region is located in the eastern part of the Central High Atlas and is
formed by folded Lower to Middle Jurassic terrains (Sinemurian to Bathonian stages) with
lithologies which are generally marly and carbonate. These sedimentary rocks rest unconformably
on Triassic basalts (Heitzmann, 1987), according to a tilted block geometry, acquired during
Triassic-Jurassic rifting and which may have followed the structures inherited during the Paleozoic
Variscan orogeny (Alvaro et al, 2008, Beauchamp et al. 1996; Burkhard et al. 2006; Choubert and
Faure-Muret 1962; Ennih and Liegeois 2001, Frizon de Lamotte et al. 2009; Gasquet et al. 2008;
Klitgord and Schouten 1986, Mattauer et al. 1977; Piqué and Michard 1989; Thomas et al. 2002).
The entire sedimentary series is intruded by rocks of the middle Eocene Tamazeght magmatic
complex (Tisserant et al, 1976). The emplacement of the Tamazeght complex generates the
development of skarns within the enclosing rocks, over a distance of about 100 m (Salvi et al,

2000, Kchit, 2007; Achmani, 2017).

The Mesozoic sedimentary series of the Atlas domain begins with detrital and then
evaporitic continental deposits of the Upper Triassic. The Triassic period corresponds to an
important crustal distension linked to the first stages of rifting, allowing the outpouring of tholeitic
basalt flows that top the upper silty evaporitic levels (Laville, 1985, Laville and Piqué, 1992). The
Triassic structures are guided by normal faulting of the Variscan structures N50 to N90 and N130
to N160 (Mattauer et al, 1977: Laville et al, 1977, Laville, 1977, 1978; Laville and Piqué, 1991, 1992:
Ait Brahim et al, 2002), inducing a general NNW-SSE to NW-SE extension. Intrabasin faults
oriented NNE-SSW to NE-SW, are considered as dip-slip extension faults (Mattauer et al, 1977,
Laville and Petit, 1984, Beauchamp, 1988).

In the Jurassic, the continental input continued. Following the sea level rise, the Atlantic
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invaded the basin. Reef structures (Patch Reef) then developed on the rift flanks (Du Dresnay,
1971; Ait Addi and Chafiki, 2013). The Atlasic rift aborts during the Lower Liassic (Laville. 1985,
Laville and Piqué, 1992, Le Roy et al, 1997). Extensional deformation is now concentrated in the
Atlasic domain, allowing the development of the subsiding intra-continental basins of the High
Atlas and of the Middle Atlas (Choubert and Faure-Muret, 1962), with carbonate platform
installation (Laville, 1985). Subsidence of the Atlas basins during the Upper Liassic was controlled
by NE normal faults developed in the Lower Liassic (Ait Brahim et al, 2002) and E-W Hercynian
crustal fractures reactivated as sub-vertical compressive senestial rifts (Mattauer et al,, 1977). The
paleo stress field indicates a NW-SE extension that allows the individualization of a mosaic of
broad rhombic depocenters bordered by narrow ripples (Du Dresnay, 1975, Mattauer et al., 1977;
Studer and Du Dresnay, 1980; Laville, 1981).

In the Upper Jurassic, the E-W and ENE- WSW direction of sinister strike-slip movement is
transformed into reverse fault movement in response to the rotation of the regional stress field.
The Jurassic basins of the High Central Atlas and Middle Atlas close (Fedan et al, 1989; Laville et
Fedan, 1989). This closure, which began in the Bathonian, propagates from SW to NE during the
Upper Jurassic, expressing the first phase of inversion with the emersion of the Atlas domain
(Laville and Piqué, 1992). From the Upper Cretaceous to the Paleocene, the stress field shows a
compressional direction varying from E-W to ESE-WNW, which is in agreement with the relative
dexterous lateral movement of Africa-Iberia, relating to the opening of the South Atlantic during
the Albian which induced a counter-clockwise rotation of Africa with respect to Eurasia
(Tapponnier, 1977). During the Eocene, the N-S compression recorded in Morocco and affecting
the whole of the Western Mediterranean (Tapponnier, 1977) is due to the relative displacement
between North Africa and Europe (Olivet et al,, 1984). The progressive closure of the Tethys (Ricou,
1994) finally led to a continent-continent collision. It is at this time that the Tamazeght complex
was established during this N-S compressive phase. This complex consists of plutonic rocks
distributed between ultrabasic cumulates (jacupirangites), differentiated terms (syenites,
monzonites) and is cut by late and subvertical dykes (carbonatite, lamprophyre and pegmatites)
oriented essentially NOO to N45 and NW-SE (Kchit, 2007, Figure 4.7). The mode of emplacement
is thought to be related to sinister shearing leading to the migration of magmatic bodies (Kchit,

2007).

The formation history of the Moroccan High Atlas Range begun in the upper Eocene with
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an early event showing an abrupt transition from marine to a continental conglomerate formation,
followed by a quiescence phase related to the relaxation of horizontal orogenic stresses at the
African/European plate boundary, in the Oligocene and Lower Miocene. The Lower-Middle
Miocene period is characterized by a first phase of lithospheric thinning plus a shortening
component which triggered the emplacement of tectono-gravity sheets along the High Atlas, and
this was followed by a large-scale subsidence state related to a decrease in the intensity of
lithospheric thinning. During the Pliocene-Quaternary, shortening resumed and led to the
construction of the present orogen with a contribution from a second lithospheric thinning event

(Frizon de Lamotte et al, 2000, 2009; Leprétre et al. 2015).

2.2.2. Deposit geology
Fluorite occurs in veins oriented in three families: N20, N50-80 and N120, as well as in karst
cavities and along strati-form joints between marl and limestone (Table 1; Figure 4.2). The
extension of the vein mineralization varies from 20 to 500 m with a strength of up to 5 m. The

volumes of mineralization hosted in the karst cavities vary between 10 and 4000 m>.

2.2.2.1.Mineralization hosted in the sedimentary cover

Fluorite mineralization at the Bou-lzourane, Takkat, Bou-Kharouba and Tabja sites is hosted
in marl and carbonate rocks of the sedimentary cover. The mineralization mined at the Bou-
Izourane site is mainly stratiform, with mineralized fractures oriented N20, N50-80, N120, and fills
karstic cavities (Table 1; Figure 4.2A, E and Appendix A (Fig. A.1A)), of light purple brecciated
fluorite and is cut by calcite veinlets (Figure 4.2B, F and Table S1 (Appendix B)). The Takkat fluorite
is light purple, fractured, and veinlet-like in massive dolomitic limestones of Lower Sinemurian
age overlain by marl-layered bedded limestones of Upper Sinemurian age (Table S1 (Appendix
B)). Two sites are mined: i) to the south, within veins oriented N120; ii) to the north, within veins
oriented N20 (Table 1; Appendix A (Fig. A.1B)). At Bou-Kharouba, fluorite is colourless to light
purple within N120-trending veins averaging 2 m in thickness, cutting Toarcian marl and
limestone beds (Table 1; Appendix A (Fig. A.1C) and Table S1 (Appendix B)). At the Tabja site,
fluorite is hosted in massive dolomitic limestones in two forms (Table 1): i) vein-like, in which
purple fluorite and white calcite with a greenish tendency are found (Appendix A (Fig. A.1D)); ii)
within karst cavities (Figure 4.2G), where purple fluorite with light grey-green patches,

representing silicification of fluorite, is found (Figure 4.2H).
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2.2.2.2.Mineralization hosted in the skarns
The Tamazeght and some of the Bou-Imetssene deposits are hosted in skarns (Table 1). The
Tamazeght site is also characterized by well-crystallized lilac-purple fluorite in cavities developed
in the skarns (Appendix A (Fig. A.2A) and Table S1 (Appendix B)). As for Bou-Imetssene, skarn-
hosted fluorite appears as purple spots disseminated in the skarns (Appendix A (Fig. A.2B) and
Table S1 (Appendix B)).

2.2.2.3.Mineralization hosted in the syenites
At Bou-Imetssene, other fluorite mineralization occurs as lilac-hued fluorite stock-works,
oriented N50-80 and N120, intersecting the Tamazeght syenites (Table 1; Figure 4.2C, D and
Appendix A (Fig. A.3B)). Fluorite at the Meghsan site occurs as dark purple cubes (antozonite-type
fluorite) (Appendix A (Fig. A.3A) and Table S1 (Appendix B)), this vein mineralization oriented N50-

80, intersects both the Liassic formations and the Tamazeght skarns and syenites.

Fluorite

“ Massive dolomitic
imestones of

b Lower
Sinemurian

Fluorite'in
karsti€ cavity

Figure 4.2: Photographs illustrating the types of fluorite mineralization in the Bou-Izourane district.
(A, B). Fluorite vein intersecting the Liassic marly limestone formations in the central site of Bou-
Izourane with a hand specimen of fluorite. (C, D). Fluorite vein intersecting the Eocene syenites of
Tamazeght in the Bou-Imtessene site with a specimen of fluorite. (E, F). Fluorite occupies the strata
Joints between massive dolomitic limestones and marl-limestones in the Bou-lzourane site with a
specimen of fluorite. (G). Fluorite in karstic cavity in massive dolomitic limestone at the site of Tabja.
(H). fluorite specimen from the Tabja site with silicification patches replacing fluorite.
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Table 4.1: Geometric characteristics of the mineralization in different sites of the Bou-Izourane
district and Tamazeght complex.

Mineralized Host rock Type of Direction Extension Thickness/
site mineralization Dimensions
Bou-lzourane  Limestone to marls Veins N20 70t0200m 1to5m
(Lower Jurassic) N50-80 20t0500m 2to5m
Karstic cavities — 1000 to 4000 m?
Strata-bound joints — 30t0100m 0.2tolm
Bou-Kharouba Limestone to marls Veins N120 40to 70 m 05t02m
(Lower Jurassic)
Takkat Limestone to marls Veins N20 100to 500 m 0.5 to 4m
(Lower Jurassic) N120 20t060m  1to2m
Tabja Limestone to marls Veins N20 20t0110m  0.5t03m
(Lower Jurassic) N50-80 30t0170m 1to3m
Karstic cavities — — 10 to 30 m®
Tamazeght Skarns Karstic cavities — — 30to 70 m®
Meghsan Syenites Veins N50-80 60to200m 05to2m
Bou-Imtessene  Syenites Stockwork N120 170to300m 1to2m
Skarns Stockwork N50-80 50t0110m 0.5to2m

2.3. Materials and methods

Seven fluorite mineralized sites (Bou-lzourane, Bou-Kharouba, Takkat, Tabja, Meghsan,
Tamazeght and Bou-Imtessene) were studied (Figure 4.7). After sampling (Table S1 (Appendix B)),
petrographic observations were made by optical microscopy, cathodoluminescence (CL)
microscopy, and scanning electron microscopy (SEM) on thin sections and on fragments mounted
in epoxy and then polished, at the Geosciences Paris-Saclay (GEOPS) laboratory. CL observations
were performed on an Olympus BX41 microscope coupled to a Cathodyne cold cathode
catholuminescence (NewTec) operating at 10-12 kV and 160-260 pA and a Qicam Fast 1394 digital
camera. SEM images were produced at an accelerating voltage of 15 keV and semi-quantitative
elemental compositions were measured by energy dispersive spectrometry (EDS) at an

accelerating voltage of 15 keV and an accumulation time of 30 seconds.

14 fluorite samples from different sites in the Bou-lzourane district and the Tamazeght
complex were selected for microthermometric analysis of fluid inclusions. Homogenization (Th)
and water ice melting temperatures (Tm) of the two-phase aqueous inclusions were acquired
using a LINKAM MDS600 cooling and heating stage, mounted on a Leica microscope and

equipped with a Lumenera Infinity 3 camera, at GEOPS. Each fluid inclusion was measured twice.
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Data that cannot be replicated was excluded. The few fluid inclusions belonging to the same plane
having variable liquid-vapour ratios were excluded and considered as evidence of post-trapping
deformation (stretching, leakage) or necking-down (Goldstein and Reynolds, 1994). The
uncertainties associated with Th and Tm measurements are +1.0 °C and +0.1 °C, respectively. The
solid phases contained in some of the fluid inclusions were identified by Raman spectroscopy
(LabRAM (Horiba) at the GeoRessources laboratory of the University of Lorraine) with a 300 mW
514.71 nm green laser (Cobolt Fandango 300), an 1800 rpm grating and a x100 objective. The
confocal hole was open at 700 um and the slit at 200 um. The acquisition is done in the range of
950 to 1075 cm™ ' for solids and 1400 to 3500 cm™ ' for OH. The acquisition time and the number

of accumulations are fixed in order to optimize the signal/background ratio.

Minor and trace elements in calcite and fluorite were measured using a Thermo Scientific™
Element XR ICP-MS coupled to a Teledyne Photon Machines 193 nm ArF laser ablation (LA)
system, at GEOPS (Appendix A (Fig. A.7)). Fluorite crystals were ablated at a fluence of 6.25 J.cm™,
with an ablation diameter of 85 um and a pre-ablation diameter of 110 uym. The conditions for
calcite analysis are a fluence of 2 J.cm™? with an ablation diameter of 150 um and a pre-ablation
of 155 um. Each fluorite and calcite sample was ablated at a frequency of 10 Hz with a 30 s
background acquisition followed by 30 s of ablation. Elemental concentrations of calcites were
calibrated using NIST612 glass reference material, and the carbonate pellet MACS-3 (United States
Geological Survey (USGS)) was used as secondary reference material to ensure accuracy. In the
absence of fluorite reference material, we used an in-house fluorite sample Pierre-Perthuis 16
(PP16) for quality control, sample consisting of yellow fluorite crystals which was analyzed by ICP-
MS after dissolution (Gigoux et al,, 2015; Gigoux, 2015). The 59 measurements performed on the
NIST 612 glass reference material (Pearce et al,, 1997) during this study gives an accuracy ranging
from 1.4% to 7.6% on elemental concentrations. 43Ca was used as internal standard to convert
intensities into concentrations. For fluorite analysis, we used a CaO value set at 71.83 weight
percent oxide (wt % Ca0), corresponding to the value of stoichiometric fluorite. Similarly, a CaO
value set at 56.03 wt% was used for calcite. Data was reduced using lolite 4 software (Paton et al.,
207T). The precision and accuracy of the elemental concentrations measured in fluorite and calcite
was evaluated using the matrix-match reference materials MACS-3 (calcite) and PP16 (fluorite).
The results of Rare Earth Element (REE) quantifications in MACS-3 carbonate reference material
and in-house fluorite material "PP16" are listed in Table S5, S6 (Appendix B). The distributions
obtained on "PP16" by LA-ICP-MS are compared to the distribution obtained by dissolution - ICP-
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MS (Gigoux, 2015) in figure A.6A (Appendix A), and similarly, the values obtained on MACS-3 are
compared to their certified values (USGS, Tb and Yb values are from Jochum et al, 2012) in figure
A.6B (Appendix A). The distribution of REE for fluorite samples by dissolution - ICP-MS for the
different sites of the Bou-lzourane district and the Tamazeght complex was published by Achmani
et al, 2020. In addition, REE in the host rocks were determined from samples of lamprophyre,
carbonatite and syenite, skarns, limestones and marls of the Liassic by dissolution-ICP-MS (ALS
Ireland, Geochemistry method ME-MS81 and Bureau Veritas Minerals Canada, Exploration
Geochemistry, method MA250) (Table S4 (Appendix B)). Before dissolution, the samples were
washed and rinsed with distilled water and then crushed. These analyses are complemented in
this paper by data from the works of Bouabdli et al, 1988 (lamprophyre); Kchit, 2007 and
Bouabdellah et al., 2070b (carbonatite) and Wang et al, 2076 (syenite).

Two hydrothermal calcite filling fractures in the Tabja and Bou-lzourane deposits were
sampled to measure their O and C stable isotopic composition (Appendix A (Fig. A.7A, D)). After
acid digestion of calcite powders, CO, was analyzed using a dual-inlet Isoprime 100 spectrometer
(Elementar) coupled to a multi-Carb system at the Laboratory of Sciences of Climate and
Environment (LSCE; Paris-Saclay University). Data was standardized to Pee Dee Belemnite (PDB)
based on repeated measurements of international reference materials NBS19 and NBS18. The 1SD
external reproducibility of the in-house laboratory carbonate standard (MARGO) is 0.05 %o for
880 and 0.03 %o for §"C. A sufficient amount of calcite powder was extracted from each sample
to perform two measurements. The difference in the values between the two measurements is
less than 0.1 %o for both 8§80 and §'3C. As a result, the mean value of the two measurements was
considered. The fractionation equation of Zheng (1999) was used to recalculate the O isotopic

composition of parental fluids.

2.4. Results
2.4.1. Petrographic features of fluorite deposits

2.4.1.1.Bou-lzourane, Bou-Kharouba, Takkat and Tabja fluorite sites: mineralization hosted
in the sedimentary cover
Bou-Izourane fluorite occurs as a massive, euhedral form (>500 pm) and is light purple in

transmitted light (Figure 4.3B, C). In cathodoluminescence, the fluorite is blue in colour, with
undissolved fragments of calcite from the host oolitic limestone packed within the fluorite (Figure
4.3A, D; Appendix A (Fig. A4A and A4B)). It is cut by fractures filled with orange coloured calcite

in CL (Figure 4.3A, C). The automorphic quartz crystals found in the oolitic limestone, are also
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included in fluorite after dissolution of calcite from the host (Appendix A (Fig. A.4A, B)).

At Takkat, optical and cathodoluminescence microscopy shows euhedral fluorite crystals
associated with calcite and micro-quartz (Figure 4.3E, G). In cathodoluminescence, calcite
precipitated in fractures intersecting the fluorite appears as a homogeneous orange colour and/or
a succession of dark orange and luminescent zones (Figure 4.3F). Micro-metric quartz comes later
and replaces the fluorite and calcite (Appendix A (Fig. A.4C)). Fragments of the country rock
remained included in the fluorite (Appendix A (Fig. A.4C)).
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Figure 4.3: (A, D). Cathodoluminescence (CL) images of the paragenesis of fluorite mineralization at
the Bou-Izourane site. (B). Cross polarized light photography of fluorite from the Bou-Izourane site.
(C). Cross polarized light photography of calcite in fractures intersecting fluorite at the Bou-Izourane
site. (E). Polarized light photography of quartz replacing fluorite and calcite in the Takkat site (F, G).
Cathodoluminescence images of zoned and homogeneous calcite precipitated in the fluorite
fractures at Takkat. (H, | and J). Cathodoluminescence image and reflected light images of fluorite-
calcite-quartz samples from the Bou-Kharouba site. (FImas. massive fluorite, Fleuh. euhedral
fluorite).

The fluorite from Bou-Kharouba has the same petrographic characteristics as the fluorite

from Bou-lzourane and Takkat (Figure 4.3H-J).

At the Tabja site, the fluorite appears under the microscope in massive form and is partially
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replaced by calcite, which appears to be homogeneous orange in cathodoluminescence (Figure
4.4A-C and 4.5B). In karst cavities, fluorite appears as zoned euhedral crystals (succession of dark
blue and blue luminescent bands) in natural light (Figure 4.4D, E); blue fluorite in CL is partially
replaced by black micro-quartz (Figure 4.4F, 4.5A).

2.4.1.2. Tamazeght fluorite site: mineralization hosted in the skarns
Microscopic characterization of the Tamazeght fluorite shows that the emplacement of this
fluorite is synchronous with the dissolution of the calcite of the surrounding rock. Micro-quartz
precipitates later and replaces the fluorite (Figure 4.4G-I). In cathodoluminescence, the euhedral
fluorite shows a blue core (FI1) that wraps around undissolved pieces of orange calcite that belong

to the host rock, which is surrounded by the homogeneous blue fluorite (FI2) (Figure 4.4l).
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Flgure 44: (A B, C) Cross polartzed ltght cathodolummescence image and reflected light
photographs of calcite replacing fluorite from the Tabja vein. (D, E). Plane polarized light
photographs of massive and euhedral fluorite with the succession of deep blue and blue luminescent
bands blue from the karst cavity of Tabja. (F). Cathodoluminescence image of the quartz (black)
replacing the euhedral fluorite crystal in blue from the karst cavity of Tabja. (G, H). Plane polarized
and reflected light photographs of zoned purple fluorite with quartz altering Tamazeght fluorite. (I).
Cathodoluminescence image of the Tamazeght euhedral fluorite showing a blue core packed with
orange calcite residues (Fl1) surrounded by homogeneous blue fluorite (FI2). (Fimas: massive fluorite,
Fleuh: euhedral fluorite).
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At Bou-Imetssene, the purple fluorite disseminated in the skarns appears as small patches
developed on the constituent minerals of the skarns. In cathodoluminescence, the fluorite appears
dark blue and is intersected by fractures filled with orange calcite (Appendix A (Fig. A.2B)).

Fragments of undissolved skarn minerals remain included in the fluorite (Appendix A (Fig. A.2B)).
2.4.1.3.Bou-Imetssene and Meghsan fluorite sites: mineralization hosted in the syenites

Some of the constituent minerals of the syenites at the Bou-Imetssene site, notably aegirine
and potassium feldspar, are replaced by fluorite (Figure 4.6A-C). Fluorite occurs in an interstitial
form between the minerals forming the syenitic domes of Tamazeght (Appendix A (Fig. A.3B)).
Radiation halos are developed in fluorite, around widely dissolved zircons and "uranpyrochlore”-
type oxides (Figure 4.5E, F). In cathodoluminescence, orange calcite seals fractures that intersect

the blue fluorite (Figure 4.6A).

The fluorite at the Meghsan site has similar petrographic characteristics to the fluorite
hosted in the syenites at the Bou-Imetssene site (Figure 4.6D-F and 4.5C). In cathodoluminescence,
the fluorite shows a blue core (FI1) that contains undissolved orange calcite inclusions from the
surrounding rock, and is surrounded by homogeneous blue fluorite (FI2) (Figure 4.6E). Calcite then
develops in fractures intersecting the fluorite (Figure 4.6D). There is no development of radiation
halos despite the presence of undissolved zircon crystals (Figure 4.5D). Iron oxides fill cracks

intersecting fluorite and calcite (Figure 4.6D).
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Figure 4.5: Scanning electron microscope (SEM) photomicrographs of various petrographic properties
of fluorite from Bou-Izourane and Tamazeght complex deposits. (A). Silicification (micro quartz)
replacing the fluorite in the Tabja site. (B). Fluorite replaced by calcite in the Tabja site. (C). Syenite
minerals replaced by fluorite at the Meghsan site. (D). Undissolved zircons packed in Meghsan
fluorite. (E, F). Dissolution of zircons from Bou-Imtessene syenites and rare earths and Nb-U oxides
within fluorite crystals at the Bou-Imtessene site.
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Figure 4.6: (A, B). Cathodoluminescence and plane polarized light photographs showing syenite
minerals (e.g., Aegirine) replaced by fluorite at the Bou-Imtessene site and calcite later precipitated
in the fractures intersecting this fluorite. (C). Irradiation halos the in fluorite of the Bou-Imtessene
site. (FL. Fluorite, FImas: Massive fluorite). (D). Plane polarized light photograph of the paragenesis
of fluorite mineralization at the Meghsan site showing calcite and iron oxides filling fissures
intersecting the fluorite. (E). Cathodoluminescence image of the Meghsan fluorite showing a blue
core packed with orange calcite residues (FL1) surrounded by homogeneous blue fluorite (FI2). (F).
Cathodoluminescence image of potassium feldspars in brown replaced by fluorite.

2.4.2. Fluid inclusions
2.4.2.1.Fluid inclusion petrography and microthermometry
Primary and secondary inclusions were identified based on inclusion morphology, position

relative to growth planes, and phase properties observed at room temperature (Roedder, 1979,

1984; Van den Kerkhof, 1988; Van den Kerkhof and Hein, 2001; Figure 4.7).

The bulk of the observed and analysed fluid inclusions in fluorite crystals correspond to two-
phase (liquid + vapor) inclusions with sizes of 3-80 um, liquid phase dominant (Figure 4.7A, B),
homogenizing in the liquid phase. These inclusions are interpreted as primary. Secondary
inclusions were recognized at the Tabja and Meghsan sites in fluorite crystals. Only fluid inclusions
at sites in direct spatial relationship with syenites, notably the Meghsan site, are multiphase,
containing liquid, vapour and one or more solids (Figure 4.7E). AQueous two-phase fluid inclusions
in calcite, interpreted as primary, have been studied at the Bou-lzourane and Tabja sites (Figure

4.7G, H).
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Figure 4.7: Representative plane polarized light photomicrographs of thick sections showing selected
petrographic relationships and types of fluid inclusions hosted in fluorite and calcite at the various
sites from the Bou-Izourane district and Tamazeght complex.
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Upon cooling of inclusions in fluorite, freezing is observed between -63 °C and -36 °C.
Water ice is the only solid observed at low temperatures and the first melting of this water ice
occurs between —-30 °C and -5 °C. Homogenization (Th) and freezing (Tf) temperatures, as well
as temperatures of first ice melting (Te) and final ice melting (Tm) measured on primary and
secondary two-phase inclusions trapped in fluorite and calcite crystals from different sites in the
Bou-lzourane region and the Tamazeght complex, are presented in Table 2. Salinities are

calculated from Steele-Maclinnis et al. (2012) in the H,O-NaCl system.

Table 4.2: Summary of fluid inclusion microthermometric data in fluorite crystals from different sites
of the Bou-Izourane district and Tamazeght complex. (N.D. — not determined).

Sample Mineral Inclusion Number Th(°C)+x1 Tf(°C)x1 Te(°C)xl Tm(°C)+0.1  Salinity (wt
type % NaCleqv)
Bou-Izourane Fluorite  Primary 23 [91 to 159] [[42t0-39] [-24t0o-17] [-2.1t0-0.5] [0.8 t0 3.5]
Calcite Primary 10 [107 to 119] [-40to-37] N.D [-1.2 10 -0.7] [0.9t0 2.8]
Bou-Kharouba  Fluorite  Primary 14 [96 to 125] [[39t0-36] [-25t0-16] [-1.3t0-0.6] [0.9t02.9]
Takkat Fluorite  Primary 15 [108 to 141] [-42t0-39] [-30to-24] [-1.8t0-0.9] [1.5t03.1]
Tabja Fluorite  Primary 58 [99 to 198] [-43t0-38] [-12t0o-10] [-2t0-0.7] [1.2 to 3.4]
Secondary 25 [79 to 169] [[42t0-39] [-14t0-9] [-1.8t0-0.6] [1.0to 3]
Calcite Primary 20 [110to 142] [-43t0o-37] N.D [-1.7 t0 —0.5] [0.9t02.9]
Meghsan Fluorite  Primary 26 [169 to 241] [44t0o-39] [-13to-5] [-22t0-1.2] [2.1t03.7]
Secondary 22 [101to287] [41to-38] [-11to-5] [-2t0o-0.9] [1.5to 3.4]
Tamazeght Fluorite  Primary 27 [115t0 143] [-42t0-39] [-14t0o-8] [-1.6t0-0.1] [0.2t02.7]
Bou-Imetssene Fluorite  Primary 15 [126 to 187] [-63to-57] [-23to-21] [-15.3t0-13.8] [17.6t0 18.9]

For fluorite crystals, homogenization temperatures of primary fluid inclusions from the Bou-
Izourane site show a unimodal distribution, with temperatures ranging from 91 °C to 159 °C and
a mean homogenization temperature value of 123+15 °C (n=23) (Figure 4.8A). Salinities vary
between 0.8 and 3.5 wt% equiv. NaCl. The calcite at Bou-lzourane shows fluid inclusions with
homogenization temperatures ranging from 107 to 119 °C with an average value of 113+4 °C
(n=10) as a unimodal distribution (Figure 4.8A). At Bou-Kharouba, homogenization temperatures
ranged from 96 to 125 °C with a mean value of 112+7 °C (n=14) (Figure 4.8C), salinity being
between 0.9 to 2.9 % NaCl equivalent weight. At Takkat, the average homogenization temperature
is 126+8°C (n=15) and the salinity varies between 1.5 and 3.1 wt. % NaCl equivalent (Figure 4.8B).
At Tamazeght, the inclusions are homogenized at temperatures ranging from 115 to 143°C with

an average value of 12916 °C (n=27) (Figure 4.8G) and have a salinity between 0.2 and 2.7 wt. %
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Figure 4.8: Frequency histograms of homogenization temperatures for primary and secondary
inclusions in fluorite and calcite crystals from Tamazeght complex and Bou-Izourane F district.

At the Tabja and Meghsan sites, homogenization temperatures in fluorite are higher
(Appendix A (Fig. A.5)). At the Tabja site, the Th of the primary fluid inclusions (n=58) show a
bimodal histogram centred at 90-150 °C and 180-200 °C, and the secondary fluid inclusions
(n=25) show temperatures centred between 80-100 °C and 120-180 °C (Figure 4.8D, E). The
average salinity of the primary fluid inclusions in the fluorite is close to 2.4 wt% equiv. NaCl. For
Meghsan fluorite, Th ranges from 169 to 241 °C with an average value of 200+21 °C (n=26) (Figure
4.8D), and salinities range from 2.1 to 3.7 wt% equiv. NaCl. For the same sample, homogenization

of secondary fluid inclusions (n=22) occurs between 101 and 287 °C, following a bimodal
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distribution centred at 110-120 °C and 270-280 °C (Figure 4.8D). The Tabja calcite has primary
fluid inclusions with homogenization temperatures varying between 110 and 142 °C in a unimodal
distribution (Figure 4.8D). At the Bou-Imetssene site, fluid inclusions in fluorite are very rare, and
homogenization temperatures are comparable and vary between 127 and 187 °C (Figure 4.8H).
On the other hand, salinity is much higher than at the other sites and varies between 17.6 and

18.9 wt% equiv. NaCl.

2.4.2.2.Raman spectroscopy
The solid phases in the inclusions of the Meghsan fluorite crystals have been identified by
Raman spectroscopy and correspond to nahcolite (NaHCO3), strontianite (SrCOs) and hexahydrite
(MgS04.6H20). Their frequent presence within the fluid inclusions of a same plane means that
they can be identified as secondary solid phases (i.e., precipitated in situ by supersaturation during
the cooling of the fluid). The rarest occurrences of barite (BaSO.) could be interpreted as

accidental trapping. Dissolved phosphate is also present in the liquid phase (Figure 4.9A, B).

At the Tabja site, calcite and whewellite (Ca(C,04) H,O) are identified as solid phases, with
dissolved phosphates and carbonates in the liquid phase. In the Tamazeght site, the fluid
inclusions are rich in dissolved CO,. Finally, the fluorite crystals at Bou-Imetssene contain solid
carbonates, while the liquid phase contains NaCl and dissolved phosphates. For these sites, the

origin of the solid phases within the inclusions remains uncertain.

Fluorite mineral Fluorite mineral

Figure 4.9: Photomicrographs of multiphase fluid inclusions in Meghsan fluorite deposit.

2.4.3. Carbon and oxygen stable isotope composition

Stable oxygen isotope compositions are similar between calcites from the two sites (Table
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3). The 80 value of the Tabja calcite (Figure 4.4A-C) is =17.1 %o V-PDB. The "0 of the Bou-
Izourane calcite (Figure 4.3A, B) is —18.7%o V-PDB. The §"C values are also comparable between

the two calcites (-0.7 %oV-PDB in Tabja calcite and —0.8 %o V-PDB in Bou-lzourane calcite).

Table 4.3: Isotopic compositions §'®0 V-PDB and 8C V-PDB of the calcite filling the fluorite
fractures collected in the Tabja site (Crq) and the Bou-Izourane site (Cs,).

Sample Mineral Th(°C) 880 %ov-roB 813C %o v-rDB
Tabja Calcite (Cra) [115 to 142] -17.1 -0.7
Bou-lzourane  Calcite (Cg,) [107 to 119] -18.7 -0.8

2.4.4. Fluorite elemental composition

2.4.4.1.REE distribution

Detailed results of trace element analyses in fluorite and calcite from each mineralized site
are listed in Table S2, S3 (Appendix B). Average trace element concentrations measured in fluorite
by LA-ICP-MS are summarized in Table 4. Fluorite hosted in syenites and skarns at the Bou-
Imetssene site is enriched in rare earth elements (REE) (XREE between 4 ppm and 573 ppm with
an average of 61.5 ppm) compared to the other mineralized sites. The REE distributions of this
fluorite, normalized to the chondrites (Sun and McDonough, 1989; Figure 4.10A, B), show
enrichment in light rare earths (LREE) relative to heavy rare earths (HREE) (Lan/Gdn = 4.1-142.4;
Gdn/Ybn = 0.8-9.7; Lan/Ybn = 9.2-357.4). Calcite shows a similar REE distribution to that of the
associated fluorite at the Bou-Imetssene site, with XREE ranging from 116 ppm to 206 ppm.
Fluorites from the other six sites in the Bou-lzourane district and the Tamazeght complex show
that despite their variations in colour and texture, they have comparable, parallel and flat rare-
earth distributions (Figure 4.70C-H). The sum of the REEs concentrations varies between sites:
Bou-Izourane (2- 55 ppm), Bou-Kharouba (13- 57 ppm), Takkat (3- 124 ppm), Tabja (0.6- 21 ppm),
Meghsan (4- 71 ppm) and Tamazeght (8- 263 ppm). Rare-earth fractionation in fluorites from
these six sites is low (LREEn/ HREEn = 0.23- 6.53; Lan/Gdn = 0.09- 33.94; Gdn/Ybn = 0.15- 3.07;
Lan/Ybn = 0.13 - 27.14; Figure 4.71). The REE distribution of fluorite-associated calcites from these
six sites in the Bou-Izourane area and Tamazeght complex (Fig. 10C, D, E, G, H) resemble the REE

distributions of fluorites, but are less enriched in heavy REEs (Figure 4.10E, G, H).

Table 4.4: Elemental composition of fluorite from the different sites of the Bou-Izourane district and
Tamazeght complex. bdl: below detection limit.
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Figure 4.10: Chondrite-normalized REE patterns of fluorites, calcites and hosted rocks at sites in the
study area (Sun and McDonough 1989). (A, B). Bou-Imtessene. (C) Bou-Izourane. (D) Bou-Kharouba.
(E) Takkat. (F) Meghsan. (G) Tabja. (H) Tamazeght.
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2.4.4.2.0Other trace elements
Concentrations of other trace elements in the fluorite at the different sites show significant
variations, notably in Y (0 to 76 ppm), Sr (38 to 9400 ppm), Mg (40 to 950 ppm), Th (0 to 10 ppm)
(Figure 4.12). Uranium concentration ranges from 0.1 to 0.7 ppm in the Bou-Imtessene and
Tamazeght sites, which are hosted in direct contact with the syenites and skarns (Figure 4.12E).
Fluorites from the Bou-Imtessene and Meghsan sites have relatively high concentrations of Mg

(46 to 950 ppm) and Sr (4900 to 9400 ppm), respectively (Figure 4.12A, D).
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Figure 4.11. Box-whisker diagram of (LREE/HREE) N fractionation for the fluorite from sites in the
Bou-Izourane region and Tamazeght complex. N: Normalization to chondrite (Sun and McDonough,
71989).
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Figure 4.12: Box-whisker diagram of trace element concentrations for the fluorite from sites in the Bou-

Izourane region and Tamazeght complex.

2.5. Discussions

2.5.1. Paragenetic sequence of fluorite mineralization

The general paragenesis of these fluorite mineralizations, whichever site is considered,

comprises three stages (Figure 4.13).

(1) An initial phase of fluorite emplacement associated with the dissolution of the host rock.

Fragments of calcite from the host rock are included as enclaves in the cores of the

euhedral fluorite for sites located in the sedimentary cover (Figure 4.3D). For the Meghsan
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and Bou-Imtessene sites, the fluorite-parental fluids interacted with the syenites and
almost completely replaced their primary minerals (mainly aegirine and potassium
feldspars) (Figure 4.6 and 4.5C). Some zircon crystals are very strongly dissolved in the
Bou-Imtessene site with the release of Nb-U oxides, originally in inclusions in zircons
(Figure 4.5E, F). These undissolved Nb-U oxides produce radiation halos in the fluorite,
similar to those documented by Dill and Weber, (2010) (Figure 4.6C). The presence of
fluorine increases the solubility of zircon and the mobility of Zr in magma-derived
hydrothermal fluids in alkaline peralkaline rocks (Salvi et al, 2000, Sheard et al, 2012). At
Bou-Imtessene, where zircons are highly dissolved, fluids are NaCl-rich (~18 wt% equiv.
NaCl) whereas at Meghsan where fluids are much less saline (~2 wt% equiv. NaCl), zircons
are preserved (Figure 4.5D). The dissolution of zircon at the Bou-Imtessene site would
therefore be due to the circulation of fluorine-rich saline alkaline fluids.

A phase of fracturing and clogging by calcite that partially replaces fluorite (Figure 4.4A-C
and 4.5B). In the literature (e.g., Putnis, 2009, Gigoux et al, 2016), many fluorite deposits
show replacement of calcite by fluorite, but the reverse is very rarely documented.
Experimental studies (e.g., Ramamohana et al., 1993, Stefansson et al., 2013, Sar et al., 2020)
show that fluorite dissolution is facilitated by the presence of sodium bicarbonate, which
leads to calcite precipitation under conditions of low temperatures (70-95 °C) and alkaline
pH (>7). Therefore, under alkaline conditions, CaF, dissolves because the Ca®* content in
solution is limited by the precipitation of CaCOs in the presence of COs?™ ions (Stefdnsson
et al,, 2013). Further dissolution of fluorite is favoured when dissolved Ca®* is removed by
precipitation of calcite.

The third stage consists of micro-quartz (up to 60 pm-large) and corresponds to a
silicification phase that altered the fluorite and calcite crystals. The fluorite deposit of Bou-
Izourane and the Tamazeght complex is added to the deposits reported worldwide that
have undergone intense silicification of the mineable minerals (Figure 4.2H). Silicification
may result from either late cooling of the mineralizing fluid or late circulation of a different
fluid leading to the replacement of fluorite by micro-quartz (Burisch et al, 2017). Since
there is no evidence of interaction between the mineralizing fluid and another fluid, we
assume that silicification is controlled by the late circulation of fluids undergoing a
decrease in temperature, perhaps associated with cooling of the constituent rocks of the

Tamazeght complex.
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(4) A fourth stage is recognized at the Meghsan site with the precipitation of iron oxides that

fill cracks intersecting fluorite and calcite.
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Figure 4.13: General paragenetic sequence of the fluorite deposits of the Bou-Izourane district and
Tamazeght complex.

2.5.2. Fluorite color insight

The origin of fluorite color has been commonly attributed to color centers (Bill, 1982, Gu et
al, 2011; Aoki et al. 2015, Gaft et al, 2020), rare earth element impurities (Bill and Calas, 1978;
Kempe et al,, 2002; Dill and Weber, 2010), and calcium colloids (Allen, 1952, Mackenzie and Green,
1971, Braithwaite et al, 1973, Galwey et al, 1979). Fluorites from the Bou-lzourane district are
predominantly light violet, lilac violet to dark violet in color. The purple to black color of the fluorite
appears to be due primarily to colloidal calcium particles (Allen, 1952, Mackenzie and Green, 1971;
Braithwaite et al., 1973, Galwey et al,, 1979), whose size determines the color (Goebel, 1930): small
particles yield green crystals, while increasing aggregate size produces blue, purple, and black
crystals (Allen, 1952). The latter colors (purple to black) have also been related to radiation and
mechanical damage due to radioactive inclusions, and is manifested by the irregular distribution
of color "pleochroic halos" that originates from radiation (Goebel, 1930; Braithwaite et al, 1973;
Vochten and Geys, 1977). The petrographic study shows that secondary purple lilac color in the
form of radiation halos at the Bou-Imetssene site is related to radiation and mechanical damage

caused by radioactive "uranpyrochlore" inclusions in the fluorite.
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2.5.3. Origin of ore-forming fluids
2.5.3.1.Calcite stable isotopic composition
The origin of the fluids can be approximated by the O stable isotope of the mineral matrix
provided that the crystallization temperatures are known. In order to interpret this data to
characterize the fluids from which the fluorites originated, we assume here that the calcites and
fluorites were deposited from the same fluid. This is suggested by the fact that the homogenization
temperatures and fluid inclusion salinities for calcite and fluorite are of the same order and that

the geochemical signatures (rare earth distributions) are also comparable.

The measured Th of the Tabja calcite and Bou-Izourane calcite corresponds to the minimum
temperature at which the fluid inclusions were trapped. However, a pressure correction must be
applied to determine the trapping temperature (Tt) of the fluid inclusions, which also corresponds
to the crystal growth temperature in the absence of post-trapping deformation (Goldstein and
Reynolds, 1994). Pressure correction requires an estimate of the fluid entrapment pressure.
Exhumation rates derived from low-temperature thermochronology in the Central High Atlas,
estimated at ~0.05 km/Ma (Lanari et al,, 2020), indicate that burial in the Bou-Izourane district has
never exceeded 2 km since the emplacement of the middle Eocene Tamazeght magmatic intrusion
(44 + 4 Ma; Tisserant et al, 1976). Assuming that the Lower Jurassic in the study area is generally
under a hydrostatic pressure regime (hydrostatic gradient of 100 bar/km), the maximum trapping
pressure is about 200 bar. The trapping temperature of fluid inclusions in the Tabja calcite is then
estimated at ~143 + 8 °C, and ~122 + 3 °C in the Bou-lzourane calcite (Figure 4.14A). Thus, using
these trapping temperatures, the calculated 880 values of mineralizing fluids for the Tabja site are
between —5.5 %o and -1.6 %o V-SMOW (av. —3.6 %o V-SMOW, Figure 4.14B). For Bou-lzourane,
the 8§80 values of the parent fluid are between —3.3 %o and —2 %o V-SMOW (av. —2.6 %o V-SMOW,
Figure 4.14B). The average §'°0 values of the parent fluid are therefore very close (Figure 4.14B).
These compositions reflect a dominant meteoric origin (Figure 4.15A), consistent with the low

salinities of the fluid inclusions, with the exception of Bou-Imtessene.
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Figure 4.14: (A). Pressure correction (Pc) applied on fluid inclusions hosted in calcites from the Bou-
Izourane district to calculate the trapping temperature (Tt); (B). Oxygen isotopic values of calcite
associated with fluorite plotted on the temperature-dependent, calcite-water oxygen fractionation

curve of Zheng (1999).

2.5.3.2.Fluorite

Most carbonatite-related fluorite mineralizations in the world that have been interpreted as
being derived from late-magmatic fluids (Amba Dongar, India, Palmer and Williams-Jones, 1996;
Itapirapua, Brazil, Andrade et al, 1999; Okorusu, Namibia, Biihn et al, 2002), show wide ranges of
homogenization temperatures (100 to 500 °C) and salinities. Therefore, low-temperature, low-
salinity fluid inclusions in fluorites derived from late-magmatic fluids have been considered to
reflect a mixture between a late-magmatic F-bearing fluid and meteoric water (Simonetti and Bell,
1995, Palmer and Williams-Jones, 1996). Common daughter minerals in fluid inclusions hosted in
fluorite are carbonates, strontianite, nahcolite, shortite, sulfates, and alkali, alkaline earth and rare
earth chlorides. Carbon dioxide is frequently detected in the vapour phase (Palmer and Williams-
Jones, 1996; Xu et al,, 2012; Redina et al, 2020; Biihn et al, 2002; Kynicky et al., 2019; Oztiirk et al,
2019; Rankin et al,, 2003; Smith et al., 2015; Redina et al., 2021; Prokopyev et al.,, 2020).

Raman spectroscopy, microthermometry data of fluid inclusions (Th and Tm) and oxygen
isotope compositions obtained in the calcite from the Bou-lzourane district show two origins for
the fluorite. Fluorite mineralizing fluids from sites hosted in Liassic carbonate rocks (i.e., Bou-
Izourane, Bou-Kharouba, and Takkat), with the exception of Tabja, have low salinities (1.5 to 3 wt%

NaCl equiv.). This suggests a primary contribution of meteoric waters. The Tamazeght complex

- 142 -



Chapitre 4 : Origine des gisements de fluorite dans le district de Bou-lzourane et ses
relations avec le complexe magmatique de Tamazeght

then acts as a heat source.

The Tamazeght site hosted in skarns to the NW of the Tamazeght complex, the Tabja site in
Liassic carbonate rocks, and the Meghsan site hosted in Tamazeght syenites to the SE of the
complex, are characterized by the same range of salinity as the other sites, but with a slight rise in
temperature centred around 160 °C. Fluorites in the latter three sites exhibit fluid inclusions
containing nahcolite (NaHCO3), calcite and strontianite (SrCOs), and are sometimes rich in dissolved
CO.. This reflects the participation of late-magmatic fluid in the precipitation of fluorite at these

three sites.

For Bou-Imtessene, the mineralizing fluids have temperatures close to those of the other
sites, but the salinity is very high, reaching 18 wt % NaCl equiv. (Figure 4.15B). Several phenomena
are commonly invoked to explain high NaCl contents in geofluids: (1) basinal brine percolation
(Sizaret et al, 2004), (2) local dissolution of evaporitic minerals (Bakelli et al, 2022, Boiron et al.
2002), (3) boiling processes (Darimont and Coipel. 1982; Sizaret et al,, 2004) and (4) participation of
late-magmatic fluids (Palmer and Williams-Jones, 1996, Biihn et al, 2002, Redina et al, 2021). As
the presence of evaporites is not mentioned locally, and in the absence of boiling markers in the
fluid inclusion record, we propose a local concentration of NaCl by late-magmatic fluids and/or the
interaction between the mineralizing fluid and Na- and Cl-rich syenite minerals (albite, sodalite,

biotite and amphibole) (Wang et al,, 2076).
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Figure 4.15: (A). §"°0 versus §™°C diagram of calcites from the Bou-lIzourane district. The fields for
marine carbonates, magmatic and sedimentary organic matter are after Liu et al, 2007; Tamazeght
(Tamazert) carbonatites is from Bouabdellah et al, 2010b; (B). Homogenization temperature (Th)
versus salinity diagram of primary fluid inclusions of fluorite crystals from the Bou-Izourane district
and Tamazeght complex.
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2.5.4. Evidence of fluid-rock interactions

Salvi et al. (2000) demonstrated that high field strength elements (HFSE), specifically REE,
Zr, Ti, and Nb, are mobilized during a short duration and spatially limited hydrothermal alteration
in the nepheline syenites and pegmatites of Tamazeght. The mobilization of these HFSE occurs
through OH-F complexation, which requires a fluid with a high concentration of fluorine (F) and a
temperature of about 300°C, with the quasi-total absence of calcium (Ca). This phenomenon is
explained by the presence of F-rich residual brine (25 wt % equiv. NaCl) exsolved from the most
evolved Tamazeght pegmatites, which leaches HFSE (Salvi et al, 2000). These considerations
mainly indicate that the magmatic-hydrothermal activity associated with the emplacement of the

Tamazeght complex during the Eocene is a potential source of fluorine.

Petrographic observations show dissolution of primary minerals (mainly aegirine and K-
feldspars) from syenites of the Tamazeght complex (Figure 4.5C and 4.6B, F), and calcite from
other country rocks in the Bou-lzourane district (Appendix A (Fig. A.4)). The source of F could be
from fluid-rock interactions, as apatite, biotite, and amphibole minerals in most rocks of the
Tamazeght complex are halogen-rich and have higher F contents in the more evolved rocks (i.e,
syenites) (Wang et al, 2016). The higher Sr content in fluorite from the Meghsan site may most
likely be due to the reaction of mineralizing fluids with carbonatites and calcite dissolution. The

interaction of F-rich fluids with the host rocks may be the source of the calcium.

The representation of fluorite samples in the Tb/Ca and Tb/La diagram, where three
genetically distinct domains can be identified (Moller et al. 1976, Méller and Mortiani 1983, Méller,
71983), indicates the hydrothermal field for fluorites in the Bou-lzourane district and the Tamazeght
complex (Figure 4.16A). A few rare analyses from the Bou-Imetssene, Meghsan and Tamazeght
sites fall into the pegmatitic field. This overlap on the pegmatitic field, for Bou-Imetssene and
Meghsan hosted in syenites, could be attributed to local interactions between the fluid and the
syenites of the Tamazeght complex and/or to the participation of late magmatic fluids. This is also
the case for the Mushgai-Khudag fluorite in Mongolia (Redina et al, 2020) and the Okorusu
fluorite in Namibia (Btihn et al., 2002), which have been interpreted as late-magmatic (carbonatitic)
in origin, and the Aouli fluorite in Morocco (Margoum et al., 2015), which has been shown to be
precipitated not as a result of purely magmatic fluid involvement but by hot basin-derived brines
and fluid-rock interaction at high fluid-rock ratios. This explains that all fluorites from these

deposits fall into the pegmatitic domain (Figure 4.16A).
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Figure 4.16: (A). Logarithmic plot of Tb/Ca versus Tb/La for various fluorite from the Bou-Izourane
district and and Tamazeght complex (Méller et al., 1976, 1998). The fields for Aouli fluorite, Morocco
is from Margoum et al, 2015, Mushgai-Khudag fluorite, Mongolia is from Redina et al, 2020;
Okorusu fluorite, Namibia is from Buihn et al,, 2002. (B). Enrichment or depletion factors for different
fluorite sites of Tamazeght complex and Bou-Izourane district relative to the Tamazeght carbonatite.
These factors are calculated from Gagnon et al, 2003 by dividing the average concentration of an
element in the fluorite by its average concentration in the Tamazeght carbonatite.

Despite the difference in the relative rare earth element enrichment/depletion factor in the

fluorites of the Bou-lzourane district and Tamazeght complex compared to the Tamazeght
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carbonatite, the REE distributions are flat-lying when normalized to carbonatites and broadly
similar (Figure 4.16B). This again reflects the involvement of carbonatitic fluids associated with late
magmatic activity and/or the interaction of mineralizing fluids at depth with the Tamazeght
magmatic complex carbonatites. These results point to two possible sources (meteoric and late

magmatic) for the fluorites of the Bou-lzourane district and the Tamazeght complex.

The fluorine in the syenite-hosted fluorite of Bou-Imtessene is derived from the dissolution
and replacement of the syenites. The penetration of meteoric fluids in the system constitutes the
final stage of the late magmatic-hydrothermal history of Tamazeght (Schilling et al,, 2009). During
this period, heated meteoric fluids precipitated fluorite in Liassic carbonates (i.e., Bou-lzourane,
Bou-Kharouba, and Takkat). These fluids were enriched in fluorine by leaching the syenites,

lamprophyres, and probably other F-rich igneous rocks.

2.5.5. Genetic Model

The (U-Th)/He and AFT ages in the central High Atlas reveal that these regions were at
temperatures below ~ 70-110 °C since the Mesozoic (Barbero et al,, 2007). These maximum burial
temperatures are lower than the homogenization temperatures of the fluid inclusions. This implies
either the existence of an anomalously high geothermal gradient or fluids expelled from deeper
levels not being in thermal equilibrium with the surrounding rocks. Since the mineralized fractures
cut through the Tamazeght Complex rocks, and fluorite replaces the constituent minerals of the
syenites, fluorite mineralization in the Bou-Izourane district and the Tamazeght Complex occurred
after the Tamazeght Complex was emplaced (Figure 4.17A). The Tamazeght complex likely played
a role in increasing the local geothermal gradient, potentially leading to the development of local-
scale convection cells, and this acted as a potential heat source and driving mechanism to move
mineralizing fluids to the surface, which is similar to the case of the El Hammam fluorite deposit in

Morocco (Bouabdellah et al., 2010a) and the Inner Mongolia fluorite deposit (Pei et al., 2017).

Fluorites characterized by high salinity (18 wt % NaCl equiv.) aqueous inclusions containing
calcite (i.e., Bou-Imtessene) and low salinity fluid inclusions (1.5 - 3 wt % NaCl eqv) containing
daughter minerals such as nahcolite, strontianite and rich in dissolved CO; (i.e, Meghsan,
Tamazeght and Tabja), and which have homogenizing temperatures centred around 160+30 °C,
may be of meteoric origin but associated with late magmatic activity following the emplacement

of Tamazeght carbonatites. At sites hosted in Liassic carbonate rocks (i.e.,, Bou-lzourane, Bou-
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Kharouba, and Takkat), the fluorite contains two-phase aqueous inclusions, showing median Th
around 130 °C and low salinities of 1.5 - 3 wt % NaCl equiv., suggesting a meteoric origin,

supported by oxygen isotope compositions obtained in the calcite.

These results point to the direct involvement of carbonatitic fluids from the middle Eocene
Tamazeght magmatic complex in the fluorite mineralization just proximal to the Tamazeght
complex (i.e., Bou-Imtessene, Meghsan, Tamazeght and Tabja). Mixing of meteoric fluids with the
last remnants of late-magmatic F-rich brines and dissolution of the host rock (limestones, skarns,
syenites, carbonatites), causes the deposition of large amounts of fluorite at the interaction site
(Step2' and Step3'; Figure 4.17C, D). However, no evidence of these late-magmatic fluids is detected
for the fluorite mineralization hosted in the Liassic marl and carbonate rocks (Bou-lzourane, Bou-
Kharouba, and Takkat). The Tamazeght igneous complex is composed of plutonic rocks, with F
(fluorine) contents as high as 0.02 - 0.8 wt.%, and distributed in minerals as follows: apatites (2.3 -
3.4 wt.% F), biotites (0.2 - 2.6 wt.% F), amphiboles (0.1 - 1.1 wt.% F) and titanites (0.03 - 0.8 wt.% F)
(Wang et al, 2076). The Tamazeght complex could have been a potential source of F for fluorite
mineralization at the Bou-Izourane, Bou-Kharouba, and Takkat sites by leaching fluorine from these
minerals during circulation of hydrothermal fluids in contact with carbonatites and other rocks of
the Tamazeght intrusion (Step2; Figure 4.17C). This step takes place after the per descensum
circulation of meteoric waters potentially at the interface between the intrusion and the
sedimentary formations (Step1; Figure 4.17B). Indeed, the origin of the fluorite mineralization at
Bou-lzourane, Bou-Kharouba, and Takkat would be the result of circulation of fluorine-rich
hydrothermal fluids guided by the brittle structures acquired during Triassic-Jurassic rifting (Step3;
Figure 4.17C, D). The interaction of the hydrothermal fluid with the Ca-rich host rock (limestones)
leads to the precipitation of fluorite in the cavities along the stratiform joints and faults (N20, N50-

80 and N120) cutting the Liassic formations (Step4; Figure 4.17D).
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fluorite hydrothermal deposit. (A) The Tamazeght complex intrudes Ca-rich sedimentary rocks
(limestones and marls); (B) Fault reactivation inherited from the Atlasic rifting followed by the
emplacement of the lamprophyres of the Bou-Izourane district and by the per descensum circulation
of meteoric waters at the interface between the intrusion and the sedimentary formations; (C) Step
2 and 3: The meteoric water heated by the intrusion ascended along the brittle faults, resulting in F-
leaching from the apatite, biotite, titanite and amphibole minerals during the circulation of
hydrothermal fluids in contact with the carbonatite and other rocks of the Tamazeght intrusion; Step
2': The per ascensum circulation of the F-rich late magmatic fluids. (D) Step 4: The interaction of the
F-rich hydrothermal fluid with the Ca-rich host rock (limestones), leads to the precipitation of fluorite
in the cavities, along the stratiform joints and faults; Step 3': Mixing of the meteoric water and of
late magmatic fluids with dissolution of the Ca-rich host rock (limestones, skarns, syenites), leads to
the precipitation of fluorite in the cavities and along faults.
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2.6. Conclusions

The fluorite deposits in the Bou-Izourane district and the Tamazeght complex in the central
High Atlas of Morocco, are characterized by vein-like (N20, N50-80 and N120), stratiform and
karst cavities mineralization, and are associated with sedimentary rocks (limestones and marls) of
the Liassic (Bou-lzourane, Takkat, Bou-Kharouba and Tabja), with magmatic rocks (Bou-Imetssene
and Meghsan) and also with skarn (Tamazeght). Even if some differences in colour and texture
exist between the different sites of the Bou-lzourane district and the Tamazeght complex, the
general paragenesis of these fluorite mineralizations includes three stages; (1) a first stage of
fluorite emplacement associated with the dissolution of the host rock, (2) a phase of fracturing
and clogging by calcite, and (3) a third stage constituted by micro-metric quartz and
corresponding to a phase of silicification that altered the fluorite crystals. In the Bou-Imetssene
and Meghsan sites, the fluorite veins intersect the Middle Eocene Tamazeght syenites and the
mineralizing fluids that precipitated this fluorite interacted with these syenites. This indicates that
these fluorite mineralizations were deposited- clearly for these two sites but also for all the sites
that show some similar characteristics - during the period following the establishment of the
Tamazeght complex. Fluid inclusions in fluorite hosted in Liassic carbonate rocks (Bou-lzourane,
Bou-Kharouba, and Takkat) are aqueous inclusions with low homogenization temperatures

(~130°C) and low salinities (1.5 ~3 wt % NaCl equiv.).

Fluorite in the Tabja, Tamazeght, Meghsan and Bou-Imetssene sites shows aqueous
inclusions at slightly higher homogenization temperatures (99°C and 241°C) and similar low
salinities as the previously mentioned sites, except for the Bou-lmetssene site which is
characterized by a high salinity (~18 wt % NaCl equiv.). Multiphase inclusions containing daughter
minerals of nahcolite, calcite, strontianite with a CO;-rich vapour phase are also present in the
fluorites of these last four sites. The §'®0 values of the fluids that precipitated fluorite-associated
calcites from Tabja (highest Th) and Bou-Izourane (lowest Th), from —=5.5 to —1.6 %o V-SMOW and
=33 %o and -2 %o V-SMOW, respectively, suggest a meteoric origin. Combining the
microthermometric data and the geochemical composition, it can be concluded that the fluorites
from Tabja, Tamazeght, Meghsan and Bou-Imetssene, were precipitated as a result of the
participation of late-magmatic F-bearing fluids with meteoric waters. Calcite precipitated in
fractures that cut the fluorite in the Bou-lzourane area and the Tamazeght complex as well as the

fluorites at the Bou-lzourane, Bou-Kharouba, and Takkat sites share a common meteoric
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hydrothermal origin. The magmatic rocks of the Tamazeght complex, rich in halogens, are the
most likely sources of fluorine. The local thermal anomaly (Tamazeght magmatism) may be the
source of heat and the driving force for the percolation of mineralizing fluids through faults that
cut the region to the surface. Fluid-rock interaction between F-rich fluids and the host rocks of
the Bou-Izourane, Bou-Kharouba, and Takkat fluorite deposits led to the extraction of Ca from the
host rocks, followed by a drop in temperature and pressure, resulting in the precipitation of

fluorite.

The proposed conceptual model for the fluorite deposit formation in the Bou-lzourane
district provides valuable insights that can guide exploration efforts. The fluorites hosted in the
Liassic formation represent the most profitable and economical fluorite ore reserves in the Bou-
Izourane region in terms of both volume and the cost of mining and processing fluorite. The
silicification of fluorite negatively affects the mining potential of the Bou-lzourane district and the
Tamazeght complex and reduces the grade by dissolution of the ore, thus increasing the hardness
of various mineralized forms. The presence of major NE-SW trending faults, directly related with
the Tamazeght magmatic complex which serves as a source of fluorine and heat, plays a crucial
role in the circulation of ore-forming fluids. These faults, inherited from the Triassic-Jurassic rifting,
not only facilitate fluid movement but also supply other fault systems (N20 and N120) as well as
cavities found in the Liassic carbonate rocks of the Bou-lzourane area, which serve as a source of
calcium. As a result, these faults and cavities represent favorable zones for the precipitation of
fluorite and are highly promising targets for exploration efforts. By focusing exploration activities
on these areas, there is a greater likelihood of discovering potential fluorite deposits. Future
research should be conducted to date fluorite mineralizations in order to situate their genesis into

the geodynamic history of the central Moroccan High Atlas.

L'ensemble des données supplémentaires de |I'Appendice B (Appendix B), relatif a l'article

1 sont présentés en Annexe 1.

2.7. Appendix A- Article 1
Appendix A. Supplementary data
Supplementary data to this article can be found online at

https://doi.org/10.1016/j.oregeorev.2023.105596.
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Fig. A.1. Photographs illustrating the types of fluorite mineralization hosted in the sedimentary rocks

of the Bou-Izourane district. (A). Bou-Izourane site. (B). Takkat. (C). Bou-Kharouba. (D). Tabja.
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Fig. A.7. The testing locations for ICP-MS-Laser analysis and Stable isotope (C, O) composition
analysis in the various samples from the Bou-Izourane district. (RL: Reflected light photography; CL:

Cathodoluminescence image).
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Fig. A.7. Continued.

3. Données complémentaires

3.1. Comparaison des méthodes d'analyse LA-ICP-MS et ICP-MS par dissolution

La technique LA-ICP-MS (Laser Ablation Inductively Coupled Plasma Mass Spectrometry) et
I'lCP-MS par dissolution (Inductively Coupled Plasma Mass Spectrometry) sont deux techniques
analytiques utilisées pour déterminer la composition élémentaire d'échantillons solides.
Cependant, elles different dans leur approche et leurs applications. Le LA-ICP-MS repose sur un
échantillonnage par laser pour ablater (vaporiser) la surface de I'échantillon solide. Les particules
ablatées sont ensuite transportées vers un plasma a couplage inductif (ICP) ou elles sont ionisées.
Les ions produits sont ensuite analysés par un spectrométre de masse pour déterminer leur
composition élémentaire. Cette méthode permet I'analyse directe d'échantillons solides sans
préparation complexe. Elle convient aux échantillons hétérogenes ou irréguliers, mais peut
entrainer des problémes de fractionnement isotopique. Dans la méthode par dissolution,
I'échantillon solide est dissous dans un acide fort pour former une solution. Cette solution est
ensuite introduite dans un plasma a couplage inductif ou les ions sont générés puis analysés par
un spectrometre de masse. En général, I'lCP-MS par dissolution tend a offrir de meilleures limites
de détection en raison de |'optimisation du processus de dissolution et de la capacité a utiliser

des concentrations plus élevées en solution.

La fluorite du site de Bou-Imetessene montre son association étroite avec des roches
encaissantes (syénite et skarn). Elle renferme des fragments de ces roches emballés dans la
fluorite, notamment les oxydes de Nb-U (Figure 4.18¢, d). La paragenese magmatique a ce niveau
est remplacée par de la fluorite. Le degré de remplacement est important, allant jusqu'a dissoudre
le zircon (cf. section 2.4.1.3). Le phénomeéne de remplacement de la roche encaissante, qu'il s'agisse

de syénite ou de marno-calcaire, est tres intense dans |I'ensemble du district, contribuant a
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I'enrichissement en fluorite (cf. section 2.4.7). Il est donc difficile d'isoler les minéraux de fluorite
pure et de les broyer pour I'analyse, ce qui rend possible aux échantillons préparés contaminés
par certains reliques des minéraux d'encaissant riches en REY, et emballés dans la fluorite (e.g.,
Nb-U oxides). Ici, nous ferons une comparaison de la méthode mise en ceuvre par Achmani et al.
(2020) et Achmani et al. (2023) pour I'analyse des échantillons de fluorite dans le site de Bou-
Imetessene (ICP-MS apres dissolution et la méthode d'analyse ponctuelle LA-ICP-MS). Il ne s'agit
pas tant de remettre en cause la technique utilisée au cours de I'étape d'analyse que de

s'interroger sur |'étape de préparation de I'échantillon.
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Figure 4.18: a) Analyse comparative des REY normalisés a la chondrite (Sun and McDonough 1989)

dans la fluorite de Bou-Imetessene via les techniques d'analyse ICP-MS et LA-ICP-MS. b) Diagramme
en boite a moustaches des concentrations d'uranium et de thorium obtenues par les méthodes
d'analyse ICP-MS et LA-ICP-MS dans la fluorite de Bou-Imetessene. c et d) Photographies en lumiere
polarisée non analysée montrant les oxydes de Nb-U emballés dans la fluorite du site de Bou-
Imtessene.

La comparaison de la distribution normalisée des élements REY montre une différence au

niveau de l'enrichissement des terres rares et de I'yttrium dans la fluorite de Bou-Imetessene,
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selon la méthode et le protocole d'analyse utilisée (i.e., ICP-MS aprés dissolution (Achmani et al,
2020) contre LA-ICP-MS (Achmani et al, 2023) ; Figure 4.18a). L'analyse basée sur la dissolution
des cristaux de la fluorite montre des concentrations élevées en REY par rapport a I'analyse
ponctuelle par ablation laser (Figure 4.18a), cela signifie sans doute qu'il y a des reliques des
minéraux riches en REY dissous avec la fluorite au cours de la préparation des échantillons. Cela a
été évident lors de I'étude microscopique au cathodoluminescence et MEB, qu'il est difficile, voire

impossible, d'isoler des cristaux de fluorite pure uniquement sous une loupe binoculaire.

La méme remarque apparait aussi sur les teneurs moyennes d'uranium et de thorium
mesurées dans la fluorite de Bou-Imetessene analysées par LA-ICP-MS, qui sont respectivement
de 0.21 ppm et 0.16 ppm (Achmani et al, 2023 ; Figure 4.18b). Cependant leurs concentrations
moyennes mesurées par ICP-MS apres dissolution atteignent 179 ppm pour I'uranium et 589 ppm
pour le thorium (Achmani et al, 2020; Figure 4.18b). Il est donc judicieux d'aborder I'étude de ce
type de minéralisation avec prudence, en commencant par une étude pétrographique
approfondie (e.g., microscopie a cathodoluminescence et MEB) puis I'analyse géochimique
convenable (e.g., LA-ICP-MS), pour assurer la crédibilité des résultats des analyses et des

interprétations géochimiques proposées.

3.2. Fractionnement Ho-Y et Ho-La

Les fluorites issues d'une origine commune montrent des rapports Y/Ho comparables et
s'alignent de maniere cohérente sur un diagramme représentant Y/Ho en fonction de La/Ho (Bau
et Dulski, 1995). Cette disposition est illustrée dans la figure 4.19a. Lorsque I'on considere les
échantillons de fluorite issus de gisements du district de Bou-lzourane, on constate qu'ils
s'alignent vers Y/Ho = 100 sur ce diagramme Y/Ho versus La/Ho. Cette observation suggere que
les fluides responsables de la minéralisation dans tous les sites partagent une origine commune
et ont interagi avec des formations rocheuses comparables, dans des conditions physico-
chimiques probablement similaires. Cependant, une exception notable est le site de Bou-
Imtessene, ou tous les échantillons de fluorite affichent des rapports La/Ho plus élevés. Cette
caractéristique souligne l'importance de la contribution des fluides tardi-magmatiques dans le

processus de précipitation de la fluorite sur le site de Bou-Imtessene.

De maniere générale, la fluorite qui provient et se dépose a proximité de roches

magmatiques présentait apparemment des rapports Y/Ho similaires a ceux des roches
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magmatiques elles-mémes (Bau et Dulski, 1995). Le fractionnement Y-Ho n’est pas lié a la source
mais dépend de la composition et de la migration des fluides (Bau et Dulski, 1995). Dans le district
de Bou-lzourane, les fluorites montrent des valeurs de rapports Y/Ho qui se superposent de
maniére significative avec celles des fluorites hydrothermales (Figure 4.19b). Quelques
échantillons de fluorite des sites de Bou-Imtessene et Tamazeght démontrent méme une
superposition avec la gamme de rapports caractéristiques des roches magmatiques. Cette

corrélation pourrait étre attribuée a l'implication des fluides tardi-magmatiques dans la genese

de la fluorite.
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Figure 4.19: a) Diagramme Y/Ho vs. La/Ho de fluorites provenant de différents sites du district de
Bou-Izourane (Bau et Dulski, 1995) ; Comparaison des rapports Y/Ho de la fluorite de Bou-Izourane
avec d'autres types de corps géologiques (Bau et Dulski, 1995). PAAS : Post Archean Australian Shale.
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En conséquence, les compositions relativement élevées en yttrium (Y) dans les fluorites de
Bou-lzourane (Figure 4.12B), ainsi que leurs rapports Y/Ho allant de 27,44 a 258,82, nettement
supérieurs au rapport chondritique (Y/Ho = 28 ; Anders et Grevesse, 1989, McDonough et Sun,
1995, et Irber, 1999), suggérent les deux scénarios suivants : a) une possible complexation entre
I'yttrium et le fluor, et/ou b) des interactions entre les fluides et les roches riches en yttrium au
cours du cheminement du fluide minéralisateur (Bau et Dulski, 1995, Wood, 1990a, b, Sallet et al.,

2005, Schwinn et Markl, 2005, Schénenberger et al., 2008).

3.3. Signification des anomalies en Eu, Ce et Y

Selon Mdéller et al. (1998), les anomalies en europium (Eu), cérium (Ce) et yttrium (Y) dans la
fluorite renseignent sur le mécanisme de dépot du minéral. En particulier, I'anomalie en Eu est
contrblée thermiquement et chimiquement, principalement par le potentiel d'oxydo-réduction du
fluide minéralisateur. La détection d'anomalies en europium (Eu) est étroitement liée a la
température (Bau, 1991, Bau et Méller, 1992). En effet, a des températures dépassant les 200°C,
I'Eu®* subit une réduction en Eu?*, une forme trés mobile difficilement incorporable dans la
structure cristalline de la fluorite. Par conséquent, I'Eu* reste dans la phase fluide, conduisant
ainsi & l'apparition d'anomalies négatives. A l'inverse, |'absence ou la présence d'anomalies
positives en Eu caractérisent les cristaux de fluorite précipités a partir de solutions minéralisatrices
ayant des températures inférieures a 200°C (Meary et al, 1985, Bau, 1991, Bau et Méller, 1992,
Moller et al., 1998). La majorité des analyses révelent que les fluorites du district de Bou-lzourane
ont des rapports Eu/Eu* variant de 0,13 a 2,54, avec une moyenne de 0,95 (Figure 4.20a). En
général, cette distribution suggere que les fluorites du district de Bou-lzourane ne montrent
aucune anomalie significative en ce qui concerne l'europium. De plus, cette caractéristique
d'absence d'anomalie en europium et I'enrichissement en terres rares légéres (LREE) sont des
attributs typiques des fluorites associées aux carbonatites et a d'autres types de magmatisme
alcalins (Magotra et al, 2017). Une autre explication plausible est que I'anomalie en europium
pourrait étre héritée des roches sources des ETR (Schwinn et Markl, 2005), telles que la carbonatite
de Tamazeght. Les différences des valeurs d'anomalies en Eu dans certains échantillons de fluorite
peuvent indiquer des hétérogénéités de température dans certains sites du Bou-Izourane (i.e,,
fluorite de Meghsan). En revanche, les anomalies Eu légerement négatives des calcites du district
de Bou-lzourane (Eu/Eu* = 0,37- 1,76, avec une moyenne de 0,81 ; Figure 4.20c) s'expliquent

probablement par l'interaction des fluides avec des roches appauvries en Eu.
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Le cérium montre une plus grande sensibilité au redox qu'a la température. En étant soluble
et mobile sous sa forme réduite (Ce®*), il subit une oxydation en Ce** et se dépose sous la forme
de CeO; en présence de conditions oxydantes (Méller et Morteani, 1983 ; Méller et Bau, 1993). En
raison de sa faible solubilité, le Ce** ne présente pas la méme mobilité que les autres éléments
des terres rares dans le fluide minéralisateur. Lorsque le niveau d'oxygene varie, les réactions
d'oxydoréduction entre les états Ce3* et Ce** sont directement affectées, ce qui influence ensuite
la manifestation ou non d'anomalies dans la distribution du cérium. De plus, Ce** est incorporé
dans les hydroxydes de fer et de manganese qui se forment rapidement au sein de certaines
solutions (Moller et Bau, 1993). Les anomalies |égerement négatives en cérium (Ce/Ce* = 0,03 -
1,63, moyenne de 0,55) observées dans la plupart des fluorites ainsi que dans les calcites (Ce/Ce*
= 0,018 — 1,64, moyenne de 0,56) de Bou-lzourane (Figure 4.20a, c), ainsi que dans les roches
encaissantes telles que les calcaires du Lias associés, suggerent une interaction des fluides sources

avec les roches dans un environnement réducteur (Mdéller et al., 71998).

Cependant, il n'y a pas de corrélation évidente entre les distributions des anomalies en Eu
et en Ce dans les fluorites et les calcites provenant de différents sites de Bou-lzourane (Figure
4.20a, c). Cette absence de corrélation limite la capacité de reconstituer |'évolution des conditions

de précipitation a travers les différents sites du district de Bou-lzourane.

Les anomalies en yttrium refletent la complexation des fluides avec le F (Méller et al., 1998).
En particulier, les anomalies positives en Y indiquent une forte complexation du F et/ou une
interaction fluide-roche le long du trajet du fluide minéralisateur (Bau et Dulski, 1995, Wood,
1990a, b; Sallet et al.,, 2005, Schwinn et Markl, 2005; Schénenberger et al., 2008). L'enrichissement
en yttrium (Y) dans les fluorites (Y/Y* = 1,10-8,83, avec une moyenne de 2,88) ainsi que dans les
calcites (Y/Y* = 0,70-4,46, avec une moyenne de 1,99) est attribuable aux constantes de stabilité
significativement supérieures des complexes Y-fluorés par rapport aux complexes Ho-fluorés
(Bau, 1996 ; Bau et Dulski, 1995 ; Figure 4.20b, d). | est toutefois important de noter que I'anomalie
en yttrium pourrait aussi étre influencée par des sources externes telles que le fluide hydrothermal
ou les roches encaissantes. Cette hypothese est étayée par le fait que toutes ces roches, y compris
les roches magmatiques de Tamazeght, présentent de légéres anomalies positives en yttrium dans
leurs compositions. Le découplage de I'Y par rapport aux ETR est une caractéristique commune

des fluides hydrothermaux dominés par les complexes F (Méller et al., 1998).
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Salvi et al. (2000) ont proposé que le transport de HFSE "High field strength element " (Nb,

Zr, Ta, Hf, Ti) et de REY dans le systéme magmatique-hydrothermal de Tamazeght se soit produit

par complexation OH-F, ce qui nécessite un fluide avec une concentration élevée en F avec

I'absence quasi-totale de Ca (Salvi et al., 2000).
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Figure 4.20: a, ¢) Diagramme montrant la variation de (Eu/Eu*) par rapport a (Ce/Ce*) pour la
fluorite et la calcite dans divers sites de la région de Bou-Izourane; b, d) Graphique de la variation
des éléments des terres rares (ETR) en fonction du ratio (Y/Y*) pour la fluorite et la calcite présentes
dans les différents sites du district de Bou-Izourane. Les anomalies élémentaires en Eu (Eu/Eu*), Ce
(Ce/Ce*) et Y (Y/Y*) sont exprimées selon les formules données par Bau et Dulski, (1996) et Zhang
et al. (2014) comme suit : (Eu/Eu*) = Eun/(0.67Smy + 0.33Tby), (Ce/Ce*) = Cen/(0.5Lan + 0.5Prn),,
(Y/Y*) = Yn/(0.5Dyn + 0.5Hon) ; N : Normalisation a la chondrite (Sun et McDonough, 1989).
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3.4. Evolution des ETR dans les zones de croissance
3.4.1. Fluorite

Les cristaux de fluorite observés dans le site de Tamazeght présentent fréquemment des
zonations concentrique significatives en lumiere naturelle (Figure 4.27a), cependant, de telles
zonations ne sont pas observées en cathodoluminescence (Figure 4.21b). Cela est illustré par
I'échantillon TM2 (site de Tamazeght), pour lequel des analyses ont été réalisées en ciblant
différentes zones au sein de la fluorite (Table 4.5). Afin de mieux comprendre I'évolution de la
composition du fluide minéralisateur pendant le processus de cristallisation, des analyses
élémentaires par LA-ICP-MS ont été effectuées le long de quatre transects a travers ces zones de
croissance, allant du centre vers la périphérie du cristal (Figure 4.21a). Lorsque des générations
successives de fluorite cristallisent a partir d'une solution dans un systeme minéralisateur fermé,
un phénomeéne d'appauvrissement global en éléments des terres rares (ETR) se produit (Schwinn
et Markl, 2005). Par conséquent, les derniéres générations de fluorite a cristalliser présentent
généralement des concentrations en ETR plus faibles. Les distributions en ETR pour chaque
analyse sont illustrées et sont reliées aux numéros correspondant a leur emplacement a la surface
du cristal (Figure 4.217a). Les distributions en ETR normalisées par rapport a la chondrite (Sun et
McDonough 1989, voir Figure 4.22) affichent une uniformité dans leur forme, bien que I'on puisse
observer une corrélation entre les teneurs les plus faibles en ETR au coeur du cristal et les teneurs
les plus élevées a la bordure du cristal. Cette observation pourrait suggérer des variations de
degré de sursaturation ou de rapport fluide/fluorite durant le processus de cristallisation de la
fluorite (Schwinn et Markl; 2005). Cette tendance inverse refléte une évolution contradictoire a
celle proposée par Schwinn et Markl. 2005 (ou |'appauvrissement en ETR va du centre a la
périphérie). Par conséquent, nous ne pouvons pas clairement identifier un systeme minéralisateur

fermé a I'origine de ces minéralisations en fluorite.
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Figure 4.21: a) Analyses LA-ICPMS dans un cristal de fluorite violette zonée (site de Tamazeght) ; b)
Image en cathodoluminescence (CL) correspond au cristal de la fluorite zonée.
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Figure 4.22: Spectres des ETR normalisés par rapport a la chondrite (Sun et McDonough, 1989) pour
les différentes zones de la fluorite zonée du site de Tamazeght.

Table 4.5: Composition élémentaire de la fluorite zonée (en ppm).

Point Eléments des ETR dans la fluorite
Zone
d'analyse La Ce Pr Nd Sm  Eu Gd Tb Dy Ho Er Tm Yb Lu
1 2,09 22 019% 082 036 0093 04 0063 053 019 035 0051 036 0,053
2 87 61 0,34 3 077 045 14 024 19 08 23 026 1 0,13
CPF 3 515 51 0,64 23 042 0152 054 0052 042 0065 026 0041 023 0,022
4 42 62 12 297 21 079 28 048 306 06 184 0236 166 0236
5 239 45 0,63 3.2 161 053 19 036 27 047 155 0235 121 0,183
1 306 69 0,92 44 2,2 08 34 046 31 067 154 025 141 024
2 8 49 0,69 34 164 057 26 035 278 057 179 0206 132 027
Z1-DPF 3 86 82 1,46 4,5 241 102 37 073 35 085 246 034 194 0,229
4 84 107 1,27 5.6 2,5 095 26 051 42 063 26 036 212 034
5 62 89 0,92 6,2 263 095 37 059 524 1,01 3 043 181 031
1 709 101 1,29 5.2 308 095 38 072 47 0838 3 038 25 029
2 14 12 1,33 4,6 31 1,18 363 079 5 1,14 274 0461 332 036
Z2-DPF 3 174 189 184 55 146 075 1,71 041 2,34 0,51 1,55 0,178 1,55 0,148
4 195 16,2 2,23 8,1 2,31 0,81 2,18 046 3,12 0,76 2,27 0,34 2,6 0,29
5 14 12 1,33 4,6 31 1,18 363 079 5 1,14 274 0461 332 036
1 21,3 27 2,1 9,2 162 064 273 038 3,1 052 162 018 1,13 0,163
FDPF 2 80 96 74 232 31 065 18 0266 146 019 076 0,103 0,56 0,078
3 17 154 1,86 8,2 4,6 1,19 6 08 65 094 33 058 32 049
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3.4.2. Calcite

Au sein du site de Bou-lzourane, les cristaux de calcite hydrothermale se forment apres la
fluorite et comblent les fissures qui la traversent (Achmani et al,, 2023 ; Figure 4.23a). Ce processus
de remplissage est fréquemment caractérisé par des zonations moins luminescentes en
cathodoluminescence, en particulier au niveau de la jonction entre la fluorite et la calcite (Figure
4.23b, c). Cette constatation pourrait fournir des informations essentielles concernant I'évolution
des mécanismes de précipitation et de remplissage des fissures, ainsi que l'impact des interactions
complexes entre les fluides et les minéraux environnants a cet endroit précis. C'est pourquoi des
analyses LA-ICP-MS ont été entreprises sur ces zonations, dans le but de retracer les variations

des terres rares.

Les concentrations d'ETR pour chaque analyse sont exposées et liées aux numéros
correspondants indiquant leur position a la surface du cristal (Figure 4.23b, ¢, Table 4.6). On
remarque que la calcite luminescente (Cl b, Figure 4.23b ; Cl ¢, Figure 4.23c) présente des
concentrations en ETR relativement faibles (1,78 — 6,56 ppm), avec une anomalie négative
remarquable en cérium (Ce) (Figure 4.23d, e). Toutefois, les zonations concentriques au sein de la
calcite montrent des teneurs légerement élevées (4,36 — 68,28 ppm), et révelent une corrélation
systématique avec la direction de croissance, ou les concentrations en ETR montrent une

diminution graduelle depuis le coeur jusqu'aux bords du cristal (Figure 4.23d, e).

La présence d'une anomalie négative en Ce dans nombreuses calcites hydrothermales
témoigne de variations des conditions redox ; ou le Ce** peut étre converti en Ce** par oxydation
(Bau et Moller, 1992 ; Vaniman et Chipera, 1996, Sandstrom et Tullborg, 2009). Une origine
plausible pour les terres rares présentes dans la calcite serait leur lixiviation depuis la roche-mere
pendant les interactions entre le fluide et la roche. Néanmoins, I'enrichissement systématique en
ETR observé, qui va du cceur vers les bords du cristal dans les zones moins luminescentes, pourrait
étre attribué aux processus d'interactions entre le fluide responsable de la formation de la calcite

et les minéraux de fluorite environnants déja précipités.
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Figure 4.23: a) Spécimen illustre comment la fluorite entre en contact avec la calcite qui précipite
ultérieurement et remplit les fissures qui traversent la fluorite dans le site de Bou-Izourane; b,c)
Images obtenues par cathodoluminescence (CL) révelent la zonation de la calcite tardive en contact
de la fluorite du site de Bou-Izourane; Spectres ETR normalisés par rapport a la chondrite (Sun and
McDonough 1989) pour les différentes zones de la calcite dans le site de Bou-Izourane: d) figure b;
e) figure c.
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Table 4.6 : Composition élémentaire de la calcite zonée (en ppm).

Zone Point Eléments des ETR dans la calcite
d'analyse La Ce Pr Nd Sm Eu Gd Tb Dy Ho Er Tm Yb Lu

Zoneb CLb 162 00779 038 155 04 0,111 0492 0,09 0548 0,182 0433 00712 054 0,061
CZ b1 17,8 114 3,54 168 24 0645 416 0446 437 09 276 044 219 0366
CZ b2 85 39 1,42 49 1 0242 142 022 133 042 125 0171 1,15 0,125
CZ b3 74 1,19 0,56 228 057 015 09 0158 1,05 031 0,91 0,131 085 0,124
CZ b4 296 2,31 0,78 43 0,5 0113 088 0093 099 0218 0689 0126 063 0,118

Zonec CF1 0251 0217 0059 033 0073 00231 0141 00217 0,169 0,05 0,172 0,021 0,163 0,0186
CF2 045 039 0,127 057 0,147 0057 0265 00499 0342 0099 0307 00436 0271 0,0294
CF3 13 03 0,075 035 0,081 0,03 018 0026 0,187 0062 0,154 0,0232 0,158 0,025
CZ 1 244 37 0326 146 0251 0056 0276 00334 03 0,0466 0,165 10,0255 0,157 0,0266
CZc2 1,18 1,54 0179 079 0,119 00231 0,135 00169 0,157 0,0273 0,082 00136 0,079 0,0168
CLc 016 0,01 0061 034 0,118 00408 0,184 00334 0232 0,071 0,221 00328 0,242 0,0296

3.5. Origine des halos d’irradiation dans la fluorite

Au site de Bou-Imtessene, des dépdts de fluorite montrent des variations de couleur allant
du violet au lilas, présentant en outre des halos d'irradiations qui se forment a l'intérieur de la

fluorite (Achmani et al., 2023 ; Figure 4.24).

Fluorite

Figure 4.24: Microphotographies des halos d'irradiation associés a la présence de pyrochlores dans

la fluorite de Bou-Imetssene.
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L'analyse pétrographique et au microscope électronique a balayage (MEB) des fluorites de
Bou-Imtessene a révélé la présence de minéraux riches en niobium et uranium localisés au coeur
de ces halos d'irradiations dans la fluorite (Achmani et al, 2023 ; Figure 4.25d-e). L'examen des
roches syénitiques encaissantes a également démontré la présence de minéraux similaires, riches
en niobium et uranium, inclus dans les zircons de ces syénites (Figure 4.25a-c). Pour identifier ces
minéraux riches en niobium et uranium, des analyses ont été réalisées a I'aide d'une microsonde
électronique (Electron Probe Microanalyzer, EPMA) a la fois sur les minéraux emballés dans la

fluorite et sur ceux inclus dans les zircons des syénites (Table 4.7).

In syenite | In fluorite

Nb—-U Oxide Minerals

- Fluorite
|
Element Element Element Atomic  Weight Element Element Element Atomic  Weight
Number Symbol Name Conc. Conc. Number Symbol Name Conc. Conc.

@ 8 (o} Oxygen 67.45 34.57 [E] 8 (0} Oxygen 55.15 31.90
41 Nb Niobium 8.20 24.41 41 Nb Niobium 8.14 27.35
11 Na Sodium 737 5.28 9 E Fluorine 17.00 11.67
20 Ca Calcium 4.83 6.20 ® 20 Ca Calcium 5:.97 8.65
14 Si Silicon 4.57 4.11 11 Na Sodium 7.95 6.60
40 Zr Zirconium 3.13 9.14 92 u Uranium 0.58 5.01
22 Ti Titanium 2.05 3.14 22 Ti Titanium 1.99 3.44
92 u Uranium 1.50 11.44 40 Zr Zirconium 0.93 3.07
13 Al Aluminium 0.73 0.63 14 Si Silicon 1.73 1:75
13 Al Aluminium  0.57 0.56

Figure 4.25: a, b et c) Photographies au microscope électronique a balayage (MEB) et spectres de
dispersion d'énergie (EDS) des minéraux appartenant au groupe pyrochlore, qui sont inclus dans les
cristaux de zircon issus de la syénite de Bou-Imtessene. d et e) Image MEB (Achmani et al, 2023) et
spectres EDS des minéraux pyrochlores retrouvés dans la fluorite de Bou-Imtessene en association
avec la dissolution du zircon.
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Selon la classification IMA (International Mineralogical Association) des minéraux
appartenant au groupe des pyrochlores (Hogarth 1977, modifiée par Nickel 1992), ces minéraux
Nb-U appartiennent a la famille des pyrochlores (Figure 4.26), présentant des concentrations
d'uranium trés élevées (~16 % en poids ; Figure 4.27 ; Table 4.7). Ces caractéristiques les placent

dans la catégorie des uranpyrochlores.

Table 4.7 : Composition chimique (% en poids) des minéraux du groupe pyrochlore emballés dans
la fluorite et la syénite de Bou-Imetssene. (Ld : limite de détection)

Minéraux du groupe pyrochlore

Elément Dans la fluorite Dans la syénite
(wt.%)  Pyr-F1 Pyr-F2 Pyr-F3 Pyr-F4 Pyr-S1  Pyr-S2 Pyr-S3
F 0,005 0,014 0,065 0,085 1,079 0,375 0,208
Na 0,011 0,168 0,186 0,113 2,938 1,767 1,310
Ca 3,421 1,171 1,495 3,120 2,919 1,922 1,729
Ti 11,078 10,710 11,421 11,118 7,073 7,651 7,281
Zr 0,131 0,000 0,387 Ld 1,800 1,203 1,658
Nb 28,937 32,127 33,241 28,083 47,673 46,878 44,648
Pb 0,244 Ld 0,080 Ld 0,165 Ld 0,260
Th 0,192 0,088 0,208 Ld 0,114 Ld 0,079
u 22,976 24,995 20,010 27,697 8,64 4,498 7,403
Ti

@ InSyenite
B InFluorite

Betafite

Microlite

Nb Ta

Figure 4.26: Données WDS pour les minéraux Nb-U associés a la fluorine et les syénites du Bou-
Imetssene projetées sur le diagramme triangulaire du groupe pyrochlore Nb-Ta-Ti (Hogarth 1977),
modifié par la regle des 50 % selon les recommandations de Nickel (1992).
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< Low Intensity High Intensity —>

Figure 4.27: Cartes par spectroscopie dispersive en longueur d'onde (WDS) des distributions
élémentaires dans le groupe des pyrochlores associés a la fluorite de Bou-Imetssene.

Salvi et al, 2000 ; Sheard et al,, 2012, ont démontré que la présence de fluor augmente la
solubilité du zircon et la mobilité du Zr dans les fluides hydrothermaux dérivés du magma dans
les roches alcalines a per-alcalines. Par conséquent, il est tres plausible que l'altération alcaline
des syénites de Bou-Imtessene par des fluides salins riches en fluor ait engendré la dissolution du
zircon (Achmani et al, 2023), ce phénomene étant associé a la libération et au piégeage des
uranpyrochlores insolubles a l'intérieur de la fluorite durant la cristallisation. Les particules alpha
(o) émises par les radionucléides de la chaine de désintégration de l'uranium, (Dill and Weber,

2010), ont laissé des marques dans la structure cristalline de la fluorite, prenant la forme de petites
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zonations autour des minéraux d'uranpyrochlores (Figure 4.28).

En revanche, dans le site de Meghsan, qui se distingue par des fluides de faible salinité (~ 3
wt% equiv. NaCl ; Achmani et al, 2023), et malgré les conditions identiques en termes de roches
encaissantes et la présence de fluor, aucun halo d'irradiation ni de phénomene de dissolution des
zircons n'ont été observé. Il est donc probable que la forte salinité des fluides soit responsable de

la dissolution du zircon au site de Bou-Imtessene et non pas seulement la concentration en fluor.

Circulation de fluides salins riches en fluor . .
Roche intacte (Syénite) (18 wt% equiv. NaCl) Formation des halos d'irradiation

Dissolution de minéraux de la roche encaissante Résidu de dissolution de la roche encaissante
A

Dissolution partielle du zircon et diffusion
des uranpyrochlores dans la fluorite

Figure 4.28: Processus de formation des halos d'irradiations dans la fluorite de Bou-Imtessene.

4. Conclusion

Dans la région de Bou-lzourane, la fluorite présente deux occurrences de minéralisations
distinctes. D'une part, la fluorite liée étroitement aux syénites et aux skarns d'origine
hydrothermale météorique, mais avec l'intervention de fluides tardi-magmatiques. Ces fluorites

semblent avoir été précipitées au cours de la percolation des fluides carbonatitiques, vers environ
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39 + 3 Ma (Agard, 1977). D'autre part, on retrouve également des fluorites associées aux roches
carbonatées du Lias. Cette occurrence pourrait étre reliée au lessivage des roches magmatiques
de Tamazeght, dont les carbonatites. Cette séquence temporelle suggere que les fluorites
encaissées dans les roches carbonatées ont été précipitées au cours des derniers 35 Ma, c'est-a-
dire apres la mise en place des carbonatites. Le point commun significatif entre les deux cas de
minéralisation réside dans l'importance de la dissolution des roches encaissantes, un facteur clé
dans le processus de formation de la fluorite. Ce phénomene est caractérisé par la dissolution de
la calcite présente dans les formations rocheuses carbonatées du Lias, ainsi que la dissolution des
minéraux constitutifs des syénites, dont les zircons. En effet, cette interaction entre les fluides et
les roches encaissantes contribue a la libération des éléments nécessaires (Ca) a la formation des
cristaux de fluorite. Ainsi, de la dissolution de la calcite a la décomposition des minéraux des
syénites, ce processus complexe favorise la cristallisation de la fluorite au sein des formations

carbonatées et syénitiques de la région de Bou-lzourane.
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Chapitre 5 : Géochronologie du gisement et des roches du complexe de Tamazeght

1. Introduction

L'exploration des évolutions géologiques et des événements temporels qui ont fagconné une
région donnée est une quéte cruciale pour la compréhension complete de son histoire
géologique. Parmi les outils puissants a notre disposition, la géochronologie se révéle essentielle
pour déterminer les ages de formation des minéraux et des roches, permettant ainsi de
reconstituer la chronologie des processus géologiques. Dans ce contexte, le présent chapitre se
focalise sur la géochronologie U-Pb par ablation laser ICP-MS du gisement de fluorite et des
roches du complexe de Tamazeght. L'objectif principal sera de parvenir a une détermination
minutieuse de I'age des principaux événements magmatiques caractéristiques du complexe de
Tamazeght. Parallelement, nous viserons également a déterminer, le plus précisément possible,
les ages de cristallisation de la fluorite, de la calcite post-fluorite et de la calcite associée aux failles

au sein des gisements de fluorite de Bou-Izourane.

2. Article 2 (en cours de préparation): I'hree stages in the formation of the
Tamazeght magmatic complex (central Moroccan High Atlas):

Constraints from apatite, zircon and titanite U-Pb geochronology

Résume :

Le complexe magmatique intraplaque de Tamazeght (ou Tamazert), situé au Haut Atlas
Central du Maroc, s'est formé pendant I'Eocéne & la suite de mouvements de cisaillement
compressifs N-S, liés a la convergence entre I'Afrique et I'Europe ainsi qu'a I'ouverture de I'océan
Atlantique. Les ages de mise en place de certaines roches formant ce complexe ont été jusqu'ici
obtenus par datation radiomeétrique K/Ar sur biotite (carbonatite, monzonite) et feldspath K (dykes
de néphélinite) et par géochronologie Rb-Sr sur roche totale (monzodiorite néphélinique). Dans
ce papier, nous complétons ces données par de nouvelles datations radiométriques U-Pb sur
zircons, titanites et apatites, en incluant des roches du complexe qui jusqu'ici n'avaient pas été
encore datées. Trois épisodes magmatiques majeurs ont été identifiés. Le premier (~ 47-44 Ma)
correspond aux roches plutoniques de la séquence de cumulats ultrabasiques jacupirangite-ijolite,
dont I'age n'était pas documenté jusqu'ici. Le deuxieme épisode (~ 44-40 Ma) concerne des unités

plutoniques plus différenciées, défini par deux ages U-Pb sur zircons extraient de syénites, et
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cohérents avec les ages obtenues par d'autres méthodes radiométriques disponibles dans la
littérature. En outre, nous obtenons un age U-Pb sur titanite de 43.17 + 1.50 Ma pour la formation
d'un dyke de lamprophyre situé au sud du complexe magmatique de Tamazeght, a proximité du
gisement de fluorite de Bou-lzourane. Celui-ci peut étre rattaché au deuxieme épisode
magmatique. Enfin, la phase magmatique tardive du complexe (~ 40-35 Ma) implique l'intrusion
et/ou I'extrusion de plusieurs dykes de carbonatite, de lamprophyre et de phonolite.

2.1. Introduction

L'histoire de I'orogenese Alpine dans le Haut Atlas marocain est complexe et comporte
plusieurs phases, comme |'ont démontré diverses études (Gorler et al, 1988 ; Jacobshagen et al.,
1988 ; Giese et Jacobshagen, 1992 ; Frizon de Lamotte et al, 2000 ; Morel et al, 2000 ; El Harfi et
al, 2001, 2006 ; Missenard et al, 2007 ; Ellero et al, 2020). Cette histoire comprend une phase
précoce de I'orogenese Alpine, qui s'est produite a la fin du Crétacé et du Paléocene (Froitzheim,
1984, Froitzheim et al, 1988 ; Fekkak et al, 2018), ainsi que deux autres phases de déformation
survenues plus tard, a I'Eocéne supérieur et au Pliocéne-Quaternaire. Il convient également de
noter qu'une phase supplémentaire de déformation miocene a été suggérée pour le Haut Atlas
occidental (Leprétre et al, 20715 2018). Le magmatisme cénozoique dans la région
méditerranéenne, en particulier dans le Haut Atlas, pourraient provenir d'une activité magmatique
liée a un panache asthénosphérique énorme qui est remonté sous I'Europe occidentale et I'Afrique
du Nord au début du Cénozoique (Missenard, 2006 ; Lustrino et Wilson, 2007 ; Frizon de Lamotte
et al, 2008, Lanari et al,, 2023). La répartition temporelle et spatiale du volcanisme intraplaque
situé au-dessus du corridor lithosphérique nord-ouest Africain, auquel le complexe de Tamazeght
appartient, pourrait tres probablement découler de l'interaction complexe entre plusieurs
facteurs. Ces facteurs incluent la délamination de la lithosphere subcontinental, I'apport de
matériau en provenance d'un panache mantellique de type canarien, et la réactivation possible
de structures géologiques héritées, potentiellement influencées par la convergence entre les
plaques Afrique et Europe (Missenard, 2006 ; Lustrino et Wilson, 2007 ; Duggen et al., 2009 ,; Berger
et al, 2009 ; Bouabdellah et al., 2010b).

Les travaux menés par Jeremine (1949), Agard (1960, 1973 et 1977); et Kchit (1990) sur le
complexe magmatique de Tamazeght (Figure 5.7), ont distingués trois grands épisodes
magmatiques. i) épisode donne par la mise en place des "pyroxénites et des pegmatitoides
jjolitiques”; ii) épisode donnant lieu aux syénites "néphéliniques" et aux "monzonites"; iii)

troisieme épisode, représenté par la mise en place tardive de roches alcalines volcaniques et
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filoniennes dont les carbonatites, les phonolites, les trachytes et les lamprophyres. Les
carbonatites et les dykes de néphélinite post-syénites ont respectivement des ages radiogéniques
de 3513 Ma (K/Ar (biotite)- Klein et Harmand, 1985) et 39+3 Ma (K-Ar (Feldspath K)- Agard, 1977).
Tisserant et al, (1976) ont également établi les ages Rb-Sr (roche totale) de 44+4 Ma pour la
monzodiorite néphélinique et de 42+3 Ma (K-Ar (biotite) pour la monzonite. Cet écart temporel
significatif nous a incités a remettre en question I'dage de formation des autres roches de
Tamazeght. Cependant, aucune datation radiométrique par géochronologie U-Pb sur zircon n'a
jusqu'alors été entreprise pour vérifier ces ages et les compléter. De ce fait, des lacunes de
connaissance subsistent. L'age du premier épisode magmatique, représenté par des cumulats
ultrabasiques, est inconnu. Des roches largement répandues sur le complexe magmatique, telles
les syénites, n‘ont pas été datées. L'obtention d'ages précis dans cette étude est d'une importance
cruciale pour une meilleure compréhension géochronologique et interprétation des processus
géodynamiques dans la région de Tamazeght, ainsi que pour établir des corrélations
géochronologiques entre les événements magmatiques dans la région méditerranéenne. Enfin,
des études récentes ont montré que des dykes de lamprophyres se sont mis en place au sud du
complexe de Tamazeght, notamment dans la région de Bou-Izourane ou un gisement de fluorite
encaissé dans les calcaires et marnes du Jurassique inférieur est actuellement exploité (Achmani
et al, 2023). L'age de mise en place de ces filons de lamprophyres, dont |'extension spatiale
dépasse celle du complexe de Tamazeght, n'est déterminé a I'heure actuelle que de maniere

relative.

L'objectif de cette partie de I'étude est ainsi de combler les lacunes existantes sur les ages
de mise en place des roches constitutives du complexe magmatique de Tamazeght. Pour cela,
nous avons entrepris I'extraction de zircons et d'apatites dans des échantillons de roches variées
et représentatives des trois stades de formation du complexe, afin de les dater par géochronologie
U-Pb. Ces résultats nous permettrons de réévaluer I'age du complexe magmatique de Tamazeght
et d'examiner en détail les principaux épisodes de mise en place des intrusions magmatiques ainsi

que les implications géodynamiques de ces événements a |'échelle du Haut Atlas.
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Figure 5.1: (a). Carte structurale simplifiée du nord du Maroc. (b). Carte géologique du complexe
magmatique éocene de Tamazeght (Agard, 1973; Kchit, 1990; Marks et al, 2008; Schilling et al,
2009 ; Bouabdellah et al, 2010b; Achmani et al, 2023), montrant la localisation des roches
échantillonnées.
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2.2. Contexte géologique

La région Méditerranéenne, a la limite entre la plaque africaine et eurasienne, est
caractérisée au Cénozoique par un contexte géodynamique de rapprochement entre ces deux
plaques lithosphériques induisant une forte activité ignée (Wilson et Downes, 1991, 2006 ; Wilson
et Bianchini, 1999 ; Lustrino et Wilson, 2007 ; Lustrino et al., 2011).

Le complexe de Tamazeght s'est formé dans les montagnes du Haut Atlas Central du Maroc,
en se mettant en place dans les calcaires et les marnes du Lias a une profondeur inférieure a 3 km
(Salvi et al,, 2000; Marks et al, 2008). Ce processus s'est déroulé pendant I'Eocéne au sein d'une
structure géologique en forme de graben, a la suite de mouvements de cisaillement compressifs
N-S, liés a la convergence de |'Afrique et de I'Europe, ainsi qu'a l'ouverture E-W de I'océan
Atlantique (Tisserant et al, 1976, Laville and Harmand, 1982, Bailey, 1992; Ait Brahim et al., 2002,
Frizon de Lamotte et al, 2009). Ce complexe est considéré comme étant d'origine mantellique
(HIMU-OIB type), le reliant a un panache mantellique pendant le Cénozoique (Bouabdli et al,
1988 ; Bernard-Griffiths et al, 1991; Duggen et al, 2009; Berger et al, 2009 ; Bouabdellah et al.,
20170b). Ce complexe est constitué de différentes unités syénitiques contenant des feldspaths qui
ont été produites dans un contexte anorogénique, y compris des unités ultramafiques,
gabbroiques, shonkinitiques, monzonitiques (Bouabdli et al, 1988, Kchit, 1990, Al-Haderi et al,
1998, Salvi et al., 2000, Marks et al,, 2008 ; Figure 5.1). Le complexe est traversé par de multiples
dykes de carbonatite, lamprophyre, phonolite, trachyte d'orientations NW-SE et N-S (Aghchmi,
1984 ; Bouabdli et al, 1988, Kchit, 1990, 2007 ; Khadem-Allah, 1993 ; Mourtada, 1997, Al-Haderi
et al, 71998). Deux grands ensembles pétrographiques (Table 5.7) y ont été reconnus (Jeremine,
1949 ; Agard, 1973; Kchit, 1990, Al-Haderi et al, 1998): Le premier ensemble, a caractere
plutonique est composé de roches dont les compositions varient depuis des cumulas
ultrabasiques (jacupirangites, melteigites, ijolites) jusqu'a des termes différenciés (shonkinites,
syénites foidiques et monzonites, accompagnées de pegmatites foidiques et aplites). Le contact
entre ce premier ensemble et les carbonates jurassiques se distingue par la formation d'une
auréole de métamorphisme de type skarn. Quant au deuxieme ensemble, de nature
hypovolcanique, est représenté par d'importants systemes filoniens de carbonatites,
lamprophyres, phonolites, microsyénites foidiques et trachytes, et par des breches de carbonatites

et de phonolites.
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Table 5.1: Les unités magmatiques de Tamazeght et leurs types de roches selon les données de
Jeremine, 1949, Agard, 1973, Kchit, 1990 ; Al-Hader:i et al., 1998.

Ensemble magmatique Type de roche

Ensemble plutonique  Cumulas ultrabasiques Jacupirangites, melteigites, ijolites

Roches différenciées  Shonkinites, syénites foidiques, malignites monzonites,
pegmatites foidiques et aplites

Ensemble filoniens Carbonatites, lamprophyres, phonolites, microsyénites

" S, foidiques, trachytes, bréches de carbonatites et de
ypovolcanique

phonolites

En ce qui concerne I'origine de la grande diversité lithologique observée dans le complexe
magmatique de Tamazeght, Bouabdli et al. (1988) ainsi que Kchit (1990) ont suggéré, en se basant
sur des données géochimiques, que toutes les unités rocheuses découlaient de la cristallisation
fractionnée d'un magma parental commun de composition néphélinitique ou monchiquitique. Ce
magma parental était considéré comme résultant d'une fusion partielle a faible degré d'une
source mantellique amphibole-lherzolite carbonatée, et les carbonatites auraient émergé par
immiscibilité liquide (Bouabdli et al, 1988). Cependant, Marks et al. (2008), ont envisagé que les
divers types de roches découlaient probablement de lots de fusion distincts issus d'une source
mantellique hétérogene (I'hétérogénéité étant due a des processus d'enrichissement

métasomatique antérieurs) ou avaient été formés a partir d'une source mantellique stratifiée.

D'apres Bouabdli et al. (1988), les lamprophyres de Tamazeght (monchiquites) ont subi un
processus de différenciation significatif, caractérisé par le fractionnement de I'olivine, du pyroxene
et du mica au stade précoce et du pyroxene, de I'amphibole, du mica et des phases accessoires
(apatite et pérovskite) au stade ultérieur. La distribution des éléments majeurs et traces dans ces
lamprohyres ainsi que les observations pétrographiques suggerent deux étapes successives de
fractionnement (Bouabdli et al, 1988). Le premier stade correspond a la gamme de [Mg]
(IMg/(Mg+Fe*")] avec Fe**/Fe** = 0,20) entre 0,70 et 0,50 ou les principales phases de
fractionnement sont I'olivine, le pyroxene et le mica. Le deuxiéme stade se situe dans la plage de
[Mg] entre 0,50 et 0,40. A ce stade de la différenciation, I'clivine a disparu et I'amphibole et
I'apatite ont commencé a cristalliser. En plus des dykes qui ont traversé les carbonatites et qui
sont en dehors de cette tendance de [Mg] (Bouabdli et al, 1988). Ces dernieres lamprophyres
enrichis en ETR légeres sont soit dérivées d'un parent différent, soit ont été affectées par

I'interaction avec les carbonatites aux teneurs tres élevées en terres rares (Bouabdli et al., 1988).
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Par ailleurs, Bouabdellah et al. (2010b), ont signalé la présence de lamprophyres traversés par des

unités de carbonatites orientées NE-SW.

L'histoire tardive du complexe de Tamazeght implique plusieurs étapes : d'abord, les effets
d'un fluide autométasomatique, matérialisés par la cristallisation des EGM (minéraux du groupe
des eudialytes) et I'albitisation des feldspaths voisins, ensuite, l'infiltration d'un fluide dérivé des
carbonatites associées, et enfin, I'ouverture du systéeme aux fluides météoriques (Schilling et al.,
2009). Ces événements tardifs se manifestent également par la précipitation de la fluorite dans

cette région (Schilling et al,, 2009, Achmani et al,, 2020, 2023).

2.3. Méthodes

Des échantillons de roches ont été prélevés pour chaque épisode magmatique identifié
dans les recherches menées par Jeremine en 1949, Agard en 1960, 1973 et 1977, et Kchit en 1990
(Figure 5.1; Table 5.2). Les roches ont été broyées par un concasseur a machoires, puis passés a
travers des tamis de 200 et 63 um. Les fractions entre 63 et 200 um ont été récupérés et rincées
avec de l'eau du robinet puis de I'eau distillée et séchées a I'étuve a 40 °C pendant quelques
heures. Les minéraux lourds ont été séparés par densimétrie avec du bromoforme. La fraction
lourde est ensuite traitée au séparateur magnétique. Des zircons, apatites et titanites sont
collectés visuellement sous la loupe binoculaire au sein de la fraction non magnétique. Les
échantillons de carbonatite (Cr1) et de phonolite (Ph-b) n'ont pas fourni de zircon, ni d'apatite ni
de titanite. La calcite de la carbonatite (Cr1) a été repérée en vue d'une datation U-Pb (Figure S2.7;
Annexe 2). Les apatites séparées pour les échantillons de jacupirangite-ljolite (Ja-I), lamprophyres
(Lp1, Lp2 et Lp3), la shonkinite (Sh) et le skarn (Sk), ainsi que les zircons séparés pour la foid-
syénite (F-Sy), la syénite a feldspath alcalin (A-Sy) et les titanites récupérées de lamprophyre (Lp1),

ont été montés en époxy et polis (Figures S2.2, S2.3 et S2.4; Annexe 2).

Les grains de zircon polis pour les échantillons F-Sy et A-Sy ont été analysés par
spectromeétre de masse a plasma inductif Element XR de Thermo Scientific™ a ablation laser (LA-
ICP-MS) ArF 193 nm de Teledyne Photon Machines au laboratoire Géosciences Paris-Saclay

2 avec un diamétre d'ablation de 35

(GEOPS). Les zircons ont été ablatés a une fluence de 3 J.cm~
pum et de pré-ablation de 40 uym et a une fréquence de 10 Hz avec une acquisition de fond de 30
s suivie de 30 s d'ablation. Les zircons provenant de la zone d'étude ont été analysés on utilisant
le standard du verre (NIST610) et deux standards zircons, PleSovice (PSV : 337.13 + 0.37 Ma ;
Slama et al., 2008) et GJ-1 (~609 Ma ; Jackson et al, 2004). Les ages moyens déterminés pour les

zircons PSV et GJ-1 au cours de cette étude étaient de 339.5 + 6 Ma (erreur de 2 sigma, n = 12)
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et de 594 + 4 Ma (erreur de 2 sigma, n = 12), respectivement.
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Au sein de la Plateforme Analytique GeOHelLiS de I'Université de Rennes 1 située au
laboratoire des Géosciences de Rennes (OSUR), des datations U-Pb ont été réalisées avec la
méthode LA-ICP-MS sur les grains polis d'apatite provenant des échantillons Ja-I, Sk, Sh, Lp1, Lp2
et Lp3, ainsi que sur les grains du titanite de I'échantillon Lp1. Un laser ESI NWR193UC Excimer
couplé a un ICP-MS quadripole Agilent 7700x a été utilisé. Pour les apatites, un faisceau laser de
50 um de diamétre, une fréquence de 5 Hz et une fluence de 5.8 J/cm? ont été utilisés avec les
standards d'apatites Madagascar (485 Ma ; Thomson et al, 2012) comme standard primaire, et
McClure (523,5 Ma; Schoene et Bowring, 2006 ; Thomson et al, 2012) comme standards de
controle. Pour les titanites, un diameétre de spot d'ablation de 35 ym avec une fréquence de 4 Hz
et une fluence de 6,8J/cm? ont été utilisés avec le standard de la titanite LAC (520 Ma, Pedersen et
al. 1989). L'age moyen obtenu pour les titanites LAC au cours de cette étude s'est établi a 536 +
16 Ma (erreur de 2 sigma, n = 8). Toutes les données de datation des échantillons sont répertoriées
dans les tables S2.1, S2.2 et S2.3 (Annexe 2). Les données brutes U-Pb sur zircon, apatite et titanite
ont été traitées avec lolite4 (Paton et al, 2077). Les diagrammes et les calculs d'ages ont été
obtenus avec un diagramme Tera-Wasserburg 2U/?®Pb versus ’Pb/?°®Pb en utilisant IsoplotR

(Vermeesch, 2018).
2.4. Résultats

Des grains d'apatite ont été isolés pour les échantillons de Jacupirangite-ijolite (Ja-I, ~ 30
grains), de skarn (Sk, ~ 20 grains), de shonkinite (Sh,~ 40 grains), de lamprophyres (LP1,~ 40
grains; LP2, ~ 38 grains) et LP3, ~ 30 grains), ainsi que des cristaux de zircon transparents
prismatique pour la foid-syénite (F-SY, ~ 30 grains). De grands cristaux de zircon dipyramidaux
ont été isolés pour la syénite a feldspath alcalin (A-SY, ~ 35 grains), ainsi que pres de 40 cristaux
de titanite du lamprophyre (LP1). Des illustrations des minéraux extraits sont disponibles en

annexe 2 (Figures S2.2, S2.3 et S2.4).

Les résultats de la datation U-Pb des échantillons de zircon, titanite et apatite prélevés dans

les roches du complexe magmatique de Tamazeght sont les suivants (Table 5.3) :

- Echantillon Ja-I Jacupirangite-ijolite) : Les apatites de jacupirangite-ijolite ont révélé un age

de 47.07 + 1.44 Ma (n = 21, MSWD = 1.1 ; Figure 5.2q) ;

- Echantillon Sk (Skarn) : Les apatites provenant de l'auréole de métamorphisme lié au

jacupirangite-ljolite donnent un age de 47.25 + 1.18 Ma (n=11, MSWD = 2 ; Figure 5.2b) ;
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- Echantillon F-Sy (Foid-syenite) : Les zircons de F-Sy donnent un age de 44.62 + 0.45 Ma (n
= 25, MSWD = 1.9; Figure 5.2¢) ;

- Echantillon A-Sy (Alkali feldspar syenite) : Les zircons de A-Sy donnent un age de 40.52 +
1.20 Ma (n = 13, MSWD = 3.2 ; Figure 5.2d) ;

- Echantillon Lp1 (Lamprophyre) : Les titanites de Lp1 donnent un age de 43.17 + 1.50 Ma (n
= 30, MSWD = 0.69 ; Figure 5.2e) ;

La calcite de la carbonatite (Cr1), présente des rapports 22U/?%Pb trés faibles ne permettant
pas une datation. Les échantillons de Sh, Lp1, Lp2 et Lp3 fournissent des cristaux d'apatite
fracturés et recristallisés (Figures S2.5, Annexe 2). Les essais de datation sur ces cristaux ont montré
qu'ils ne peuvent fournir de datation valable, et ont donc été exclus. Néanmoins, d'autres tests de

datation U-Pb supplémentaires sont en cours sur les cristaux provenant de lamprophyre.

Table 5.3: Ages géochronologiques U-Pb des roches du complexe magmatique de Tamazeght.

Echantillon Type de roche Age 20 Méthode et minéral
(Ma) (Ma)
Ja-| Jacupirangite-ijolite 47.07 1.44 U-Pb Apatite (LA-ICPMS)
Sk Skarn 47.25 1.18 U-Pb Apatite (LA-ICPMS)
F-Sy Foid- Syénite 44.62 0.45 U-Pb Zircon (LA-ICPMS)
A-Sy Syénite a feldspath 40.52 1.20 U-Pb Zircon (LA-ICPMS)
alcalin
Lp1 Lamprophyre 4317 1.50 U-Pb Titanite (LA-ICPMS)
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Figure 5.2: Diagrammes de concordance Tera-Wasserburg montrant les données “**U/°®Pb par

rapport aux données ““’Pb /?°°Pb pour les roches de Tamazeght. (a) Jacupirangite-ijolite; (b) Skarn;

(c) Foid- syénite; (d) Syénite a feldspath alcalin; (e) Lamprophyre.
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2.5. Discussion
2.5.1. Interprétation des &ges U-Pb et comparaison avec d'autres données

géochronologiques

Tisserant et al. (1976) ont daté 03 échantillons (K/Ar sur biotite) provenant de monzonite et
02 échantillons de monzodiorite néphélinique (Rb-Sr - roche totale) des différents affleurements
de la méme intrusion qui ont donné des ages de 42 + 3 Ma pour la monzonite et 44 + 4 Ma pour
la monzodiorite néphélinique. Agard (1960, 1973 et 1977), Jeremine (1949) ont précédemment

identifié que ces roches datées, sont attribuables au deuxieme épisode magmatique.

Selon I'hypothese émise par Aghchmi (1984), Bouabdli et al. (1988), Kchit (1990), Mourtada
(1997), Al-Haderi et al. (1998), Salvi et al. (2000), Marks et al. (2008), et Bouabdellah et al. (2010b),
les syénites et les monzonites néphéliniques du complexe de Tamazeght se sont formées
concomitamment et plusieurs dykes intrusifs et extrusifs de carbonatite et de lamprophyre se sont
alors mis en place dans le dernier stade de l'activité magmatique. Néanmoins, le premier épisode
du complexe magmatique de Tamazeght, correspondant a des cumulats ultrabasiques, n'a jamais
fait l'objet de datations. L'échantillon de jacupirangite-ijolite (Ja-1), récolté lors d'une de nos
missions sur le terrain, présente un age de 47.07 + 1.44 Ma. L'échantillon de skarn (SK)) en auréole
de contact autour de ces unités montre un age de 47.25 + 1.18 Ma, semblable au jacupirangite-
jjolite. Ces ages (U-Pb- apatite) représentent les plus anciens ages pour le complexe de Tamazeght
et pourraient ainsi correspondre a la premiere activité magmatique du complexe (Figure 5.3). Les
unités syénitiques, qui entourent et englobent les unités de jacupirangite-ijolite, sont attribuées
au deuxieme épisode magmatique rapporté par Agard en 1960, 1973 et 1977, Jeremine en 1949
et Kchit en 1990. Les datations U-Pb sur zircon réalisées pour la foid-syénite (F-SY) et la syénite a
feldspath alcalin (A-SY), donnent des ages respectifs de 44.62 + 0.45 Ma et de 40.52 + 1.20 Ma.
Ces résultats U-Pb sur zircon confirment les ages obtenus précédemment par K/Ar (42 + 3 Ma)
sur la biotite de la monzonite et Rb-Sr sur la monzodiorite néphélinique (roche totale) (Tisserant
et al, 1976). L'intervalle de temps compris entre 44.62 + 0.45 Ma et 40.52 + 0.66 Ma semble
correspondre au deuxieme épisode de I'activité magmatique de Tamazeght, au cours duquel les
différentes variétés de syénite et de monzonite se sont formées par différenciation magmatique

(Kchit, 1990, Figure 5.3).

Pour les dykes de lamprophyre (LP1), I'dage U-Pb déterminé sur titanite est de 43.17 + 1.50
Ma. Par ailleurs, Agard (1977) a déterminé que I'age de la calciocarbonatite de Tamazeght est de

39 + 3 Ma (K/Ar sur K-Feldspath). Ensuite, Klein et Harmand (1985) ont établi I'age de la biotite
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provenant de dyke de la néphélinite a environ 35 + 3 Ma (K/Ar). Notre age obtenu sur I'échantillon
du dyke de lamprophyre est ainsi incohérent avec les autres datations radiométriques et
permettent de définir la période de mise en place du stade filonien entre 39 + 3 Ma et 35 £ 3 Ma,
représentant le dernier épisode magmatique a Tamazeght (Figure 5.3). L'age déterminé pour les
lamprophyres indique qu'ils appartiennent au deuxieme stade. Cependant, Kchit. (71990) a
souligné que les essaims de lamprophyres a Tamazeght représentaient le dernier stade de
I'évolution de Tamazeght, tandis que Bouabdli. (1988) avait identifié deux stades distincts pour les
lamprophyres recoupant les syénites et les calcaires. En plus des dykes recoupant les carbonatites
et qui pouvaient soit dériver d'une source différente, soit avoir été influencés par l'interaction avec
les carbonatites (Bouabdli et al,, 1988). Par ailleurs, Bouabdellah et al. (2070b) avaient signalé la
présence de lamprophyres traversés par des unités de carbonatites orientées NE-SO. En
conséquence, a Tamazeght, il existe des lamprophyres traversés par des carbonatites, ainsi que
des lamprophyres qui recoupent des carbonatites. Tout cela nous amene a suggérer la possible
présence d'au moins deux stades de lamprophyres comme proposé par Bouabdli et al. (1988) ;

I'un antérieur aux carbonatites et I'autre postérieur a celles-ci.

L'age obtenu dans le présent travail pour I'échantillon de lamprophyre (Lp1) est d'environ
43 + 1 Ma, et serait compatible avec le premier stade de mise en place des lamprophyres a
I'échelle du complexe de Tamazeght et antérieur a celui des calciocarbonatites (39 + 3 Ma). Il est
également possible qu'il y ait eu plusieurs stades d'intrusions filoniennes de carbonatite et de
lamprophyre a Tamazeght, dont les ages n'ont pas encore été déterminés. Ainsi, une étude
géologique et géochronologique détaillée de tous ces dykes s'avere nécessaire pour déterminer

la chronologie précise de leur mise en place.
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Figure 5.3: Synthese de la géochronologie montre la répartition de I'age des stades magmatiques identifiés.
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2.5.2. Trois stades dans la formation du complexe magmatique de Tamazeght

Les compositions isotopiques stables (O, C) et radiogéniques (Sr, Nd) des carbonatites et
des roches silicatées (pyroxénites, shonkinites, nepheline syenites, malignites...) présentes dans le
complexe magmatique de Tamazeght, suggérent qu'elles partagent une source commune dans
le manteau (Bouabdli et al., 1988 ; Bernard-Griffiths et al, 1991; Marks et al, 2008, Duggen et al.,
2009; Berger et al, 2009 ; Bouabdellah et al, 2010b). Cependant, il a été observé que certaines
carbonatites ont subi une contamination significative avec des roches sédimentaires (Marks et al,
2008). D'apres Kchit (1990), une différenciation a eu lieu préalablement a I'intrusion du magma,
engendrant des séquences distinctes de jacupirangite-melteigite-ijolite et de plagisyénite-
malignite-syénite. Toutes ces roches sont issues d'un magma néphélinitique initial commun,
provenant de la fusion partielle du manteau. En nous appuyant sur ces études de géochimie
isotopique réalisées sur ce corps magmatique, ainsi que sur les recherches géophysiques menées
dans le Haut Atlas (Rimi et al, 2008 ; Missenard et al, 2006), et grace a une réévaluation des
données géochronologiques, nous proposons le modele illustré dans la figure 5.4. Ce modele
présente les différentes étapes de la mise en place des unités du complexe magmatique de

Tamazeght.

L'évolution géologique de la région s'est produite par le biais de fractures crustales dans
des couloirs d'un cisaillement senestre orienté NE-SW (Figure 5.4a), provoqués par la réactivation
des failles transcurrentes Varisques (Kchit, 1990, Laville et Harmand en 1982 ; Frizon de Lamotte
et al, 2009 ; lkenne et al, 2017 ; Ellero et al, 2020). De plus, le domaine du Haut Atlas a été
partiellement recouvert par des mers peu profondes jusqu'a la fin de I'Eocéne moyen (Tabuce et
al, 2005). L'activité magmatique intraplaque du Tamazeght est attribuée a la présence d'une
plume (panache) mantellique non enraciné, dans la lithosphere située sous I'Afrique Nord-Ouest
(Hoernle et al,, 1995 ; Anguita and Hernan, 2000 ; Duggen et al, 2009). Cette plume mantellique
est associée a un amincissement de la lithosphere, qui a eu lieu pendant I'ouverture de I'Atlantique
Central (Frizon de Lamotte et al, 2004 ; Missenard et al, 2006 ; Teixell et al, 2005 ; Zeyen et al,
2005 ; Frizon de Lamotte et al., 2008).

A I'échelle de Tamazeght, trois principaux épisodes peuvent étre établis en se basant sur les
données de terrain et sur les ages obtenus dans le présent travail ainsi que dans des travaux

antérieurs.

- Episode 1 : lors de I'Eocéne moyen (~ 47 - 44 Ma), s'est déroulé le premier épisode
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magmatique de caractere plutonique. Il a donné lieu a la formation de roches telles que les
jacupirangites, melteigites, ijolites (Figure 5.4b). Ces plutons rocheux ont intrudés les
calcaires liasiques et présentent généralement une forme allongée, lenticulaire
d’orientation subméridienne. Leur mise en place s'est produite vraisemblablement dans le
cadre des ouvertures sous forme de méga-fentes de tension de type T selon le modele de
Riedel (Kchit, 7990). Un modele similaire a été proposé pour la genese des roches

magmatiques du Jurassique dans le Haut Atlas central marocain (Heitzmann, 1987).

- Episode 2 : vers la fin de I'Eocene moyen, (~ 44- 40 Ma), de nouvelles unités plutoniques
comprenant des shonkinites, syénites, malignites, monzonites et pegmatites se sont
introduites dans les calcaires liasiques au contact des unités antérieures (Figure 5.4c). Ces
nouvelles formations entourent et incorporent les unités antérieures, permettant ainsi
d'établir une chronologie de leur mise en place. Il semble que les deux unités plutoniques
se soient formées successivement suite a une différenciation magmatique avant l'intrusion
du magma, et cela s'est produit sur une période relativement courte (Kchit, 1990, 2007).
Cet épisode plutonique pourrait étre accompagné d'une phase filonienne responsable de

la mise en place des dykes de lamprophyre daté dans le présent travail.

- Episode 3 : cette derniere étape de I'activité magmatique a I'Eocene supérieur (~ 40- 35
Ma), est représentée par l'intrusion et/ou I'extrusion d'une variété de réseaux de dykes a
orientations multiples (NE-SW, NW-SE ou subméridiennes) formés de carbonatites, de
lamprophyres traversant les carbonatites, de trachytes porphyriques et de phonolites, ainsi
que des carbonatites diatrémes hypovolcaniques (Bouabdli et al., 1988 ; Kchit, 1990, 2007 ,
Figure 5.4d). Ce phénomene tardif s'est produit suite a la réactivation des failles,
potentiellement liée au mécanisme de raccourcissement dans le Haut Atlas a I'Eocene
tardive (Frizon de Lamotte et al,, 2000 ; Fekkak et al,, 2018). Cette période coincide avec le

début de I'orogenése Atlasique (Leprétre et al. 2015 ; Missenard et al., 2006 ; Figure 5.3).
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Figure 5.4: Schémas conceptuel illustrant les étapes de la mise en place du complexe magmatique
de Tamazeght.
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Les mécanismes de formation des carbonatites de Tamazeght et leur relation avec les roches
silicatées associées présentent un éventail d'explications allant de la dérivation directe par fusion
partielle d'un manteau enrichi métasomatisé (Mourtada, 1997) a la cristallisation fractionnée ou a
l'immiscibilité liquide (Bouabdli et al., 1988, Kchit, 1990 ; Mourtada et al, 1997). Une hypothése
plus récente émise par Marks et al. (2008) suggéere que les différentes roches du complexe de
Tamazeght proviennent de lots de fusion distincts issus d'un manteau amphibole-lherzolite
subissant une carbonatation hétérogene, bien que pour certains carbonatites de Tamazeght
montre une contamination significative avec des roches sédimentaires (Marks et al, 2008,
Bouabdellah et al., 2010b). Ce processus a été déclenché par la réactivation des fractures du couloir
de cisaillement senestre héritées de la phase Varisque. Ces dykes recoupent les roches
plutoniques antérieures, et divergent vers le Sud-Est dans I'encaissant calcaire et marno-calcaire
(Figures 5.1 et 5.4d). Il semble que leur mise en place ait été plus ou moins synchrone, en fonction
du systeme de fractures synthétiques (R) et antithétiques (R') de Riedel. Les roches silicatées du
complexe semblent également montrer une évolution par cristallisation fractionnée:
lamprophyres, phonolites, microsyénites foidiques, trachytes hyperpotassiques et des liens

génétiques évidents avec les unités plutoniques (Bouabdli, 1987 ; Kchit, 1990).

2.6. Conclusions

Nous avons apporté de nouvelles données géochronologiques robustes permettant de

conforter une mise en place du complexe magmatique de Tamazeght en trois stades.

Le premier épisode magmatique (~ 47-44 Ma) du complexe de Tamazeght est de nature
plutonique, et il a engendré la formation de roches telles que les jacupirangites, melteigites,
ijolites. Leur intrusion s'est probablement produite dans des fentes de tension de type T, selon le
modéle de Riedel, associé a un couloir de cisaillement senestre de direction NE-SW hérité de Ia

phase Varisque.

Le deuxieme épisode magmatique (~ 44-40 Ma) est marqué par la formation d'unités
plutoniques plus différenciées, qui entourent les unités de premier épisode. Ces formations sont
représentées des syénites, malignites, monzonites et pegmatites. Une phase filonienne,

représentée par des dykes de lamprophyre, pourrait reliée a ce stade plutonique.

La phase la plus récente de I'activité magmatique (~ 40-35 Ma) a impliqué I'intrusion et/ou

I'extrusion de plusieurs autres dykes de lamprophyre, carbonatite, trachyte porphyrique, phonolite
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et des carbonatite hypovolcanique avec des directions variables (NE-SW, NW-SE, ou
subméridiennes). Ce processus de mise en place pourrait étre lié par la réactivation des fractures

de cisaillement senestre (NE-SW), en relation avec le systeme de Riedel.

Les minéralisations exploitables de fluorite filonienne présentent des orientations similaires
a celles des carbonatites, lamprophyres et autres roches de Tamazeght, et sont probablement

d'age similaire ou Iégérement postérieurs.

3.  Géochronologie du gisement de Bou-Izourane (fluorite et calcite)

Des cristaux de fluorite et de calcite post-fluorite dans le district de Bou-lzourane ont été
préparés en plots pour des observations pétrographiques et des datations U-Pb (cf. Chapitre 4-
2.7). L'observation pétrographique a été réalisée a l'aide d'une microscopie optique et par
microscopie électronique a balayage (SEM) et par cathodoluminescence (CL). Les échantillons de
fluorite et de calcite post-fluorite ont été analysés pour tenter une datation par géochronologie
U-Pb a l'aide d'un HR-ICP-MS Element XR de Thermo Scientific couplé a un systeme d'ablation
laser (LA) ArF 193 nm de Teledyne Photon Machines au laboratoire Géosciences (GEOPS) de
I'Université Paris-Saclay.

Deux ou trois échantillons ont été sélectionnés et analysés pour chaque site minéralisé. Les
observations pétrographiques ont été utilisées pour bien choisir les matrices ablatées, sachant
que la fluorite de Bou-lzourane emballe des fragments de la calcite de I'encaissant dissoute
(Achmani et al, 2023), et repérer les zones favorables a la datation U-Pb en considérant les
intensités des signaux 2*®U, ’Pb et ?*Pb dans chaque zone. Tous les échantillons ont été
prédéfinis a partir de 15 a 30 points d'ablation aléatoires pour déterminer les cristaux de fluorite

et de calcite post- fluorite datables.

3.1. Géochronologie U-Pb de la fluorite

La fluorite dans le district de Bou-lzourane est de couleur violette claire a violette lilas, et se
manifeste sous forme massive et euhédrale, avec des fragments non dissous de I'encaissant
emballés dans la fluorite (cf. Chapitre 4- 2.4.7). En cathodoluminescence, la fluorite est de couleur
bleue. Elle est recoupée par des fractures remplies de calcite présente une luminescence
homogéne de couleur orange en CL (cf. Chapitre 4- 2.4.7). Suite a I'analyse pétrographique des
échantillons et aux résultats de I'ablation exploratoire, onze échantillons provenant de divers sites,

a savoir Bou-lzourane (3 échantillons), Takkat (2 échantillons), Tamazeght (4 échantillons), Tabja
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(1 échantillon) et Bou-Imetssene (1 échantillon), ont été choisis pour mener une datation U-Pb
sur la fluorite. Cependant, la pétrographie ainsi que les résultats de I'ablation préliminaire n'ont
pas permis de discerner des zones spécifiques favorables a la datation U-Pb au sein des
échantillons, et les points d'ablation ont été positionnés de maniere aléatoire. Les échantillons de
la fluorite ont été ablatés a une fluence de 6.52 J.cm-2, avec un diametre d'ablation de 85 um et
de pré-ablation de 110 um et a une fréquence de 10 Hz avec une acquisition de fond de 30 s

suivie de 30 s d'ablation.

Les analyses U-Pb réalisées par ablation laser ICP-MS ont révélé qu'un seul échantillon de
fluorite provenant du site de Bou-lzourane était datable. Les autres échantillons ont été écartés
en raison de leur trés faible concentration en uranium et/ou de leur concentration élevée en
plomb commun. L'intégralité des données de datation des échantillons est regroupée dans la

Table S3.7 (Annexe 3).

Les données brutes U-Pb fluorite ont été traitées avec lolite4 (Paton et al, 2011). Les
diagrammes et les calculs d’adges ont été obtenus avec un diagramme Tera-Wasserburg #*®U /
29ph versus 2°’Pb / 2°°Pb en utilisant IsoplotR (Vermeesch, 2018). Les cristaux de la fluorite de Bou-
Izourane (BZ4) donnent un age de 27.22 + 0.97 Ma avec 18 analyses et un MSWD de 2.1 (Figure
5.5). Il faut cependant souligner que cet age est donné ici a titre indicatif, étant donné que les
ellipses d'erreurs sont importantes, du fait des fortes variations d'intensité mesurée pour les
différentes masses, liées a des taux d'ablations tres variables dans la fluorite. De plus, cet age n'est
pas contrélé par un matériel de référence de méme matrice, il n‘est donc pas corrigé d'un

fractionnement spécifique pouvant s'opérer lors de I'ablaton de la fluorite a forte énergie.
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Figure 5.5: Photographies et diagramme de Tera-Wasserburg de la fluorite de Bou-Izourane (BZ4).
La fluorite du site de Bou-Izourane a donnée un dge apparent de 27.22 + 0.97 Ma (MSWD = 2.1).

3.2. Géochronologie U-Pb de la calcite

3.2.1. Calcite post- fluorite

La fluorite du district de Bou-lzourane est traversée par des fractures remplies de calcite,
émettant une luminescence de teinte orangée sous lumiere cathodoluminescente (cf. Chapitre 4-
Figure 4.13). Une tentative de datation U-Pb par LA-ICP-MS a été entreprise sur cette calcite post-
fluorite. Des expérimentations exploratoires ont été conduites sur deux a trois spécimens de
calcite post-fluorite pour chaque site minéralisé situé dans la région de Bou-lzourane. Les
conditions d'analyse appliquées a cette calcite post-fluorite comprennent une fluence de 2 J.cm™,
un diametre d'ablation de 150 um ainsi qu'une pré-ablation de 155 um. La fréquence d'ablation

est de 10 Hz, avec une phase d'acquisition du signal de fond de 30 s, suivie d'une phase d'ablation

de 30 s.

Les analyses révélent que les rapports 2*®U/?®Pb présentent des valeurs extrémement

basses, tandis que les rapports *°’Pb/?°*®Pb sont constamment autour de 0,85 dans la calcite post-
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fluorite du district de Bou-lzourane. Ces caractéristiques suggerent que ces calcites ne peuvent
pas étre datées par cette méthode. Les données concernant les rapports 228U/*Pb et 2°’Pb/?°*Pb
de la calcite post-fluorite provenant de divers sites dans le district de Bou-lzourane ont été

compilées dans la Table S3.2 (Annexe 3).

3.2.2. Calcite de faille

Les observations sur le terrain dans le site de Bou-lzourane mettent en évidence la présence
de mouvements tectoniques (réactivation de failles) subséquents le long des failles porteuses de
la fluorite (Figure 5.6a, b), qui se sont produits apres la mise en place de la fluorite. Ces
mouvements, tres vraisemblablement associés a I'orogenese Atlasique, se manifestent par des
marques de stries ainsi que la calcite de faille (Figure 5.6¢, d), se développant sur la fluorite elle-
méme. Ces calcites de miroirs de faille, qui sont des indicateurs de mouvements tectoniques, ont
été récoltées le long des failles orientées N20, N120 et N50-80 a Bou-Izourane. Cette collecte a
été effectuée dans le but de dater cet événement tectonique post-fluorite, afin de caler avec

précision I'age de la minéralisation de la fluorite.

Suite a I'examen au microscope a cathodoluminescence des treize échantillons prélevés sur
le terrain, six calcites de faille ont été choisies pour étre soumises a I'analyse U-Pb (Figure 5.6¢, e).
Ce choix a été fait en raison du caractére extrémement mince des autres calcites qui se sont
formées sur la fluorite. Il existe en effet un risque de toucher la fluorite elle-méme lors du
processus d'ablation laser. Pour cette raison, ces calcites ont été exclues de la sélection. Les
parametres d'analyse U-Pb sont identiques a ceux utilisés pour la calcite post-fluorite (cf. section
3.2.7). L'analyse de ces calcites de faille révéle des valeurs trés faibles pour les rapports **U/2%Pb,
tandis que les rapports °’Pb/?®Pb restent systématiquement proches de 0,85. Ces résultats
laissent entendre que la datation de ces calcites n'est pas possible a l'aide de cette méthode. Les
données relatives aux rapports isotopiques 22U/*°°Pb et *’Pb/?°°Pb de ces calcites de faille,

collectées sur le site de Bou-Izourane, ont été rassemblées dans la Table S3.3 (Annexe 3).
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Figure 5.6: a-c) Demi-graben au niveau de Jbel Bou-lzourane met en évidence les mouvements

tectoniques qui se produisent le long des failles qui abritent la fluorite, d, e) Calcite de faille
provenant de la faille décrochante NNE-SSW de Jbel Bou-Izourane. CL : Cathodoluminescence.
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3.3. Tentative d’interprétation de [’'dge de cristallisation de la fluorite

Etant donné que les calcites post-fluorite ainsi que les calcites de faille ne peuvent pas étre
datées, nous nous appuyons exclusivement sur I'age U-Pb obtenu sur fluorite, ainsi que sur les
données géochronologiques obtenues sur les roches du complexe de Tamazeght et des relations
géométriques (criteres de recoupement) entre la fluorite et ces roches. Les fluorites localisées dans
les sites de Tabja, Tamazeght, Meghsan et Bou-Imetssene, en proximité du complexe magmatique
de Tamazeght, ont été formées suite a la participation de fluides tardi-magmatiques
(carbonatitiques) riches en fluor avec des fluides hydrothermaux d'origine météorique (Achmani
et al, 2023), dont certains minéraux constitutifs des syénites (I'aégirine et le feldspath potassique)
sont remplacés par de la fluorite (Achmani et al, 2023). En revanche, les sites de fluorite qui se
trouvent dans les formations marneuses carbonatées du Lias, plus éloignées du complexe
magmatique (i.e. Bou-lzourane, Bou-Kharouba et Takkat) ont été formés par le biais d'une
circulation descendante d'eaux météoriques le long des fractures, entrainant la dissolution du
fluor contenu dans les roches du complexe de Tamazeght. Ces fluorites montrent une répartition
d'éléments des terres rares (ETR) globalement similaire a celle des carbonatites de Tamazeght, ce
qui suggere que les ETR proviennent des carbonatites par le biais d'une altération hydrothermale

(cf. Chapitre 4- 2.5.4 ; Achmani et al, 2023).

Les carbonatites de Tamazeght, qui se sont formées grace a linfiltration de fluides
carbonatitiques, ont été datées a environ 39 + 3 Ma (Agard, 1977). Tandis que I'age de la formation
de la fluorite dans le site de Bou-lzourane, liée a des processus hydrothermaux météoriques, est
estimé a environ 27,22 + 0,97 Ma. Nous rappelons a nouveau ici que cet age est donné a titre
indicatif, puisqu'il n'est pas corrigé du fractionnement #*U/?°°Pb en utilisant une fluorite comme
matériel de référence primaire. Compte tenu de cette séquence temporelle, les fluorites
précipitées en présence de fluides carbonatitiques peuvent étre considérées comme le premier
stade de fluorite (FI1) (sites de Bou-Imetssene, Tabja, Tamazeght et Meghsan) dans le district de
Bou-lzourane (Figure 5.7). Cependant, la fluorite présente dans les formations marneuses
carbonatées du Lias, a savoir a Bou-lzourane ainsi qu'aux sites de Bou-Kharouba et Takkat,

pourrait étre considérée comme le deuxieme stade de fluorite (FI2) dans cette région (Figure 5.7).
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Figure 5.7: Stades minéralisateurs proposés pour la fluorite dans le district de Bou-Izourane.

3.4. Réévaluation du modele conceptuel

L'activité magmatique-hydrothermale observée a Tamazeght se distingue par la circulation
d'une saumure résiduelle comportant une concentration élevée de fluor (Salvi et al,, 2000), ce qui
pourrait étre relié a la phase filonienne du complexe de Tamazeght. Parmi les roches filoniennes
du complexe de Tamazeght se trouvent les carbonatites, datées a 39 + 3 Ma (Agard, 1977). Les
fluides carbonatitiques qui ont été associés a la formation de ces carbonatites ont contribué a la
minéralisation de la fluorite a proximité immédiate du complexe de Tamazeght, spécifiquement
dans les sites de Bou-Imtessene, Meghsan, Tamazeght et Tabja (Achmani et al, 2023). L'interaction
entre les fluides hydrothermaux d'origine météorique et les derniers vestiges de saumures tardi-
magmatiques riches en fluor, en conjonction avec la dissolution des roches hotes telles que les
calcaires, les skarns et les syénites, a engendré le dépot considérable de fluorite (FI1) au sein du
site d'interaction pendant I'Eocéne tardif (Figure 5.8a), avant le commencement de I'orogenese

Atlasique a la fin de I'Eocene tardif (Frizon de Lamotte et al.,, 2000, 2009 ; Leprétre et al. 2015).

Le complexe magmatique de Tamazeght englobe a la fois des roches filoniennes,
notamment les lamprophyres, qui détiennent une teneur en fluor de 0,17 wt.%, ainsi que des
roches plutoniques. Dans ces dernieres, les teneurs en fluor (F) varient entre 0,02 et 0,8 wt.%,
incluant les syénites (0,3 wt.% F), se répartissant de la maniére suivante dans les différents
minéraux : apatites (2,3 a 3,4 wt.% F), biotites (0,2 a 2,6 wt.% F), amphiboles (0,1 a 1,1 wt.% F) et
titanites (0,03 a 0,8 wt.% F) (Wang et al,, 2016). Le complexe de Tamazeght aurait potentiellement

servi de source de fluor pour la minéralisation de fluorite encaissée dans les roches marneuses et
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carbonatées du Lias (Bou-lzourane, Bou-Kharouba et Takkat), par le biais de lixiviation du fluor de

ces minéraux lors de la circulation des fluides hydrothermaux d'origine météorique en contact

avec les carbonatites (sources d'ETR) et d'autres roches riches en fluor au sein de l'intrusion de

Tamazeght (Achmani et al.,, 2023).
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Figure 5.8: Modele géochronologique proposé pour les fluorites du district de Bou-Izourane (Achmani

et al, 2023, modifié).

En effet, il est probable que les minéralisations fluorées de Bou-lzourane, Bou-Kharouba et

Takkat soient le résultat de la circulation de fluides hydrothermaux riches en fluor, qui ont suivi

les structures cassantes créées lors du rifting triasico-jurassique (Figure 5.8b; Achmani et al., 2023).

Lors de l'interaction entre les fluides hydrothermaux et les roches encaissantes riches en calcium

(calcaires), le refroidissement et I'enrichissement en calcium de ces fluides ont conduit a la
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précipitation de la fluorite (FI2) peut étre plus tardivement, a I'Oligocene, dans les cavités, le long
des joints stratiformes et des failles (orientées N20, N50-80 et N120) qui recoupent les formations

liasiques déformées par I'orogenése Atlasique (Figure 5.8b).

4. Conclusion

Au cours de la formation du complexe de Tamazeght, trois épisodes magmatiques
importants ont été identifiés (Figure 5.9): le premier épisode, qui s'est produit entre 47 et 44 Ma,
a impliqué les roches plutonitiques de la séquence jacupirangite-ijolite, tandis que le deuxiéme
épisode, qui s'est produit entre 44 et 40 Ma, a impliqué des unités plutonitiques plus diverses, y
compris des syénites, des malignites, des monzonites et des pegmatites, et des dykes
lamprophyre. Enfin, la phase la plus récente (~ 40-35 Ma) a impliqué l'intrusion et/ou |'extrusion
de divers dykes, notamment des carbonatites, des lamprophyres, des trachytes porphyriques, des

phonolites et des carbonates hypovolcaniques.

Les minéralisations de fluorite dans la région de Bou-lzourane ont une double origine. La
fluorite qui s'est formée en présence de fluides carbonatitiques (tardi-magmatique) a la fin de
I'Eocene correspond au premier stade de fluorite (FI1) (Figure 5.9). D'autre part, la fluorite d'origine
hydrothermale météorique dans les formations marneuses carbonatées du Lias, représente le
deuxieme stade de fluorite (FI2) (Figure 5.9). Enfin, la calcite qui s'est formée aprés la période de
fluorite (FI1 et FI2), d'origine hydrothermale météorique et précipitée dans les fractures recoupant
les deux stades de fluorite, constitue la derniére activité hydrothermale identifiée dans la région

de Bou-lzourane (Figure 5.9).
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Chapitre 6 : Valorisation des minéralisations fluorées du district de Bou-Izourane

1. Introduction

Comme exploré en détail dans la section 2.2 (cf. Chapitre T), il est évident que la fluorite
occupe une place de choix en raison de ses multiples applications qui s'étendent sur divers
domaines. Ce chapitre, présente une étude approfondie concernant la classification de la qualité
de la fluorite du district de Bou-lzourane, provenant des quatre premiers sites minutieusement

échantillonnés (Bou-lzourane, Bou-Kharouba, Tabja et Bou-Imtessene).

L'exploration de la qualité de la fluorite revét une importance capitale, non seulement pour
des raisons économiques et industrielles, mais aussi en termes de compréhension de la formation
géologique et des potentialités minérales de ces sites. La qualité de la fluorite peut varier en
fonction de facteurs tels que la pureté chimique, la couleur et la composition en éléments-traces.
Une classification minutieuse et objective a permis de mieux appréhender les spécificités
minérales et leurs implications potentielles. La qualité de la fluorite peut varier considérablement
en fonction de sa composition chimique et de ses conditions de formation. Nous avons évalué les
aspects qui influent sur sa valeur commerciale et sa pertinence pour des utilisations spécifiques

telles que I'industrie, la bijouterie, etc.

Ainsi, ce chapitre sert non seulement de guide pour les applications variées de la fluorite,
mais aussi de base pour évaluer comment la qualité de ce minéral peut influencer son utilisation
dans des domaines critiques. Dans le cadre de I'article 3 ci-dessous, paru dans la revue Materials
Today (Achmani et al,, 2020), nous avons minutieusement examiné la classification de la qualité
de la fluorite sur des sites spécifiques tels que Bou-lzourane, Bou-Kharouba, Tabja et Bou-
Imtessene. Nous aspirons a enrichir la compréhension de ce minéral en fournissant une
contribution visant une perspective plus compléte et approfondie sur I'utilisation de la fluorite du

district de Bou-lzourane.
Résumé (article 3):

L'importance économique de chacune des qualités de fluorite commercialisées répond a
des spécifications chimiques précises telle que sa qualité de fusion et a sa teneur en fluor, elles
fournissent également des débouchés spécifiques et tres divers: sidérurgie, métallurgie de
I'aluminium, fabrication des matieres plastiques, solvants, fluides frigorigenes, soudure, verrerie,

cimenterie, etc. Dans le Haut Atlas marocain, le district de fluorite de Bou-lzourane, situé a 40 km
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au sud de la ville de Midelt est estimé étre I'un des plus importants gisements de fluorite au
Maroc. On compte au moins quatre sites a fluorite violette dans ce district, les deux gisements de
Bou-Izourane et Bou-Kharouba dans la partie Est du secteur d'étude. La partie Ouest de la région
de Bou-lzourane abrite les deux autres gisements (Tabja et Bou-Imtessene). Bien que la fluorite
de Bou-lzourane soit plus ou moins colorée (Violet-Lilas) avec une qualité remarquable et une
transparence parfaite, sa teneur en Uranium surtout au niveau des sites de Tabja et Bou-
Imtessene, est assez élevée (97,4 -188,5 ppm). Cette propriété de la richesse en Uranium est un
axe de recherche qui s'ajoute a celui de la détermination de ses caractéristiques physico-

chimiques, ce qui définira les vertus et les domaines d'utilisation de cette fluorite.

2. Article 3 (Achmani et al., 2020): Virtues of fluorite-case of Bou-Izourane fluorite

Abstract

Fluorite minerals are among the non-metallic natural substances that have played an
important role in the industry for decades. The economic importance of each of the grades of
fluorite marketed meets precise chemical specifications such as its melting quality and fluor
content. They also provide specific and very diverse outlets: iron and steel industry, aluminum
metallurgy, plastics manufacturing, solvents, refrigerants, welding, glassmaking, cement industry,
etc. In Morocco, fluorite is a very important resource because of its multiple high-grade deposits,
which currently make it the 8th largest producer of metallurgical fluorite concentrate in the world
with 70 kt produced per year. In the Moroccan High Atlas, the fluorite district of Bou-lzourane,
located 40 km south of the city of Midelt, is estimated to be one of the most important fluorite
deposits in Morocco. There are at least four violet fluorite sites in this district, the two deposits of
Bou-lzourane and Bou-kharouba in the eastern part of the study area. The western part of the
Bou-Izourane region hosts the two other deposits (Tabja and Bou-Imtessene). Although the Bou-
Izourane fluorite is more or less colored (Violet-Lilac) with remarkable quality and perfect
transparency, its uranium content, especially at the Tabja and Bou-Imtessene sites, is quite high
(97.4 - 188.5 ppm). This property of uranium richness is an axis of research in addition to the
determination of its physico-chemical characteristics, which will define the virtues and the fields
of use of this fluorite. This document has been written in the hope that it will be of some use in

highlighting the potential of the fluorite of the Moroccan Bou-Izourane deposit.

Keywords: Moroccan High Atlas; Bou-Izourane; Fluorite; Uranium; Industry; Hydrofluoric acid.
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Nomenclature

CaFy: Fluorite
ICP-MS: Inductively Coupled Plasma- Mass Spectrometry

2.1. Introduction

In its natural state, fluorite, whose chemical formula is CaF,, is a mineral which occurs in the
form of crystals or translucent to transparent masses. Its fluor content is about 49%. The main
substitutions observed within its crystal system are those of calcium (Ca) by rare earths, notably
yttrium (Y) or cerium (Ce). Its melting point is about 1390°C. When fluorite is heated, it becomes
phosphorescent.

The colors of the mineral are varied: colorless, mauve, violet, almost black, blue, yellow, pink,
green and more rarely red, brown or white and with a wide range of shades. This diversity of the

color of fluorite is due to complex causes that are cited [7] (Table 6.7):

e Green, comes from the replacement of calcium by samarium, or from the existence of fluor (F)
centers associated with yttrium and cerium;

e The blue is the result of the presence of F centers associated only with yttrium;

e Purple and violet (widespread in the Bou-lzourane region, our study area) are related to the
natural irradiation of fluorite by surrounding radioactive elements. This phenomenon causes
the appearance of calcium in colloidal form (Ca** (OH)™?) and free fluor. When the mineral is
fractured, a characteristic odor of ozone Qs is released and the released fluor reacts with moist
air to give Oz and hydrogen fluoride (HF):

F» + O + OHy —> 2HF + O3 (M
The intensity of these colorings is directly related to the intensity of the irradiation. This is
why fluorite which is in contact with uranium deposits is very dark violet, sometimes practically

black. This variety is called antozonite. It contains fluor in a gaseous state and gives off a

characteristic ozone-like odor when ground or rubbed;

e Brown is related to the presence of inclusions of organic origin.

Table 6.1: Varieties of fluorite colors according to the element responsible [2].

Color Element responsible

Purple, violet and dark violet Colloidal metallic calcium, size between 300 A and 400 A
Dark blue Colloidal metallic calcium, with larger sizes

Light blue Yttrium

Light green Samarium

Yellow Group O3 replacing two fluor ions

Brown Organic material

Blue-violet fluorescence Europium
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In Morocco, fluorite is a very important resource due to its many deposits with high contents,
which currently makes it the 8" largest producer of metallurgical fluorite concentrate in the world
with 70 kt produced per year. In the Moroccan High Atlas, the fluorite district of Bou-lzourane is
located 40 km south of the city of Midelt and 35 km as the crow flies east of the summit of Jbel El
Ayachi (Central High Atlas, in its extreme east) (Figure 6.7). Bou-lzourane is estimated to be one
of the most important fluorite deposits in Morocco next to the district of El Hammam and Zrahina

(Central Morocco) and the district of Tirremi (Eastern Morocco).

10° 8 & 4 2

Die
RIF BELT ATLAS AND MESETA DOMAINS  SAHARA DOMAIN
[ Alboran Domain [ Cretaceous - Paleogene [ Cretaceous - Paleogene:
I Figsoh Units [ Triassic - Jurassic ] Paleozoic
I8 Invarif [ Paleozoic (Variscan crus t [ Panafrican crust
[ Mesorif [0 Panafrican crust " Triassic dolerites

[ Prerif _a Thrust contacts Ll Neogene secimentsivolcanics

Figure 6.1: (a) Geological map of the northern regions of Morocco [3], (b) Location of the Bou-
Izourane district in the High Atlas.

2.2. Fluorite deposits and industrial applications

Among non-metallic natural substances, fluorinated ores have been a major focus of
industry for decades because of the economic importance of many of their properties, which have
significant and diverse market opportunities. Fluorite deposits are widely distributed throughout
the world in a wide variety of geological environments such as sedimentary, metamorphic and
igneous rocks.

The world's main mining operations can be linked to two main morphological types: i-
stratiform sedimentary cover deposits and ii- hydrothermal-filled vein deposits. The economic
importance of fluorspar (fluorite) is essentially due to its quality of flux. Its fluor content which
makes it a mineral very actively sought after by metallurgy and industrial chemistry. There are

three types of grades for fluorspar [4] (Table 6.2):
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e Fluorite intended formetallurgy "metallurgical grade" (30% of worldwide use), requires a purity
of about 80-93 wt %CaF, with a maximum SiO, content of 15 wt%. Consumption is 2 - 8 kg of
fluorite per ton of steel;

e Fluorite is used in chemistry "acid grade"(50 % of worldwide use), fluorite is used in aluminum
metallurgy and the production of hydrofluoric acid. This acid is used in chemistry for the
manufacture of hydro chlorofluorocarbon derivatives (HCFC) and hydrofluoroalkanes (replacing
CFC-type polluting products). The aluminum and HCFC industry requires a product with CaF;
contents of more than 97 wt%, SiO, contents of less than 1.5 wt% and almost zero sulphide
contents;

o Fluorite is used in glass and ceramics "ceramic grade" (20% of worldwide use), it is used as an

opacifier; the grade required for this use has a content between 90 and 98 wt% CaF..

There are ancillary uses: dental, pharmaceutical, ornamental minerals, jewellery, cement and
even for the manufacture of optical lenses, it offers a high transmission rate in the infrared and
ultraviolet light spectra. Due to its excellent properties of abnormal dispersion, fluorite largely
blocks the secondary spectrum to effectively correct chromatic aberrations in the visible light
spectrum, a result difficult to obtain over longer focal lengths. In addition, it is much lighter than

optical glass, making the lens lighter and more effective.

Table 6.2: Types of fluorite grades meet precise chemical specifications [2].

Quality CaF; CaCOs SiO» S Pb As P
Acid >97% <1% <15% <01% - <12ppm <150ppm
Metallurgical >80% - <15% <03% <05% - -

80 -96 %- <3% - - - -

Ceramic

2.3. Materials and Methods
Fluorite is used for many applications in many fields. This mineral, in its pure state, contains

48.7% fluor and 51.3% calcium. Therefore, fluorite is the most important source of fluor.

The Bou-lzourane fluorite deposit, which is the subject of this study, is exploited by the
company "Global Mines" whose main activities are prospecting, mining, processing and marketing
of minerals [5] (Figure 6.2).The different samples taken and listed, according to their color which
goes from purple to dark lilac, were subject to a separation and sorting of the fluorite crystals from

the other paragenesis (calcite and quartz). Fluorite samples were then analyzed by the ICP-MS
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(Inductively Coupled Plasma-Mass Spectrometry) method at Bureau Veritas Minerals (Canada)
(Figure 6.3).

33

Figure 6.2: (a, b) Outcrop and macroscopic appearance of Bou-Izourane fluorite, (c) final product at
97% CaFo>.
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capable of dissolving most minerals.
Preliminary We offef a chqice Ultra-trace ICP-MS
measures analysis to give near total values for
most elements. |
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Representative HCIO4 and HF to fuming and
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Figure 6.3: Process of geochemical analyzes by the ICP-MS method.
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2.4. Fluorite in Morocco
Fluorite deposits are widely distributed throughout the world, showing great diversity

depending on the geological environment in which they are considered.

Worldwide, fluorite (CaF.) reserves are estimated at 270000 kt [6]. These reserves are
distributed in different geographical areas, the largest of which are China, South Africa, Mongolia,
Mexico and Europe (Spain, United Kingdom, France [6]).

In Morocco, fluorite is a very important resource due to its many high-grade deposits,
making our country currently the 8" largest producer of metallurgical fluorite concentrate in the

world, with 70 kt produced per year.

Seven localities have produced interesting fluorite samples: the largest deposit still in
production since the 1930s is El Hammam district. Another deposit is exploited on the northern
flank of Ougnat (El Hamda-Touroug), as well as the mine of Bou-lzourane (Zaouiat Sidi Hamza),
Aouli and Aghbala. Fluorite also occurs in other deposits in the Eastern region (Tirremi in the

Taourirt region) and in the Middle Atlas (Zrahina) (Figure 6.4).
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Figure 6.4: Location of fluorite sites in Morocco [7].
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2.5. Bou-lzourane fluorite (High Atlas, Morocco)
Bou-lzourane fluorite occurs both in the form of vein-type deposits and in the form of karst

clusters and interlayer joints.

2.5.1. Characterization of fluorite mineralization

In the Bou-lzourane district, there are at least four sites with violet fluorite. The two deposits
of Bou-Izourane and Bou-kharouba are located in the eastern part of the study area. The western
part of the Bou-Izourane region hosts the other two sites; Tabja and Bou-Imtessene (Figure 6.6):
¢ Bou-lzourane and Bou-Kharouba deposits: fluorite is light violet, mainly associated with
numerous calcite and quartz crystals. Concentrations of thorium (Th) and uranium (U) are clearly
low (up to 0.5ppm for U and 2ppm for Th) (Figure 6.5, Table 6.3);

e Tabja and Bou-lmtessene deposits: whose fluorite mineralization has a spectacular
appearance due to its bright violet color. This fluorite shows very high uranium content (up to

188.5 ppm for U and 609.6ppm for Th) (Figure 6.5, Table3).

1000

178 188.5 170.8
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0.1
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Uranium (ppm)

M Fluorite (FBZ1) = Fluorite(FBZ2)  m Fluorite(FP7A)  m Fluorite(FP7E)
M Fluorite(FTA1) = Fluorite(FTA2) mFluorite(FBM1) m Fluorite(FBM2)

Figure 6.5: Uranium content of Bou-Izourane fluorite samples (ICP-MS analysis).
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- i NS

Figure 6.6: Macroscopic aspect of fluorite mineralization in sites of study area: (a) Bou-Izourane; (b)
Bou-Kharouba, (c) Tabja; (d) Bou-Imtessene.

Table 6.3: REE composition (ppm) of representative samples of violet fluorite from the Bou-
Izourane district.

Site Bou-Izourane Bou-Kharouba Tabja Bou-Imtessene
Sample FBZ1 FBZ2 FP7A FP7E FTA1 FTA2 FBM1 FBM2
La 2.6 4 35 4 1.9 1.7 7141 8288
Ce 3.19 4.62 7.97 7.6 2.52 2.02 954.88 1058.78
Pr 03 0.5 1.1 0.9 0.6 0.2 672 759
Nd 1.9 3 6.9 5 1.1 0.9 1364 150.2
Sm 04 04 1.8 13 03 0.2 135 15
Eu 0.08 0.1 0.5 04 0.08 0.08 34 3.8
Gd 0.5 0.8 2.2 1.8 03 0.2 94 12.6
Tb 0.08 0.08 0.2 0.1 0.3 0.08 1.7 23
Dy 0.6 0.8 1.8 15 0.5 1.1 10.3 14.6
Y 7.1 12.5 20.5 15.3 6.9 15.6 1322 1591
Ho 0.2 0.2 0.5 0.3 0.2 04 24 3
Er 04 0.5 1.1 0.9 0.6 1.8 9 12.1
Yb 03 0.6 0.9 0.8 0.7 3.1 11.3 15.1
Lu 0.08 0.08 0.1 0.1 0.1 0.5 1.8 24
Y/Ho 355 62.5 41 51 345 39 55.083 53.033
U 05 05 0.1 04 97.4 178 1885 170.8
Th 1.1 1.2 14 2 16.8 24.6 609.6  569.1
Th/U 22 24 14 5 0.172 0.138 3233 33319
Y/Y* 4.522 7.961 13.057 9.745 4.394 9.936 84.203 101.337
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The special relationship between the violet color of fluorite and its uranium content is well
demonstrated elsewhere. Indeed, the high uranium content of the fluorite in the Tabja and Bou-
Imtessene deposits may suggest that the parent fluids were highly oxidized, as uranium is highly
mobile under oxidizing conditions, as is the case of the Gabal Gattar Area deposit, Northern
Eastern desert, Egypt, where high uranium grades (17.67- 137.6 ppm) were detected [8].

As a result, the Bou-lzourane deposit has the same characteristics of uranium-rich fluorite
deposits and would therefore be added to the world's deposits; such as the Berbes mine in Spain,

the Jingbian mine in China and the Cr6t-Blanc mine at Grury in France.

2.5.2. Rare earth geochemistry of the Bou-Izourane fluorite mineralization

Today, due to their exceptional properties, rare earths are considered strategic metals. These
mineral materials are used in the manufacture of digital high-tech products and new green
technologies.

The properties of rare earths and trace elements in hydrothermal fluids are mainly controlled
by the physical and chemical conditions during the fluid-host interaction and the enrichment
polarity of the mineralization [9, 70].The geochemistry of these elements will be applied to try to
determine the source of fluids and percolation pathways and help to adopt a more economical,
point source method of operation. In the REE+Y (REY) diagram normalized to chondrites [77]
(Figure 6.7), the spectra show that despite variations in color and texture between the four fluorite
sites, the three sites (Bou-lzourane, Bou-Kharouba and Tabja) have parallel and flat spectra, and
show positive Y anomalies. As for the Bou-Imtessene site, it is rich in rare earths compared to the
other deposits, and moderately enriched in light rare earths (LREE) compared to heavy rare earths
(HREE), with Y/Y* ratios ranging from 84.20 to 101.34ppm.

All the fluorites in our study area show positive Y anomalies (Figure 6.7), Méller [12]
suggested that Y enrichment depends on the presence of fluorite complexes, while Bau [73]
indicates that Y-F complexes have a high stability compared to Ho-F complexes. Therefore, Y
prefers to remain in fluorite formed from F-rich fluids, fluorite precipitated from fluid has an

increasing Y content and Y/Y* ratio from the beginning to the end of mineralization [74].
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Figure 6.7: Normalization diagram with chondritic values of rare earths (obtained by ICP-MS of

samples from Bou-Izourane fluorite).

2.6. Discussion

2.6.1. Uses and virtues of Bou-lzourane fluorite

The Bou-lzourane deposit contains varieties of fluorite with distinct chemical properties,
although they have common physical properties; a more or less violet color and perfect
transparency. Thus, the fluorite at the two sites of Bou-lzourane and Bou-Kharouba contains

arsenic concentrations below 12 ppm and phosphorus concentrations below 150 ppm (Table 6.3).

According to the classification of Féraud [2] (Table 6.4), it can be used mainly in:

e The chemical industry for the manufacture of products such as: (i) hydrofluoric acid, which is
the basis for the manufacture of organic and inorganic fluorinated derivatives. Notable direct
applications of hydrofluoric acid are metal cleaning, pickling of steel and stainless steel sheet;

(i) aluminum fluoride, which is used in aluminum metallurgy as an electrolyte to reduce alumina

to aluminum metal;

¢ In organic chemistry; for the production of plastics, refrigerants, insulating foams, solvents.
Fluorinated solvents are, for example, used for cleaning electronic circuits because of their
resistance to high temperatures. The manufacture of fluorinated plastics, flexible foams

(mattresses, cushions) or rigid foams (thermal and sound insulation) used in furniture and in

the automotive industry are other forms of use of this variety;
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In the health care field, sodium fluoride (NaF) is highly soluble in water and is used in many
toothpastes, some mouthwashes and for fluoridation of drinking water. Fluor is used in the
treatment of osteoporosis. Chlorofluorocarbons are also used as aerosol propellants in the
treatment of asthma and allergies;

Moreover, this fluorite can also be used in the optics of metal fluorides such as magnesium
fluoride. In fact, deposited as a thin film on the lenses of optical devices, they decrease the
intensity of reflected light and thus increase the brightness.

The other type, fluorite from the other two sites of Tabja and Bou-Imtessene, characterized by

arsenic concentrations higher than 12 ppm and phosphorus contents higher than 150 ppm (Table

6.3), will be destined for the metallurgical industry (Table 6.4) in the areas of:

Liquefaction of steelworks in furnaces and electrical transformers;

Development of auxiliary materials for continuous or conventional casting and the removal of
sulfur from special steels (desulphurization);

Nuclear energy as a source of uranium to generate electricity in nuclear power plants, (nuclear
power plants), using the heat released by the fission of uranium atoms[75];

Solder, which takes advantage of the fluxing properties of the mineral, this fluorite can be used
as one of the main components of fluxes in basic solder and electrode and cored wire coatings,
and to lower the melting point of minerals or compounds.

Although the district fluorite of Bou-Izourane, particularly from the Tabja and Bou-Imtessene

sites, is more or less colored (violet-lilac) with remarkable quality and perfect transparency, it is

not suitable for the manufacture of optical lenses. Indeed, it's very high uranium content (97.4-

188.5ppm) will represent a serious danger linked to the emission of radioactive decay products

such as radon and radium. These materials emit low-intensity radiation capable of penetrating

cells and modifying the molecules necessary for normal functioning [4, 76].

Table 6.4: Some chemical characteristics of violet fluorite from Bou-Izourane district.

Quality Site Sample  CaF; CaCos S(%) Pb(ppm) As (ppm) P (ppm)
(%) (%)
Acid Bou-lzourane FBZ1 40.25 2.7 80
FBZ2 42.39 23 130
Bou-Kharouba FP7A 29.8 1.4 40
FP7E 35;03 23;75 <0.04 35.32 4.1 60
Metallurgical Tabja FTA1 48.49 36.01 29.67 7.5 1320
and/or FTA2 45,55 15.7 1570
Ceramics Bou-Imtessene  FBM1 116.14 1.9 200
FBM2 65.39 <0.2 120
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2.7. Conclusions

Fluorite is one of the world's most sought-after critical minerals. Moreover, a more precise
study of its physico-chemical characteristics opens up new horizons for a very large number of
uses for this mineral. Thus, the Uranium richness of the Bou-Izourane fluorite (compared to those
found in other deposits), is not suitable for the manufacture of optical lenses. It will be better used
as a flux in many industries (cement, iron and steel, glass and ceramics industries ...) to lower the
melting point of minerals or compounds and especially as a source of hydrofluoric acid. Finally,
the high Uranium content of this Bou-lzourane fluorite (Tabja and Bou-Imtessene sites) in its
natural state leads us to carry out more in-depth studies (especially chemical) on its use in the

field of applied metallurgical seals.

Fluorite is sometimes used as a colorless flux in the manufacture of white Portland cement
and as a baking aid in the grey cement industry. In view of our aspirations to use Bou-lzourane
district fluorite in this field, we plan, as far as possible, to carry out some analyses and tests to

verify its suitability.

In addition, although nature's defenders generally attribute only the negative environmental
impact of the use of fluorite in industry, the fluorite is largely involved in mitigating the greenhouse
effect. Thus, the fluorite is used as a flux in many industries (cement, steel, glass and ceramics
industries, etc.) to lower the melting point of minerals or compounds. As a result, an interesting

quantity of emitted gases will be reduced, while corroborating to an important energy saving.
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3. Données complémentaires

La fluorite provenant du site de Bou-Imetessene, qui est notablement enrichie en halos
d'irradiations, se distingue par des teneurs accrues en oxydes de terres rares et en minéraux de
pyrochlores riches en niobium et uranium emballés dans cette fluorite. Cette composition découle
de la dissolution de la roche encaissante, entrainant la concentration de ces éléments sous forme
d'agrégats. Face a cette particularité, il est impératif de considérer I'adoption d'une méthode de

traitement spécifique pour cette variété de fluorite.

La mise en place d'un traitement adapté permettrait de séparer les éléments indésirables
tels que l'uranium, qui se trouve dans les pyrochlores. L'extraction et la récupération de ces
éléments chimiques contenus dans la fluorite pourraient aussi contribuer a valoriser ces éléments.
Cette approche viserait ainsi a produire un concentré de fluorite dépourvu d'uranium, ce qui

pourrait améliorer considérablement la qualité du produit final.
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Dans un contexte ou la demande en terres rares est en constante augmentation pour
diverses applications industrielles et technologiques, exploiter ces richesses contenues dans la
fluorite de Bou-Imetessene pourrait étre d'une importance significative. Cependant, pour
maximiser les avantages tout en minimisant les risques associés aux éléments indésirables, il est
impératif de mettre en ceuvre des méthodes de traitement spécifiquement adaptées a ces

caractéristiques particulieres de la fluorite.
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1. Introduction

La relation génétique potentielle entre les minéralisations de fluorite situées a proximité des
complexes magmatiques syénitiques-carbonatitiques, et des fluides magmatiques associés a
I'activité magmatique, fait actuellement I'objet de débats au sein de la communauté scientifique.
L'origine des éléments chimiques (fluor, calcium et ETR), les mécanismes de transport de ces
éléments par les fluides, les facteurs qui régissent leur percolation, la chronologie absolue des
mouvements des fluides, ainsi que le role de la tectonique régionale et la présence du corps
magmatique dans la circulation des fluides et la précipitation de la fluorite, sont autant de
questions ouvertes. Bien que les méthodes analytiques pour étudier ces minéralisations de la
fluorite soient performantes, les difficultés d'accés a des échantillons représentatifs et méme
I'absence de matériaux de référence représentent souvent des obstacles majeurs. L'objectif
fondamental de ce travail était d'apporter de nouvelles contraintes pour mieux appréhender les
mécanismes a l'origine des minéralisations de fluorite en relation spatiale avec les complexes
magmatiques. L'approche pluridisciplinaire, alliant des analyses pétrographiques, géochimiques
et géochronologiques, mise en ceuvre au cours de cette étude, a permis d'apporter de nouveaux
éléments de compréhension concernant la nature et I'évolution des fluides responsables de la
minéralisation, ainsi que les interactions fluide-roche qui ont conduit a la formation de ces dépots

de fluorite.

Les recherches menées dans le cadre de cette thése ont porté sur I'étude de sept sites a
fluorite proches du complexe magmatique éocene moyen-tardif de Tamazeght. Elles sont
encaissées dans les roches sédimentaires (calcaires et marnes) du Lias (Bou-lzourane, Takkat, Bou-
Kharouba, Tabja), dans les syenites (Bou-Imetssene, Meghsan) et également dans des skarns (Bou-
Imetssene, Tamazeght). Ces fluorites se trouvent entre les joints entre les marnes et les roches
calcaires, dans les cavités karstiques et dans les filons orientés selon trois familles différentes (N20,

N50-80 et N120).

2. Synthese

2.1. Caractérisation métallogénique et sources de fluides
Les minéralisations de fluorite du district de Bou-lzourane, sont activement exploitées
depuis 2004. Chacun des sites minéralisés dans la zone présente une séquence paragenétique
caractéristique, comprenant les étapes suivantes (Figure 7.1): premierement, une phase de mise

en place de la fluorite (FI1 ou FI2) accompagnée de la dissolution de la roche encaissante ;
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deuxiemement, une phase de fracturation suivie de colmatage par de la calcite ; troisiemement,
une étape de silicification impliquant de quartz micrométrique associé a la dissolution partielle de
la fluorite et de la calcite. Un quatrieme stade est identifiable sur le site de Meghsan, impliquant la

précipitation d'oxydes de fer qui remplissent des fissures recoupant la fluorite et la calcite.

Les inclusions fluides de la fluorite (FI1) encaissées dans les roches marneuses carbonatées
du Lias (Bou-lzourane, Bou-Kharouba et Takkat) sont des inclusions fluides isolées, biphasiques et
aqueuses. Elles ont des salinités faibles (1,5 a 3 wt % equiv. NaCl) et des températures
d’homogénéisation (Th) comprises entre 91 °C et 159 °C (Figure 7.7). Les inclusions fluides trouvées
dans les cristaux de fluorite (FI2) des sites de Tabja, Tamazeght et Meghsan partagent des
similitudes en termes de salinité avec des sites mentionnés antérieurement. Cependant, elles se
distinguent par des températures d'homogénéisation plus élevées dans une plage allant de 99°C
a 241°C. En plus de la phase vapeur riche en CO,, certaines phases solides secondaires ont été
identifiées dans ces inclusions. Ces phases comprennent la nahcolite, la calcite et la strontianite. La
présence de ces minéraux suggere des conditions chimiques spécifiques au moment de la
formation de ces fluorites. Seule la fluorite (FI2) provenant de Bou-Imtessene révele des niveaux
élevés de salinité (~18 % wt % equiv. NaCl) ainsi que des températures d'‘homogénéisation de
niveau intermédiaire, se situant entre 126 °C et 187 °C (Figure 7.7). Les concentrations élevées de
salinité spécifiques a Bou-Imtessene ainsi que la présence de minéraux secondaires tels que la
nahcolite et des carbonates dans les inclusions fluides des fluorites récupérées des sites de Tabja,

Tamazeght et Meghsan suggéerent une possible implication de fluides tardi-magmatiques.

Les valeurs 60, mesurées dans les fluides qui ont favorisé la précipitation des calcites
associées a la fluorite de Tabja (présentant les températures les plus élevées) et de Bou-lzourane
(affichant des températures plus basses), varient respectivement entre —5,5 %o et —1,6 %o V-SMOW
et entre —3,3 %o et -2 %o V-SMOW. Ces valeurs indiquent clairement que les liquides responsables
de la formation de ces calcites ont une origine hydrothermale météorique. Les résultats concernant
les fluorites n'ont pas été concluants. Cependant, étant donné que les températures et les salinités
des inclusions fluides présentes dans les fluorites et les calcites affichent des similitudes dans ces
sites, il est plausible de suggérer une origine également hydrothermale météorique pour les fluides

ayant induit la formation de la fluorite.
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Figure 7.1 : Synthese des caractéristiques métallogéniques et des sources de fluides de la fluorite du

district de Bou-Izourane.
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La répartition des terres rares dans la fluorite montre une grande similitude avec celle
observée dans les carbonatites de Tamazeght. Cette similarité suggére que les terres rares
proviennent vraisemblablement : i) de l'altération hydrothermale des carbonatites (e.g. Bou-
Izourane, Bou-Kharouba et Takkat), et ii) des fluides carbonatitiques (tardi-magmatique) identifiés

dans les sites de Tabja, Tamazeght, Meghsan et Bou-Imtessene.

En général, les complexes magmatiques de type syénitique-carbonatitique, surtout ceux
intrusifs dans un encaissant calcaire, peuvent agir comme source d'éléments essentiels tels que le
fluor, le calcium et les terres rares pour la formation des minéralisations de fluorite. Ce processus
s'effectue par I'apport direct de fluides tardi-magnatiques riches en F, et/ou par la circulation de
fluides hydrothermaux d'origine météorique le long des fractures, entrainant ainsi une lixiviation
du fluor. Ces complexes magmatiques peuvent jouer un role en tant que source de chaleur et

mécanisme d'entrainement pour les flux de fluides.

2.2. Reconstitution de I'histoire de la genése du gisement de fluorite

Des datations radiométriques U-Pb précises sur les zircons, les titanites et les apatites
provenant des roches du complexe de Tamazeght ont été intégrées a cette étude. Ces données
nous ont permis de déduire trois grands épisodes magmatiques lors de la formation du complexe
magmatique de Tamazeght. Le premier épisode, survenu entre 47 et 44 Ma, a englobé les roches
plutonitiques de la séquence jacupirangite-ijolite, tandis que le deuxieme épisode, entre 44 et 40
Ma, a inclus une variété d'unités plutonitiques telles que des syénites, des malignites et des
monzonites. Enfin, la phase la plus récente (~ 40-35 Ma) a été marquée par l'intrusion et/ou

I'extrusion de divers dykes, notamment des carbonatites et des lamprophyres.

Suite aux deux premiers épisodes d'activité magmatique de caractere plutonique a
Tamazeght, qui ont eu lieu entre 47 et 40 Ma, le stade filonien est apparu avec une variété de
dykes, y compris des carbonatites d'age 39 + 3 Ma. Les fluides carbonatitiques qui ont donné
naissance a ces carbonatites ont contribué a la précipitation des minéralisations de la fluorite (FI1),
entrainant simultanément la dissolution de la roche encaissante (e.g. syénite). Cela marque le
premier stade (I) de la formation des minéralisations de la fluorite dans la région de Bou-lzourane

a I'Eocene tardif (Figure 7.2).

Ensuite, la circulation de fluides météoriques hydrothermaux au sein des roches du complexe
magmatique de Tamazeght, riches en fluor, a provoqué la lixiviation du fluor de ces roches ainsi

que des élements des terres rares (ETR) des carbonatites de Tamazeght. Le complexe de Tamazeght
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se présente comme la source la plus plausible de chaleur et du mécanisme qui a conduit a la mise
en mouvement des fluides minéralisateurs. Le déplacement ascendant de ces fluides
hydrothermaux, riches en fluor, en interaction avec les roches encaissantes riches en calcium
(calcaires), a entrainé le refroidissement et I'enrichissement de la teneur en calcium de ces fluides.
Cette évolution a provoqué la précipitation de la fluorite (FI2), qui correspond au deuxieme stade
(Il) de minéralisation (Figure 7.2). Ces dépdts de fluorite (FI1) ont eu lieu au sein de cavités ainsi
que le long des joints stratiformes et de failles orientées selon les directions N20, N50-80 et N120,

qui traversent les formations liasiques soumises a la déformation induite par I'orogenése Atlasique.

Le troisieme stade implique la précipitation de calcite d'origine hydrothermale météorique,
entrainant le colmatage des fractures qui traversent les dépots de fluorite (FI1 et FI2) (Figure 7.2).
La quatrieme étape (stade V) se compose de micro-quartz et représente une phase de silicification
qui a altéré les cristaux de fluorite (FI1 et FI2) et de calcite. Cette silicification pourrait résulter d'un
refroidissement ultérieur du fluide minéralisant, d'autant plus qu'il n'y a aucune indication de
circulation d'un fluide différent (Figure 7.2). Une phase ultérieure est identifiée sur le site de
Meghsan, impliquant la formation des oxydes de fer qui comblent les fissures traversant la fluorite

et la calcite post-fluorite (cf. Chapitre 4- Figure 4.6D).

Le modele conceptuel proposé pour la formation du gisement de fluorite dans le district de
Bou-Izourane offre des perspectives précieuses qui peuvent orienter les efforts d'exploration. Les
fluorites encaissées dans les formations marneuses carbonatées du Lias représentent les réserves
de minerai de fluorite les plus rentables et économiques de la région de Bou-Izourane, a la fois en

termes de volume et de colt d'extraction et de traitement de la fluorite.
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Figure 7.2: Etapes de formation des minéralisations de fluorite dans la région de Bou-Izourane.

- 226 -




Conclusion générale

3.  Perspectives

Bien que la présente étude ait réussi a fournir des éclaircissements significatifs pour la
compréhension des gisements de fluorite qui se trouvent a proximité des complexes magmatiques
de type syénitique-carbonatitique, certaines questions restent non résolues, notamment en ce qui
concerne les paléocontraintes et le contexte tectonique lié a la formation des minéralisations de
fluorite, ainsi que la relation entre les minéralisations de fluorite étudiées et les découvertes

récentes de minéralisations de plomb-zinc et d'autres fluorites dans cette région.

3.1. Paleocontraintes et contexte tectonique de mise en place de la fluorite

Le role joué par la tectonique dans le processus de formation des ressources minérales est a
la fois complexe et diversifié. La tectonique influence les conditions géologiques qui favorisent la
concentration, la migration et la précipitation des minéraux, ce qui a une incidence directe sur la
localisation et la répartition des gisements minéraux dans une région donnée. Dans le cadre de
cette étude, les analyses gitologiques apportent des révélations importantes. Les failles orientées
NE-SW, N20 et N120, ainsi que les cavités, sont identifiées comme des zones favorables a la
formation de dépots de fluorite, ce qui en fait des cibles extrémement prometteuses pour les

activités d'exploration miniere.

Cependant, pour une compréhension plus approfondie, des opportunités de recherche
passionnantes se présentent. Une cartographie géologique plus détaillée, des analyses structurales
approfondies et la reconstruction des paléocontraintes au moment de la formation des
minéralisations dans chacun de ces systémes minéralisateurs représentent des voies de recherche
prometteuses. Ces démarches permettraient de mettre en évidence les liens entre la fracturation
tectonique et la formation des minéralisations de la fluorite, tout en contribuant a la détermination
du contexte tectonique régional qui a présidé a la formation de ces dépots de fluorite dans la

région de Bou-lzourane.

3.2. Découverte d'autres réserves exploitables (fluorite et Pb-Zn)

Récemment, de nouvelles réserves minérales ont été découvertes, englobant non seulement
de la fluorite, mais également des minéralisations a base de plomb-zinc (Pb-Zn). Parmi ces
découvertes, on compte des minéralisations de fluorite a Ennd (800 kt), Amalou n'Tabja (400 kt),
Ali ou Abbou (700 kt) et Bou-Oustour (600 kt). Dans ces nouveaux sites, la fluorite s'est déposée

dans des filons orientés N20 et N60 recoupent les formations marneuses carbonatés de Lias ainsi
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que dans des cavités remplies de fluorite. Ces sites situés a une distance de 5 a 15 kilometres au
sud-ouest du complexe magmatique de Tamazeght, montrent des propriétés visibles a I'ceil nu
(caractéristiques macroscopiques) qui ressemblent a celles observées sur les sites de Bou-lzourane
et Takkat, qui ont déja fait I'objet de la présente étude (Figure 7.3). Toutefois, il est recommandé
de procéder a des études microscopiques approfondies et a des analyses géochimiques pour la
caractérisation métallogénique et de déterminer l'origine des minéralisations présentes dans
I'ensemble de ces nouveaux sites. Il serait également important d'examiner les relations existantes
entre ces nouveaux sites et les sites de fluorite déja étudiés. En réalisant ces études, nous pourrons
mieux comprendre la genese de la fluorite dans la région de Bou-lzourane et identifier les
éventuelles relations (similitudes ou différences) avec les minéralisations déja étudiées dans le

cadre de cette these.

Figure 7.3: Photographies du minerai de fluorite découvert a Bou-Oustour.

En outre, sur le site de Bou-lzourane, a une distance ne dépassant pas 600 metres de
gisement de fluorite, des structures filoniennes contenant de la galéne, de la calamine
"smithsonite" (oxyde de sphalérite) et de la calcite, développées le long de failles orientées N-S a
NNW-SSE ont été découvertes (Figure 7.4). Ces minéralisations a plomb-zinc (Pb-Zn) renferment

environ 40 200 tonnes de minerais et sont encaissées dans les formations marneuses carbonatées
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du Lias. Les failles qui abritent ces minéralisations présentent une orientation similaire a celles
observées pour la fluorite ainsi qu'aux unités rocheuses du complexe magmatique de Tamazeght.
Lors des observations sur le terrain, aucune corrélation apparente n'a été détectée entre les
minéralisations a base de plomb et de zinc et la présence de fluorite a Bou-lzourane. Néanmoins,
afin de déterminer s'il existe ou non une relation entre ces deux types de minéralisations dans la
région de Bou-lzourane, des analyses pétrographiques ont été commencées et des analyses
géochimiques ont été planifiées. Il est important de souligner que des analyses isotopiques de
soufre (S) et de plomb (Pb) sont recommandées dans le but de déterminer l'origine de la
minéralisation a Pb-Zn. En résumé, ces récentes découvertes ouvrent la porte a de nouvelles
recherches qui contribueront a enrichir notre compréhension de la geneése des minéralisations de

la région de Bou-Izourane et a éclairer les liens entre différents sites minéralisés dans cette région.

Calamine

Minéralisation de
galéne-calamine-calcite

»
\_sr»-”m‘,,-.

Figure 7.4: a) Filon de Pb-Zn-Ca recoupant les formations marno-calcaires liasiques a Bou-Izourane;
b, ¢) Spécimens de minéralisation en galene-calamine-calcite de Bou-Izourane.
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3.3. Précision des sources de fluides et interactions fluide-roche

En plus des études pétrographiques, des analyses microthermométriques des inclusions
fluides et de la géochimie des terres rares dans la fluorite, la calcite et les roches encaissantes
menées dans le cadre de cette théese, il est recommandé d'explorer d'autres méthodes visant a
préciser les sources des fluides et les interactions entre les fluides et les roches dans I'étude des
minéralisations de fluorite. L'analyse de la composition géochimique des inclusions fluides ainsi
que l'analyse des isotopes radiogéniques de strontium (Sr) peuvent contribuer de maniere précise
a identifier et a confirmer |'origine des fluides impliqués dans la formation de la fluorite et de la
calcite dans la région de Bou-lzourane. Ces approches peuvent fournir des indications sur la
provenance de ces fluides, qu'ils proviennent du magma, de I'eau météorique ou d'autres sources.
De plus, ces analyses complémentaires peuvent également fournir des informations cruciales sur
les interactions entre les fluides minéralisateurs et les roches encaissantes. Les variations
isotopiques reflétent souvent les échanges chimiques ayant eu lieu entre les fluides et les roches,
ce qui contribue a une compréhension approfondie des conditions chimiques et géologiques qui

ont prévalu lors de la formation de la fluorite et de la calcite.

3.4. Contraintes géochronologique

L'approche géochronologique U-Pb par ablation laser ICP-MS, employée dans cette étude
pour dater les minéralisations du district de Bou-Izourane, a révélé qu'un unique échantillon de
fluorite, préleveé sur le site de Bou-lzourane et constituant 9% du groupe total d'échantillons de la
fluorite, pouvait étre daté. Cette possibilité résulte principalement de la concentration tres basse
en uranium et/ou de la concentration élevée en plomb commun constatée dans les autres
échantillons de fluorite, de méme que dans la calcite post-fluorite et la calcite associée aux failles.
De plus, le manque d'un matériau de référence spécifique a la fluorite complique davantage
I'application de la méthode U-Pb. Face a ces diverses contraintes inhérentes a |'utilisation de la
méthode U-Pb pour la fluorite, il est recommandé d'envisager I'exploration d'autres méthodes de
datation, telles que la technique radiochronomeétrique du samarium-néodyme (Sm-Nd). De plus,
une approche proactive consisterait a réitérer la datation U-Pb sur la fluorite apres le
développement d'un matériau de référence spécifiquement adapté a ce minéral. Ces démarches
pourraient potentiellement surmonter les obstacles actuels et améliorer la précision et la fiabilité

des datations pour les minéralisations de fluorite dans la région de Bou-Izourane et ailleurs.

De précises nouvelles datations radiométriques U-Pb sur les zircons, les titanites et les
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apatites provenant des roches du complexe de Tamazeght ont été incluses dans cette étude. Cela
nous a permis de proposer trois grands épisodes magmatiques dans la formation du complexe
magmatique de Tamazeght. Cependant, il est fortement recommandé d'entreprendre d'autres
datations sur l'ensemble des roches de Tamazeght, notamment sur les différents types de
carbonatites (calcio-, magnésio- et silicocarbonatites) ainsi que sur les lamprophyres qui recoupent

les syénites, les carbonatites, et ceux qui sont traversés par les carbonatites.

3.5. Considérations méthodologiques

Afin de poursuivre les investigations géochimiques et d'envisager de nouvelles méthodes de
datation pour les minéralisations de Bou-lzourane, il est vivement conseillé de tenir compte de la
présence de fragments de roche encaissante emballés dans la fluorite. De plus, des précautions
minutieuses doivent étre prises lors de la préparation des échantillons afin de minimiser tout risque
de contamination croisée. Cependant, il est crucial de prendre en considération la possibilité que
des fragments de roche encaissante soient présents au sein de la fluorite. Ces fragments peuvent
potentiellement altérer les signatures géochimiques et isotopiques des échantillons, ce qui pourrait

avoir un impact significatif sur les résultats des analyses.

Dans I'ensemble, cette étude contribue a élargir notre connaissance actuelle des gisements
de fluorite au sein des complexes magmatiques syénitiques-carbonatitiques. Cependant, elle
dévoile également des questions intrigantes qui incitent les chercheurs a persévérer dans leurs
explorations et a élucider les questions concernant la mise en place de ces minéralisations a fluorite

dans la région de Bou-lzourane.
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Annexe 1

Table S1: Lieu d'échantillonnage et description des échantillons du district de fluorite de Bou-Izourane.
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Table S1: Lieu d'échantillonnage et description des roches encaissantes de la minéralisation fluorées dans la

de Bou-Izourane.
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Suite.

Table S3
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Table $4: Données de composition élémentaire ICP-MS des roches encaissantes dans le district de la fluorite de
Bou-Izourane.

Host rock Sample La Ce Pr Nd Sm Eu Gd Tb Dy Ho Er Tm Yb Lu

(ppm) (ppm) (ppm) (ppm) (ppm) (ppm) (ppm) (ppm) (ppm) (ppm) (ppm) (ppm) (ppm) (ppm)

Carbonatite TC-1 1,7 32 037 19 067 030 12 015 10 020 053 009 040 0,050

TC-2 23 030 003 040 036 029 0020 0010 0020 0010 0,010 0,010 0,010 0,020

TC-3 2,7 24 020 074 0716 0062 027 0069 064 018 069 0713 094 0,116

Syenite TSY-1 53 53 34 73 096 025 090 0,15 1,1 022 086 022 19 038

TSY-2 196 334 36 137 22 6,0 17 2,0 10,0 17 43 054 30 040

TSY-3 73 70 4.2 89 12 040 10 010 09 030 080 020 1,3 030

Lamprophyre TL-1 65 102 1 37 6,2 1,8 49 067 33 0,59 16 025 1,7 030

TL-2 64 132 16 62 10 3,0 86 097 49 086 21 0,26 12 020

TL-3 76 94 8,6 29 5,1 14 38 050 25 049 09% 014 081 016

Skarns TSK-2 20 25 1,7 34 030 010 020 008 040 008 040 010 060 0,080

TSK-3 24 49 5.6 22 4,8 14 46 074 43 092 27 039 24 033

Liassic LIM-1 12 13 030 09 010 0060 020 008 020 008 030 0080 020 0,080
limestone

Liassic marl MA-1 32 47 o070 38 070 008 10 008 070 020 040 0080 050 0,080

MA-2 93 15 19 6,9 14 030 14 0080 13 030 080 010 080 0,10

Table S5: Données de la composition élémentaire LA-ICP-MS de l'échantillon PP16 de Pierre-Perthuis.

Sample La Ce Pr Nd Sm Eu Gd Tb Dy Ho Er Tm Yb Lu

(ppm) (ppm) (ppm) (ppm) (ppm) (ppm) (ppm) (ppm) (ppm) (ppm) (ppm) (ppm) (ppm) (ppm)
PP16-1 0,92 7,7 1,8 9,2 8,2 2,2 13 2,7 59 1,3 2,6 047 1,3 0,14
PP16-2 1.1 7.6 19 89 12 2,0 15 2,2 9,4 1.7 35 043 1.8 0,26
PP16-3 1.2 6,8 1,7 9,4 11 2,5 11 1.7 8,8 14 3,0 0,34 1,6 0,19
PP16-4 0,97 54 1.3 8,6 9,5 1.8 9,9 14 4,6 0,94 2,2 0,35 1.3 0,13
PP16-5 3,5 51 1,5 8,0 9,6 1,6 7,6 1.1 4,5 0,79 2,2 0,29 1,2 0,12
PP16-6 1,2 6,3 2,0 7,5 19 2,2 20 2,6 7.0 1,8 28 055 13 030
PP16-7 1.7 4,4 0,97 7.8 8,5 14 84 1.5 4,3 0,82 2,2 029 089 0,10
PP16-8 1,5 4,2 14 6,5 12 1.8 11 1.8 74 1.1 1,7 0,42 1.1 0,12
PP16-9 1.1 10 2,1 18 20 34 23 2,6 15 1.8 4,2 0,52 2,0 0,26
PP16-10 054 54 095 75 7.5 1,2 79 095 48 095 21 0,47 12 0,15
PP16-11 2,5 8,6 1.7 9,0 13 2,1 13 2,1 11 1.2 34 0,38 1.4 0,16
PP16-12 1.2 6,2 1,6 10 11 2,0 10 2,4 10 1.4 3,6 0,34 1.9 0,17
PP16-13 1,2 59 1,7 89 8,6 1,6 8,1 2,1 9,4 1,3 2,3 0,25 14 0,11
PP16-14 1.8 50 1,5 8,6 7.8 1.8 10 2,1 51 15 2,3 0,30 1,6 0,12
PP16-15 1.2 7.1 1.3 9,3 11 1,9 11 1.3 74 1,0 3,0 0,34 1.7 0,14
PP16-16 1.5 6,0 12 9,0 9,5 1.7 12 14 8,0 1.2 2,2 0,37 1.2 0,12
PP16-17 24 52 1,5 6,9 10 2,2 9,8 1,6 59 1.2 2,2 0,30 1.3 0,12
PP16-18 2,7 55 14 9,5 99 1,6 12 1.9 59 1,5 1.8 0,32 14 0,16
PP16-19 1.1 50 1.8 8,3 10 1.8 13 2,0 94 1.3 2,5 0,46 1,6 0,17
PP16-20 0,92 44 1,6 7.7 12 1,5 11 1,5 6,6 1.1 2,7 0,41 1.2 0,19
PP16-21 23 6,0 12 6,9 10 1,5 8,5 1.2 56 0,90 1.8 0,31 0,91 0,15
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Table S5: Suite.

Sample La Ce Pr Nd Sm Eu Gd Tb Dy Ho Er Tm Yb Lu
(ppm) (ppm) (ppm) (ppm) (ppm) (ppm) (ppm) (ppm) (ppm) (ppm) (ppm) (ppm) (ppm) (ppm)

PP16-22 1,5 7,5 0,90 11 93 2,2 13 3.0 9,4 1,7 3.0 0,37 18 0,23
PP16-23 0,68 3.8 0,87 4,7 9,7 1,2 8,5 1.1 4,4 0,55 1.9 021 074 0,069
PP16-24 0,93 55 1,0 6,5 83 1,6 11 1.1 4,6 12 1.8 027 081 013
PP16-25 0,87 59 15 7,0 14 2,1 13 2,1 78 1.3 2,9 0,46 14 0,19
PP16-26 1,3 5,6 1,4 8,0 11 1,6 9,6 1.5 72 14 3.2 0,38 1,2 0,16
PP16-27 45 6,4 18 12 16 2,1 14 2,1 12 18 4,0 0,48 2,0 0,22
PP16-28 0,78 4,4 1.1 56 8,8 15 9,7 1.4 6,2 1.3 1.7 030 09 010
PP16-29 0,87 43 12 84 74 18 58 1.8 6,1 0,98 2,5 0,36 14 0,13
PP16-30 1,6 6,8 13 10,0 12 2,2 11 2,3 9,7 1,2 3.2 0,43 1.3 0,15
PP16-31 15 72 1,6 8,2 14 2,0 12 2,1 9,9 18 3.1 0,48 15 0,20
PP16-32 15 6,3 1,7 79 12 18 8,5 1.8 7,6 14 3.9 0,37 1,6 0,18
PP16-33 1,0 6,5 1,8 8,8 12 2,2 11 3,1 14 1,2 4,2 0,58 1,5 0,21
PP16-34 13 8,7 2,4 15 18 2,8 17 2,8 18 14 5.1 2,8 1,7 0,26
PP16-35 1,1 6,6 1,6 10 15 2,5 12 3,1 12 1,5 4,0 0,34 2,3 0,27
PP16-36 1,2 6,6 15 9,9 15 2,4 15 2,2 13 2,1 4,8 0,61 14 0,25
PP16-37 1,2 10 19 10 16 2,2 13 2,6 9,7 2,1 37 0,43 19 0,21
PP16-38 1,5 7.3 1,7 78 13 1,8 9,4 1.9 77 2,0 2,5 0,43 14 0,19

Table S6: Données de la composition élémentaire de ['échantillon MACS3 obtenues par LA-ICP-MS.

Sample La Ce Pr Nd Sm Eu Gd Tb Dy Ho Er Tm Yb Lu
(ppm)  (ppm) (ppm) (ppm) (ppm) (ppm) (ppm) (ppm) (ppm) (ppm) (ppm) (ppm) (ppm) (ppm)

MACS3-1 11 11 12 10 9,0 10 6,3 9,1 7,3 10 8,6 10 11 8,0
MACS3-2 13 9.9 12 9,6 8,6 11 7,0 8,5 75 7,7 8,6 83 9,2 838
MACS3-3 12 11 10 11 8,4 12 7,6 9,7 77 89 9,2 8,7 9,9 7,6
MACS3-4 13 54 8,6 57 59 6,9 37 72 37 58 43 54 6.3 4,5
MACS3-5 12 9,5 8,8 10 9,1 8,9 9,6 6,9 8,1 7,6 11 8,5 16 7,6
MACS3-6 12 41 7,5 4,4 31 6,5 1.8 6,1 2,2 6.0 3.2 4,0 5.2 2,0
MACS3-7 12 9,5 9,0 93 79 9,6 8,7 8,5 8,9 73 11 59 14 6,6
MACS3-8 20 12 16 13 13 14 11 14 11 13 11 12 13 12
MACS3-9 20 18 17 17 16 18 17 17 17 15 19 14 22 15
MACS3-10 20 20 21 19 18 19 15 18 16 19 18 19 20 17
MACS3-12 17 15 14 15 14 14 15 12 13 13 16 14 21 13
MACS3-13 8,1 79 77 7.2 6,2 6,8 4,6 58 58 6,5 6.3 71 74 6,1
MACS3-14 91 6,6 8,5 6,6 5,6 8,0 4,4 6,5 50 6,1 5.6 6,3 72 6,0
MACS3-15 9,5 4,9 6,0 52 4,5 56 33 57 35 39 39 4,2 59 41
MACS3-16 8,7 6,8 71 74 6,4 7,0 54 4,9 53 54 52 72 59 6,2
MACS3-17 8,8 41 6,3 4,6 2,8 53 1.8 4,8 2,2 49 3,5 34 4,9 2,0
MACS3-18 8,5 6,0 4,7 53 4,8 5.1 6,5 4,2 6,5 3.8 7,5 3,2 10,0 4,4
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Table S7: Parametres LA-ICP-MS d'analyses de la composition élémentaire de la fluorite.
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Table S8: Parameétres LA-ICP-MS d'analyses de la composition élémentaire de la calcite.
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Annexe 2 : Article 2- Informations complémentaires

Figure S2.1: Image au microscope électronique a balayage (SEM) de la carbonatite de Tamazeght
(Cri).

A-Sy

Zircon

F-Sy

zircon |'»

200 pm
—_

Figure S2.2: Images en microscopie binoculaire (BM) et en cathodoluminescence (CL) des cristaux de
zircon séparés provenant de différentes roches étudiées.
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Figure S2.3: Images en microscopie binoculaire (BM) et en cathodoluminescence (CL) de cristaux
d'apatite séparés de différentes roches étudiées.

- 286 -



Annexe 2

Sh
apatite
SK
apatite

Figure S2.3: Suite

LP1
titanite

Figure S2.4: Images en microscopie binoculaire (BM) et en cathodoluminescence (CL) de cristaux de
titanite séparés de lamprophyre Lp1.
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Table S2 1: Données de datation U-Pb pour les apatites des roches du complexe magmatique de

Tamazeght.
Roche Spot 238y /206pp 2se% 207pp /206ph 2se% rho
Ja-11 6.91549 3.71263 0.77704 2.14359 -0.14991
Ja-12 23.38590 3.56818 0.69299 2.91766 0.44226
Ja-13 39.29339 447479 0.60571 244262 -0.19374
Ja-14 2.96953 5.69998 0.80654 1.45613 0.14456
Ja-15 7.17035 5.99244 0.77016 1.71352 -0.08065
Ja-16 15.65262 6.20729 0.72369 2.17568 -0.31780
Ja-17 49.22693 5.26935 0.52897 3.38910 -0.31495
E Ja-18 6.13983 7.72662 0.77930 2.28441 -0.07288
g Ja-19 16.63427 3.74630 0.71780 3.24148 0.41412
E Ja-110 5.28589 471170 0.79187 1.89429 0.02462
é\ Ja-1 11 38.62787 4.04649 0.59574 2.09455 0.10342
'% Ja-112 6.37357 5.93006 0.79452 2.20977 0.04877
.g Ja-113  44.82190 341333 0.55787 1.83551 0.37714
é Ja-114 36.08111 3.42687 0.63074 2.33179 0.23017
B Ja-115  4.26529 5.38941 0.79904 1.97795 0.08331
Ja-116 3.89742 11.87409 0.80257 1.73294 0.19791
Ja-117 3.95220 7.24899 0.78724 1.57399 -0.07860
Ja-118 29.30345 3.42783 0.66225 2.59701 0.32104
Ja-119  7.54591 6.76709 0.76479 1.39215 -0.02816
Ja-120 62.17009 4.28278 0.46231 2.98603 -0.23738
Ja-1 21 7.95929 7.83069 0.76857 1.71849 -0.13160
Sh1 5.34139 3.44603 0.78863 2.25427 0.58375
Sh2 4.65681 4.35849 0.79073 2.22166 0.56570
Sh3 4.68685 3.90545 0.80017 3.11133 0.50510
Sh4 2.20071 3.26804 0.79131 1.15380 0.47449
Sh5 4.26542 4.03529 0.77121 1.83973 0.29561
;a_? Shé 5.37146 4.34429 0.78639 2.66195 0.37354
é Sh7 5.33706 4.40875 0.79124 2.59655 0.75636
?;/ Sh8 3.59181 7.14709 0.77336 3.23806 0.20620
E Sh9 7.13926 5.02428 0.78548 441383 0.35705
é Sh10 2.38687 4.67359 0.80070 1.13783 0.21709
Sh11 2.22628 3.61558 0.80805 1.59832 0.45501
Sh12 4.53916 4.62960 0.77696 3.90093 0.64544
Sh13 1.97609 5.11692 0.79530 1.14837 0.30075
Sh14 10.55326 451354 0.75447 3.46536 0.68513
Sh15 5.83649 3.60035 0.77549 1.85112 0.62102
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Table S2 7: Suite.

Roche Spot 238y /206pp 2se% 207pp /206ph 2se% rho
Sk 1 11.20835 5.70856 0.78921 3.23627 0.08483
Sk 2 78.70372 3.66810 0.39125 2.95684 -0.58832
Sk 3 0.11739 8.29853 0.88733 3.06138 0.17422
. Sk 4 0.11942 26.29695 0.84104 3.35281 0.06969
g Sk 5 0.05903 16.12233 0.86901 3.70128 0.18683
% Sk 6 0.03760 18.77376 0.86458 3.07653 0.06260
% Sk 7 0.05567 17.96554 0.89012 3.29029 0.16174
% Sk 8 93.79338 3.14773 0.31036 3.38313 -0.66131
Sk 9 88.09148 3.60154 0.32818 477779 -0.79634
Sk 10 0.02663 22.75095 0.83145 3.72427 0.00144
Sk 11 0.09136 7.99661 0.87564 3.01242 0.23196
Lp1-1 12.38954 5.77905 0.77049 4.28970 0.49945
Lp1-2 8.73447 473512 0.77502 3.50481 0.54910
Lp1-3 14.97930 8.37229 0.73363 3.48151 0.25785
Lp1-4 8.14306 9.15456 0.78006 3.15307 -0.10176
Lp1-5 449322 5.79459 0.79852 2.87817 0.10232
Lp1-6 4.36735 4.19645 0.80760 2.20612 0.30009
Lp1-7 4.25256 5.66630 0.81370 2.83082 0.36555
Lp1-8 6.66754 7.74969 0.78985 2.71597 0.28490
Lp1-9 4.55740 4.24085 0.78295 2.59248 0.48143
g Lp1-10  9.21660 4.64252 0.75521 2.34481 -0.04737
;’: Lp1-11  2.95906 8.44872 0.81788 2.37698 0.21123
&; Lp1-12  13.40077 442789 0.76942 2.92105 0.38539
é‘ Lp1-13  3.22583 6.94475 0.80121 1.18471 0.09534
g_ Lp1-14  7.91084 5.10675 0.79230 2.99972 0.30663
3 Lp1-15  12.65434 6.75979 0.72566 3.83029 0.38803
Lp1-16  3.88705 454116 0.78378 2.14762 0.27617
Lp1-17  6.98637 491093 0.78513 3.02560 0.36301
Lp1-18  6.65146 4.63635 0.77346 1.82277 0.35312
Lp1-19  6.36323 6.98667 0.78889 1.94817 -0.06182
Lp1-20 3.21718 4.62023 0.79970 1.76857 0.21678
Lp1-21  4.76102 4.01869 0.79317 2.51978 -0.29183
Lp1-22  4.34989 6.63802 0.80684 2.28900 0.07084
Lp1-23  3.52551 12.11674 0.80006 1.98149 -0.01148
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Table S2.1: Suite.

Roche Spot 238y /206pp 2se% 207pp /206phy 2se% rho
Lp2-1 22.760784 8.567571 0.7247227 10.926027 0.8320212
Lp2-2 32.311218 12.99446 0.7005390 12.792863 0.5385601
g Lp2-3 12.11650 10.02731 0.7757428 8.56206125 0.3780824
;% Lp2-4 20.86812 17.31963 0.7392135 11.9457336 0.7632157
GL; Lp2-5 19.879305 10.32958 0.7121452 12.5412729 0.5767400
Lg' Lp2-6 18.46216 13.71623 0.6700682 13.3390007 0.6359327
g_ Lp2-7 19.190473 11.189428 0.7379874 10.5071278 0.59060392
3 Lp2-8 45.835967 9.8406497 0.6690805 12.5237335 0.52005821
Lp2-9 31.71829 10.076197 0.7702414 16.6065984 -0.04087935
Lp3-1 26.799353 15.7189658 0.6296710 10.5886218 -0.08694106
Lp3-2 19.098947 8.85002561 0.7999485 11.3700426 0.665814996
Lp3-3 14.051557 9.41947709 0.7647710 12.0656937 0.463431629
Lp3-4 5.7620157 17.5821300 0.7703096 6.87925013 0.507928967
Lp3-5 23.580202 7.99799480 0.6794761 9.63860066 0.551320630
Lp3-6 24.797685 10.4598849 0.7599362 15.7130784 0.985329181
Lp3-7 18.518537 9.95984210 0.6903585 9.92419749 0.47096082
Lp3-8 -0.054682 -45.763482 1.3767162 70.2457515 -0.01363183
’g Lp3-9 11.890522 13.0501479 0.7419096 8.99443442 0.6954319889
.g Lp3-10  0.8492059 949.617392 1.1356393 83.2236492 0.103426650
% Lp3-11  21.991365 7.61894913 0.6740628 9.76266123 0.723406517
;: Lp3-12  11.179611 8.46250547 0.7361362 6.92242834 0.659785877
g_ Lp3-13  15.445562 7.53044999 0.7113423 8.78191993 0.502206679
Eﬂ Lp3-14  15.742980 8.51859752 0.6809716 8.768452542 0.538167958
Lp3-15  20.757726 10.4642040 0.7098536 9.05160303 0.796505330
Lp3-16  19.479831 7.45910310 0.7701851 8.23537253 0.386472526
Lp3-17  13.027247 11.4185621 0.7001451 8.78352330 0.460867484
Lp3-18  11.945902 12.7615693 0.7397449 7.43378750 0.116736148
Lp3-19  5.32281911 7.51405295 0.8516375 9.20096230 0.781228417
Lp3-20  17.4589272 9.00169119 0.7338203 11.52364861 0.676707998
Lp3-21  24.8373611 7.49047604 0.7650269 8.479341465 0.623119160
Lp3-22  10.8536313 12.9808458 0.7599345 7.748487799 0.604334024

- 290 -



Annexe 2

Table S2.2 Données de datation U-Pb pour les zircons des roches du complexe magmatique de

Tamazeght.

Roche Spot 238y j206pp 2se% 207py /206phy 2se%

F-Sy 1 141.6430595 3.399433427 0.0439 8.7

F-Sy 2 130.2083333 3.125000000 0.1031 7.8

F-Sy 3 141.0437236 2.820874470 0.0462 4.8

F-Sy 4 143.8021283 2.674719585 0.04479 38

F-Sy 5 137.9310345 3.03448276 0.0544 4.0

F-Sy 6 143.0615165 2.632331902 0.0473 4.2

F-Sy 7 126.4222503 3.539823009 0.1201 11

F-Sy 8 140.8450704 4225352113 0.0699 14

F-Sy 9 145.3488372 2.906976745 0.0446 49

F-Sy 10 132.1003963 5.548216645 0.077 14

g F-Sy 11 145.137881 3.773584906 0.0499 5.6

‘:EJ/ F-Sy 12 149.2537313 5.373134330 0.0467 18

% F-Sy 13 140.0560224 3.36134454 0.0477 4.6

qm>)~ F-Sy 14 146.8428781 3.817914832 0.0406 12

‘-Ig F-Sy 15 140.4494382 4.213483147 0.0711 18

- F-Sy 16 145.9854015 3.211678831 0.0439 6.4

F-Sy 17 137.9310345 3.862068965 0.0732 10

F-Sy 18 151.9756839 3.647416413 0.0415 16

F-Sy 19 146.627566 3.225806452 0.0449 11

F-Sy 20 140.291807 2.665544331 0.0481 4.6

F-Sy 21 147.080453 2.794528607 0.0436 9.2

F-Sy 22 149.0312966 3.278688523 0.0418 10

F-Sy 23 150.3759398 3.308270677 0.0445 9.9

F-Sy 24 141.4427157 3.111739746 0.0434 6.5

F-Sy 25 116.6861144 4.667444573 0.1993 5.6

A-Sy 1 137.3626374 4.120879119 0.0744 12

A-Sy 2 146.1988304 3.508771931 0.0582 7.9

A-Sy 3 134.7708895 3.504043126 0.0995 10

g A-Sy 4 63.33122229 9.879670677 0.171 7.6

N A-Sy 5 132.6259947 3.97877984 0.0817 6.4

% A-Sy 6 147.2103636 2.708670690 0.0604 7.6

;‘“ A-Sy 7 149.2537313 3.283582090 0.0558 8.2

g A-Sy 8 132.8021248 3.984063746 0.0905 12

E) A-Sy 9 136.425648 4.092769442 0.0718 17

’E A-Sy 10 77.7000777 5.905205904 0.1551 6.2

:i A-Sy 11 150.8523156 2.504148439 0.0547 9.5

2 A-Sy 12 142.0454545 3.409090910 0.0599 8.3

A-Sy 13 142.8571429 3.142857142 0.0821 7.6

A-Sy 14 29.60331557 4.26287744 0.2142 6.1
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Table S2.3 Données de datation U-Pb pour des titanites des lamprophyres de Tamazeght.

Roche Spot 238y j206p 2se% 207py /206phy 2se%
Lp1-1 52.10679 4.23456 0.52467 3.45921
Lp1-2 59.62012 4.95549 0.48770 3.89486
Lp1-3 50.93185 4.55506 0.51507 3.96836
Lp1-4 52.53417 5.02388 0.52548 413677
Lp1-5 52.10383 4.24569 0.54654 4.25951
Lp1-6 68.03039 5.41683 0.47849 6.25447
Lp1-7 41.48223 4.75055 0.61321 411375
< Lp1-8 52.28265 3.99680 0.53846 3.43301
% Lp1-9 69.97945 4.72001 0.47043 4.78510
%’ Lp1-10 71.75741 5.40368 0.43783 6.39667
% Lp1- 11 65.81704 478015 0.45125 5.30666
g_ Lp1-12 65.16497 4.80256 0.47245 4.60986
E Lp1-13 42.92606 4.47013 0.58803 3.50027
Lp1- 14 12.99470 7.41567 0.72936 418274
Lp1- 15 57.97246 4.97696 0.50223 4.89898
Lp1- 16 50.73531 4.67330 0.54705 4.56491
Lp1-17 67.50282 4.06248 0.45810 2.97238
Lp1-18 57.14470 3.83332 0.52017 3.07744
Lp1-19 7.27693 8.07454 0.75240 2.83118
Lp1- 20 29.73926 5.02155 0.63986 3.74943
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Figure S2.5: Diagrammes de Tera-Wasserburg des données exclus pour les apatites provenant des

roches du complexe magmatique de Tamazeght. (a) Shonkinite; (b-d) Lamprophyre.
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Annexe 3 : Informations complémentaires

Table S3. 7: Données de datation U-Pb de la fluorite provenant de divers sites du district de Bou-Izourane.

Site Echantillon 238U/2%pb 2se% 207py /206phy 2se%
et spot
BZ4-1 217.339886684174 8.16206906038883  0.0462048994372417 14.368903284762
Bz4-2 224.48140527403 6.30970009487780  0.0613118704362359  25.366562469044
BZ4-3 235.604037946153 4.57462828787586  0.0534147718624721 15.7431182891247
Bz4-4 202.170573930639 11.8556222395287  0.22051543356815 61.9930712333084
BZ4-5 195.807963647308 9.87078750738294  0.0883717666933208 37.2951836244771
BZ4-6 233.563929815099 7.23521811147157  0.0582730820158678  16.1115805641035
BZ4-7 158.236099441656 10.421336653381 0.330755981493581 45.1999379125482
BZ4-8 185.50324832246 9.55514706256053  0.157597446746998 38.47514727616
BZ4-9 208.634015335187 6.80185238850035  0.270265083504665 51.1603899726220
BZ4-10 102.956394653436 23.5232577219661 0.542928601305265 35.9011422126414
BZ4-11 232.291920315692 5.57075858906843  0.104726824464295 13.5531876123818
BZ4-12 189.843565150552 8.24297549792706  0.165345193350954 27.6910673811117
BZ4-13 141.258168922778 12.7916018425576  0.35695265843519 19.2732421277207
BZ4-14 20.4379295966295 8.9020015388273 0.848505891204312 9.18149892245833
BZ4-15 0.478347962239609  8.27786690237122  0.836612638402087 2.72256133426268
BZ4-16 177.826317096883 11.3543986884578  0.437637649697783 43.4027350028871
BZ4-17 194.358178002574 8.85452604973323  0.299297643156797 37.5398145981737
BZ4-18 0.251164387363872  4.85616944088174  0.835738240149355 2.84807475094973
o BZ5-1 70.5206365712689 112.464891264260  0.357220986916663 351.395086090900
C
© BZ5-2 41.8390374862899 52.1436020070233  0.239071696342629 361.06180671089
é BZG1-1 4.761904762 52.38095238 0.47 306
Ig BZG1-2 4.048582996 37.24696355 1.8 89
= BZG1-3 5.813953488 34.8837209 1.9 74
BZG1-4 68.49315068 28.7671233 0.15 3.9e+2
BZG1-5 8.547008547 41.02564103 1.06 49
BZG1-6 123.4567901 24.69135803 0.31 1.3e+2
BZG1-7 1.063829787 47872341 0.737 3.1
BZG1-8 79.36507937 4444444445 1.2 2.0e+2
BZG1-9 1.234567901 34.5679013 13 92
BZG1-10 102.0408163 27.55102041 -0.39 -5.6e+2
BZG1-11 0.769230769 17.6923078 0.794 11
BZG1-12 1 33 0.85 1.12e+3
BzG1-13 0.99009901 33.6633664 0.6 687
BZG1-14 29.41176471 35.29411765 1.7 1.7e+2
BzG1-15 4.464285714 38.39285715 2.5 2.2e+2
BZG1-16 1.587301587 41.2698413 -0.5 -288
BzG1-17 18.86792453 92.45283016 -0.69 -251
BZG1-18 4.464285714 24.10714287 1.49 36
BZG1-19 5.524861878 54.69613260 0.18 1.8e+3
BZG1-20 2.941176471 35.29411765 0.51 247
BZG1-21 0.128205128 30.769231 1.53 53
BZG1-22 2.202643172 11.0132159 1.13 29
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Table S3. 7 Suite

Site Echantillon  238U/2°%pPh 2se% 207pp /206pp 2se%
et spot
TK3-1 1.78055612767199 18.1101178142224 1.49812956570676 28.3761031691793
TK3-2 3.67748370651844 17.2134251960870 1.61206583514094 39.9633883776824
TK3-3 10.374765597444 48.7384576704052 0.271076867876267 217.826497413162
TK3-4 2.64145000656281 18.9894370144569  1.35620052131696 39.003535098586
TK3-5 4.64287749702576 16.5895267816457 1.25911322819768 20.2544064419729
TK3-6 14.2188391180357 26.8352366687531 1.28200983409882 33.7712809364440
TK3-7 1.61737075029281 51.8944443778644  3.20456933008932 78.3417686439851
§ TK3-8 1.89790321494413 20.7152089773591 1.91385210807692 38.8673965582477
E TK3-9 1.65040448196225 19.4252042261247 1.09209253322735 15.4033648041290
TK3-10 0.0276447988408747 10.1767435122341 0.835995091438829 3.64643516164626
TK4-1 0.511253012096654 7.62787153023458  0.873102119089971 3.20045629878674
TK4-2 15.065369214192 11.1283164214928  1.13978825598938 13.416620398233
TK4-3 0.583423901066979 5.81043325790053 0.892496034238936  4.07833772875711
TK4-4 34.0713952264724 72.4119357597177 1.83654337445382 93.9853791084613
TK4-5 1.03191128753601 10.6392866818386  0.985649403681991 19.1224026702805
TK4-6 2.07043416853845 17.8817881692135  1.33729888603069 27.9194814605750
TAC1-1 21.73913043 30.43478262 -14 -2.2e+2
TAC1-2 9.174311927 27.5229358 34 44
TAC1-3 13.88888889 38.88888889 1.36 71
TAC1-4 33.33333333 46.66666668 0.5 1.9e+2
TAC1-5 0.153846154 109.230769 1.5 87
TAC1-6 3.225806452 32.25806450 1.1 2.1e+2
TAC1-7 3.125 34.3750000 2 55
TAC1-8 6.493506494 36.36363637 3.6 1.2e+2
TAC1-9 3.558718861 30.24911031 -0.19 -1.20e+3
TAC1-10 55.24861878 35.9116022 0.03 3.0e+3
TACT-11 4.385964912 32.89473685 0.77 48
TAC1-12 2.702702703 32.4324324 2.02 39
._g, TAC1-13 0.699300699 32.867133 3.2 84
= TAC1-14 14.28571429 37.14285713 14 71
TAC1-15 14.70588235 35.29411766 0.48 1.4e+2
TAC1-16 49.26108374 33.49753695 1.7 1.2e+2
TAC1-17 5.882352941 32.94117647 -20 -1.3e+2
TAC1-18 33.44481605 7.692307693 0.679 8.7
TAC1-19 42.19409283 32.48945149 0.72 17
TAC1-20 16.94915254 2542372882 1.09 44
TAC1-21 2.024291498 15.1821862 0.8 13
TAC1-22 43.10344828 31.89655171 0.52 1.4e+2
TAC1-23 0.427350427 26.9230769 0.76 1.7e+2
TAC1-24 0.757575758 12.878788 0.79 12
TAC1-25 15.38461538 32.30769232 2.21 40
TAC1-26 7.575757576 12.8787879 0.77 16
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Table S3. 7 Suite

Site Echantillon  238U/2%pp 2se% 207pp /206pp 2se%

et spot
BM2-1 3.03030303 57.57575760 1.41 52
BM2-2 10 56 0.65 155
BM2-3 166.6666667 56.66666665 -0.07 -5.0e+2
BM2-4 30.3030303 48.48484849 1.39 50
BM2-5 3.703703704 40.74074074 1.44 29
BM2-6 26.45502646 6.613756613 0.532 49

% BM2-7 14.43001443 9.379509380 0.7 16

g BM2-8 33.22259136 9.302325582 0.553 10

—IE BM2-9 0.188679245 22.641509 0.624 3.0

é BM2-10 25.97402597 15.84415585 0.5 92
BM2-11 41.66666667 30.83333333 0.42 60
BM2-12 17.85714286 32.14285714 0.96 44
BM2-13 98.23182711 6.777996071 0.221 6.8
BM2-14 1.136363636 34.0909091 0.78 1.2e+2
BM2-15 5.434782609 13.0434783 0.7 17
BM2-16 0.561797753 29.7752809 1.8 89
TM1A-1 33.33333333 33.33333333 0.01 9.8e+3
TM1A-2 1.5625 31.250000 0.7 93
TM1A-3 3.225806452 38.70967743 1.7 1.2e+2
TM1A-4 1.818181818 43.636364 -1 -2.9e+2
TM1A-5 1.01010101 23.2323233 1.82 47
TM1A-6 33.33333333 43.33333332 -0.69 -216
TM1A-7 -200 -220 -0.66 -1.1e+2
TM1A-8 12.5 50.0 1.1 1.1e+2
TM1A-9 3.225806452 45.16129032 0.42 826
TM1A-10 14.08450704 54.92957747 0.62 250
TM1A-11 3.25732899 12.7035831 0.98 20
TM1A-12 4.761904762 52.38095238 0.22 4.0e+2

:CED TM1A-13 15.15151515 30.30303031 1.27 60

ﬁ TM1A-14 21.73913043 23.91304349 1.1 1.1e+2

|f_E\3 TM1A-15 0.27027027 67.5675675 3.2 1.7e+2
TM1A-16 7.874015748 4566929134 0.48 331
TM1A-17 3.333333333 39.99999999 0.52 713
TM1A-18 0.555555556 55.5555555 1.5 1.3e+2
TM1A-19 8.695652174 31.30434782 -5.5 -1.0e+2
TM1A-20 9.615384615 39.42307692 29 76
TM1B-1 2.564102564 30.7692308 24 42
TM1B-2 9.090909091 39.09090909 0.045 2980
TM1B-3 0.735294118 30.147059 -0.92 -155
TM1B-4 43.47826087 35.65217391 0.37 95
TM1B-5 1.123595506 29.2134832 2.7 48
TM1B-6 0.751879699 33.8345865 2.3 1.2e+2
T™M1B-7 1.666666667 26.6666666 2.1 76
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Table S3. 7 Suite

Site Echantillon  238U/2%pp 2se% 207pp /206pp 2se%
et spot
TM1B-8 2.325581395 25.5813954 4.5 51
TM1B-9 13.33333333 46.66666668 1.56 52
TM1B-10 14.49275362 34.78260870 2.1 57
TM1B-11 12.65822785 32.91139240 2 95
TM1B-12 2.770083102 25.4847645 1 77
TM1B-13 28.57142857 34.28571429 1.15 77
TM1B-14 7.352941176 45.58823530 0.16 5.0e+2
TM1B-15 2.564102564 41.02564101 4.8 88
TM1B-16 3.125 37.50000 1.06 40
T™M1B-17 1.098901099 23.0769230 1.06 36
TM1B-18 18.51851852 38.88888889 0.75 72
TM1B-19 39.0625 35.54687501 1.2 1.2e+2
TM1B-20 13.51351351 59.45945947 0.11 3.3e+2
TM1B-21 4.761904762 45.23809523 0.22 659
TM1B-22 6.211180124 39.75155279 1.1 1.3e+2
TM1B-23 3.448275862 4482758622 0.68 76
TM1B-24 11.36363636 30.68181819 0.43 2.1e+2
TM1B-25 1.086956522 32.6086956 3.8 58
TM1B-26 2.702702703 43.24324324 0.33 2.9e+2

% T™M1B-27 8.928571429 33.92857143 -0.09 -6.1e+2

% TM1B-28 1.123595506 28.0898876 2.8 46

lf_EU TM1B-29 8.403361345 31.93277311 0.78 159
TM1B-30 29.15451895 27.98833819 1.05 26
TM1B-31 162.8664495 15.30944625 0.61 57
TM1B-32 14.28571429 37.14285713 0.85 1.7e+2
TM1B-33 3.03030303 26.3636364 2.6 69
TM1B-34 5.586592179 33.5195531 4.5 82
TM1B-35 109.8901099 53.84615384 0.11 2.5e+2
TM1B-36 1.098901099 25.2747253 1.76 30
TM1B-37 3.333333333 33.33333333 2.1 62
TM1B-38 33.33333333 53.33333335 1.2 1.0e+2
TM1B-39 85.47008547 32.47863248 1.08 69
TM1B-40 2.941176471 32.3529412 1.22 63
TM1B-41 8 32.80 3.1 74
TM1B-42 1.785714286 26.7857143 1.26 45
TM1B-43 21.73913043 41.30434783 0.59 54
TM1B-44 21.27659574 36.1702128 29 86
TM1B-45 6.493506494 33.76623376 -10 -2.0e+2
TM1B-46 7.407407407 3111111111 4.7 89
TM1B-47 56.49717514 25.98870057 1.03 59
TM1B-48 55.55555556 46.66666667 0.17 2.7e+2
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Table S3. 7 Suite

Site Echantillon  238U/2%pp 2se% 207pp /206pp 2se%
et spot
T™2-1 3.333333333 36.66666666 1.8 72
T™2-2 1.086956522 31.5217391 1.7 71
T™2-3 9.433962264 41.50943396 0.68 165
T™2-4 7.042253521 31.6901409 0.38 1.1e+2
T™M2-5 5.076142132 15.7360406 0.87 33
T™M2-6 20 50 1.3 1.2e+2
T™2-7 20 48 2.2 1.0e+2
T™2-8 19.60784314 39.2156863 0.11 1.1e+3
T™M2-9 1111111111 4111111112 24 63
T™M2-10 6.802721088 30.61224490 1.07 38
T™2-11 12.82051282 34.61538461 0.91 65
T™M2-12 17.85714286 32.14285714 0.74 77
T™M2-13 15.15151515 33.33333334 1.03 52
T™2-14 8 28.0 0.98 71
TM2-15 8.196721311 39.34426229 0.57 63
T™M2-16 7.299270073 32.84671533 0.35 2.2e+2
T™2-17 1.428571429 24.2857143 0.93 63
T™M2-18 15.87301587 25.39682540 1.32 33
T™2-19 5.714285714 25.14285715 0.85 66

= T™M2-20 0.819672131 21.3114755 3.8 66

q,i"; T™M2-21 2.564102564 33.3333333 23 87
g T™M2-22 6.711409396 30.20134229 0.88 83

= T™M2-23 3.703703704 31.11111110 2.11 37
T™M2-24 4.166666667 37.500 0.94 53
TM2-25 2.564102564 28.2051282 29 1.5e+2
T™M2-26 2.141327623 11.5631691 0.68 71
T™M2-27 40.98360656 39.75409835 0.76 149
T™M2-28 18.51851852 25.92592593 0.81 1.0e+2
T™M2-29 20 38 0.33 1.5e+2
T™M2-30 40.98360656 31.14754098 1.6 69
T™M2-31 22.22222222 28.88888889 0.89 44
T™2-32 13.69863014 43.83561643 0.44 1.6e+2
TM2-33 13.88888889 36.11111111 24 75
TM2-34 33.33333333 39.99999999 0.94 195
TM2-35 23.25581395 39.53488373 2.5 76
TM2-36 26.24671916 25.72178478 0.67 45
T™M2-37 4.166666667 40.00000000 2.2 91
TM2-38 60.24096386 40.96385542 0.2 2.7e+2
T™M2-39 17.54385965 31.57894737 0.77 42
TM2-40 20.83333333 41.66666668 0.01 8.3e+3
T™M2-41 18.18181818 30.90909091 1.02 92
TM2-42 4.545454545 32.27272728 0.97 51

- 298 -



Annexe 3

Table S3. 7 Suite

Site Echantillon  238U/2%pp 2se% 207pp /206pp 2se%
et spot
TM2-43 2.702702703 45.94594595 0.77 84
T™M2-44 13.33333333 29.33333334 2.2 73
TM2-45 0.241545894 21.980676 1.5 29
T™M3-1 14.92537313 35.82089553 1.58 41
T™M3-2 7.407407407 56.29629630 0.33 2.1e+2
T™M3-3 15.15151515 36.36363637 1.17 83
T™3-4 52.08333333 43.22916667 0.53 1.2e+2
TM3-5 20.40816327 32.65306122 1.3 2.7e+2
TM3-6 14.92537313 32.8358209 0.66 30
T™3-7 27.02702703 29.72972973 1.9 79
T™M3-8 19.23076923 40.38461538 24 75
T™3-9 12.5 35.00 1.1 91
TM3-10 19.23076923 44.2307692 -0.22 -627
T™M3-11 3.875968992 29.84496123 2.2 1.4e+2
TM3-12 37.03703704 37.03703702 1.1 1.0e+2
TM3-13 17.24137931 36.20689655 0.67 1.0e+2
T™M3-14 12.12121212 11.39393940 0.91 15
TM3-15 21.27659574 38.29787235 0.49 343
T™M3-16 6.024096386 33.13253011 1.78 35
= T™M3-17 7.874015748 35.4330709 -0.02 -4.0e+3
q,i"; T™M3-18 3.225806452 35.48387096 1.27 52
©
IS T™M3-19 5.102040816 34.18367347 2.7 1.5e+2
= TM3-20 14.28571429 32.85714285 0.71 99
TM3-21 28.9017341 28.61271677 1.9 45
TM3-22 74.62686567 24.62686567 0.51 69
TM3-23 32.25806452 48.38709675 0.36 1.1e+2
TM3-24 20.40816327 30.61224489 1.01 47
TM3-25 17.54385965 33.33333333 0.88 1.4e+2
TM3-26 27.02702703 3243243243 33 79
T™M3-27 43.10344828 41.37931034 -0.1 -6.4e+2
T™M3-28 13.15789474 44.73684210 -0.04 -1.6e+3
T™M3-29 3472222222 19.4444444 1.81 30
TM3-30 5.050505051 26.26262626 1.7 32
TM3-31 40 37.60 -0.18 -3.9e+2
TM3-32 0.091407678 8.226691 0.726 4.5
TM3-33 12.98701299 33.76623376 0.66 1.1e+2
T™M3-34 10.63829787 50.00000001 0.69 1.4e+2
TM3-35 2.127659574 31.914894 1.05 52
TM3-36 55.24861878 38.12154697 0.55 1.6e+2
TM3-37 0.934579439 26.1682243 24 67
TM3-38 33.00330033 30.03300330 -0.06 -1.0e+3
T™M3-39 13.88888889 36.11111111 0.6 170
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Table $3.2: Données concernant les rapports “*U/2%Pb et ?’Pb/*Pb de la calcite post-fluorite provenant de
divers sites dans le district de Bou-Izourane.

Sites 207p, /206p,  238|)/206p]y Sites 207ply/206p,  238|)/206p]y
Bou- BZ1 0,983 0,00002 Bou- BK1 1,283 0,27000
Izourane BZ2 0,938 0,00001 Kharouba BK2 0,569 0,02769
BZ3 0,861 0,00003 BK3 1,034 0,05000
BZ4 0,994 0,00001 BK4 0,983 0,04444
BZ5 0,927 0,00012 BK5 0,658 0,83226
BZ6 0,807 0,00001 BK6 0,799 0,00662
BZ7 1,244 0,08111 BK7 1,098 0,00185
BZ8 0916 0,00001 BK8 1,357 0,00593
BZ9 0,738 0,04252 BK9 1,151 0,00123
BZ10 2,806 3,35484 BK10 0,837 0,00192
BZ11 1,023 0,00004 Takkat TK1 1,095 0,02633
BZ12 1,044 0,00003 TK2 1,036 0,01942
BZ13 0,775 0,00016 TK3 1,039 0,01805
BZ14 0,980 0,00007 TK4 0,887 0,00878
BZ15 0,924 0,00003 TK5 0,783 0,14348
BZ16 0,719 0,18876 Tamazeght TM1 1,194 0,00903
BZ17 0,801 0,06963 ™2 0,692 0,00193
BZ18 1,040 0,22400 ™3 0,687 0,01355
BZ19 0,682 0,00668 ™4 1,060 0,00537
BZ20 1,020 0,03280 TM5 0,907 0,00509
Tabja TA1 3,000 0,04500 Bou- BM1 0,826 0,00037
TA2 1,000 0,00667 Imtessene BM2 0,964 0,00001
TA3 1,000 0,34000 BM3 0,929 0,00986
TA4 1,142 0,00001 BM4 0,898 0,00007
TAS 1,000 0,00018 BM5 0,840 0,00001
TA6 1,094 0,06851 BM6 0,765 0,00035
TA7 0,930 0,09186 BM7 0,930 0,20519
TA8 0,905 0,06476 BM8 0,758 0,00551
TA9 0,989 0,70213 BM9 0,902 0,00010
TA10 0,861 0,03609 BM10 0,856 0,00203
TAT1 0,955 2,13483
TA12 0,892 0,14769
TA13 1,268 0,06056
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Table S3.3: Données relatives aux rapports isotopiques **U/2Pb et ?’Pb/*%°Pb des calcites de faille, collectées
sur le site de Bou-Izourane.

Calcite de faille 207pp /206phy 238 /206pp Calcite de faille 207pp /206phy 238 /206p|y
Calcite  Cf3-1  1,205357 0,020982 Calcite  Cf10-1  1,173077 0,059615
defaille  cf3.2  0,878049 0,014634 defaille  cf10-2  1,224719 0,103371
N2OY ¢33 1,256008 0,022561 (N120% 103 1,080645 1,612903
Cf3-4 0805263 0,031053 Cf10-4  1,047619 3,365079
Cf3-5  1,170404 0,033632 Cf10-5 0973451 0,066372
Calcite  Cf6-1 15 0,041176 Calcite  Cf11-1  1,075145 0,132948
defaille  cf6-2 0331707 0,00439 defaille  cf11-2  1,206061 0,242424
(N2OY 6.3 0964286 1,660714 (N7OY " ch1-3 0,833333 0,037121
Cf6-4 0927083 0,029167 Cfl11-4  1,159091 0,195455
cf6-5 1 0,110638 Cf11-5  0,755556 0,056
Calcite  Cf8-1  1,142857 0,472857 Calcite  Cf12-1 1,02 0,0156
defaille  cfg-2 1595238 0,309524 de fai”e Cf12-2  0,865019 0,009125
(N120 453 1,044944 0,04382 (NSOY " ch12.3  0,804878 0,007439
Cf8-4  1,695652 0,181159 Cf12-4  1,04186 0,021395
Cf8-5  1,058824 0,423529 Cf12-5 0943787 0,018343
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