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1. Avant-propos

C'est dans le cadre d'une reconversion professionnelle que je me suis orientée vers la
gemmologie. Aprés un cours d'introduction a la gemmologie je suis partie a Madagascar
fin 2009 pour préparer le dipldme FGA, de la Gemmolocial Association of Great Britain a
I'lGM, Institut de Gemmologie d'Antananarivo.

A lissue de cette formation, beaucoup de questions restant sans réponse, j'ai voulu
pousser les limites de la gemmologie classique. Le DUG de I'Université de Nantes était la
voie a suivre. Malgré une forte appréhension quant aux notions rudimentaires de physique
et de chimie qui étaient les miennes, les encouragements du Professeur Fristch ont su
me donner confiance et j'ai suivi la formation de I'Université de Nantes de septembre 2010
a juin 2011. En février 2011 je suis entrée comme stagiaire au laboratoire GemTechLab
de Genéve et depuis janvier 2012 Mr Notari m'a invitée a rejoindre son équipe.

Le DUG de Candice Caplan sur le diamant noir étant un travail conséquent, je lui ai
proposé mon aide pour mener ce travail a terme. Nous avons choisi de scinder le sujet en
deux parties: le diamant noir monocristallin d'une part, et le diamant noir polycristallin, qui
fait I'objet du présent mémoire.

2. Remerciements

Mes remerciements vont en premier lieu au Professeur Emmanuel Fritsch pour
m'avoir encouragée a suivre la formation du D.U.G. de Nantes.
Un merci particulierement chaleureux a Monsieur Franck Notari pour m'avoir ouvert les
portes de son laboratoire.
Un tres grand merci au Dr Benjamin Rondeau pour sa patience, son encadrement, et son
soutien permanent.
Merci a Mme et Mr Graux pour leur accueil chaleureux lors de mes séjours a Nantes.
Merci a Messieurs Thomas Hainschwang et Franck Notari pour le prét des échantillons de
diamants noir polycristallins sans lesquels cette étude n'aurait pas été possible.
Merci a Tobias Jenni pour la retaille de certains échantillons, ce qui n'a pas été facile.
Et enfin et surtout un infini merci a ceux qui sauront se reconnaitre pour leur aide, leur
confiance, leur soutien, leur amitié et leurs encouragements dans cette aventure qui
parfois a été difficile.



3. Introduction

Le diamant noir a fait son apparition dans le domaine de la joaillerie assez
tardivement, et c'est a la fin du siécle dernier qu'il acquiert ses lettres de noblesse.
Parmi les diamants noirs taillés pour la bijouterie-joaillerie la proportion des polycristallins
est tres largement inférieure et la majorité des diamants noirs rencontrés sont
monocristallins. Or les deux plus gros diamants noirs taillés connus a ce jour sont des
diamants noirs polycristallins (le "Spirit of De Grisogono" et le "489.07ct").
La littérature scientifique est prolixe concernant le diamant polycristallin, et notamment le
carbonado. Celui-ci bénéficie d'un intérét industriel particulier: son extréme ténacité
couplée a la dureté du diamant, en font un matériau trés apprécié. Le résultat des
recherches menées jusqu'a ce jour a permis de déterminer les différentes variétés de
diamants et d'en constater leurs particularités. La littérature gemmologique n'est pas
exhaustive en ce qui concerne le diamant noir polycristallin, pour cause sans doute sa
rareté dans ce domaine.
Le carbonado est la variété de diamant noir polycristallin sporadiquement rencontré en
joaillerie; un compte-rendu des connaissances a ce sujet est proposé dans I'état des lieux
de ce travail.
Cependant un autre genre de diamant noir polycristallin a été rencontré au cours des
dernieres années dans les laboratoires d'analyse GGTL-Laboratories et quelques
exemplaires taillés ont été étudiés ici pour compléter les données relatives aux diamants
noirs polycristallins rencontrés en joaillerie.



4. Le diamant

Diamant, n. m. (bas lat. diamas, -antis, croisé avec adamas, -antis, aimant). 1. Pierre précieuse
constituée de carbone pur cristallisé, trés dur mais cassant, généralement incolore et transparent,
utilisé soit en joaillerie, soit dans l'industrie. (Larousse, 1997)

- Cristallographie
Composition chimique et structure cristalline

Le diamant est un minéral idéalement composé de carbone pur, C, qui cristallise dans le
systéme cristallin cubique (Bernier et Lefrant, 1997). Fig.1
La structure cristalline du diamant montre que chaque atome de carbone est lié de facon
tétraédrique. Longueur des liaisons C-C = 0,154 nm (mindat.org).Fig.2
La nature des liaisons entre les atomes est dite covalente: il y a partage des électrons de valence
d'un atome avec son voisin direct (Klein et Hurblut, 1985).
Selon la classification de Bravais, le diamant est un minéral cubique a faces centrées (CFC)
puisque les nceuds de son réseau sont situés aux huit sommets du cube et au centre de chacune
des faces du cube. Fig3

Figure 1: Schéma du réseau cristallin Figure 2: Schéma de la maille Figure 3: maille élémentaire de
cubique (a=b=c; a==y=90°) cristalline du diamant type « diamant »

Morphologie du diamant brut

Le diamant se rencontre a I'état brut sous forme d'octaédres, de “;, -
cubes et de dodécaedres (Klein et Hurblut, 1985); mais il est plus précis i
de classifier la croissance du diamant en trois catégories distinctes : la 2

croissance octaédrique, la croissance cuboide, et la croissance fibreuse.
Fig.4 S'ajoutent a celles-ci les croissances mixtes qui combinent les trois
premiers types de croissance les unes aux autres dans des phases
simultanées ou consécutives. On rencontre également des macles, des
déformations plastiques, des dissolutions, des clivages ou des cassures,
qui offrent aux diamants bruts autant de morphologies que de
combinaisons possibles. (Orlov, 1973 ; Fritsch, Cours de D.U.G. 2011).

Fig.4 : exemples de diamants
bruts (de haut en bas):
croissance octaédrique et
croissance fibreuse
(Collection F.Notari)



- Propriétés physiques

Habitus: principalement cristaux automorphes.

Densité: 3.50 - 3.53 (moyenne de 3.51)

Dureté: le diamant est le minéral le plus dur connu, il est coté 10 sur I'échelle de dureté relative de
Mohs, Fig. 5

Le diamant est doté d’'une dureté directionnelle.

La direction la plus dure correspond au plan {100}, plan paralléle aux faces de I'octaédre et la
moins dure sur le plan {110} Fig.6 (Orlov, 1977; Klein et Hurlbut, 1977; Gaines, 1997).
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- Fig.5 : échelle de dureté relative de un cristal cubique.
Mohs comparée a I'échelle absolue de
Vickers.

Clivage: parfait surle plan {111} dans les 4 directions de I'octaédre.

Conductivité thermique: trés bonne conductivité ; 5 a 25 watts par centimétre et par degré
Celsius (Harlow, 1998).

Conductivité électrique : a I'exception des diamants de type IIb contenant du bore qui sont semi-
conducteurs, les diamants ont une faible conductivité.

Coefficient de dilatation: trés faible ; I'accroissement relatif de longueur par degré est d'environ
un millioniéme a température ambiante.

Combustibilité: en atmospheére oxydante et en présence d'hydrogéne le diamant se sublime dés
~500°C ; la température de fusion du diamant est de 3 546,85 °C (Bariand et Poirot, 1998).

- Propriétés optiques:

Isotrope: la lumiére traverse la pierre de la méme maniére quelle que soit la direction empruntée
dans la maille cristalline.

Biréfringence: bien qu'isotrope le diamant montre souvent une biréfringence anormale
(anisotropie anormale) due aux tensions internes.

Indice de réfraction: n= 2,4175 sous lumiére monochromatique jaune a 589 nm (Bariand et
Poirot, 1998; Roberts et al, 1990).

n=2.4175-2.4178 (Gaines, 1997).

Transparence: transparent a opaque.

Couleur: toutes les couleurs.

Eclat: gras a adamantin.

Dispersion: trés élevée: 0,044 (Pagel-Theisen, 2001).

Luminescence: variable, inerte a trés forte, toutes les couleurs; phosphorescence fréquente.



- Formation

Le diamant se forme dans les profondeurs du manteau terrestre dans des conditions de
haute pression et de haute température (=4,5a 6 GPa/1 100 °C a 1 400 °C) a environ
150/200km de profondeur (Sautter et Lorand, 2001).

Typiquement les diamants sont associés a de la roche kimberlitique ou lamproitique.
L’exploitation se fait soit directement dans les cheminées dites diamantiféres Fig.7 soit dans des

dépbts alluviaux subséquents a I'érosion des gites primaires. Fig. 8

Fig. 8: Placer ; exploitation du diamant en Angola; dépéts

Fig. 7 : Mine & ciel ouvert de Udachnaya, Russie, vue alluviaux, gites secondaires (forum-politique.org).

d'hélicoptére (photo: Stapanov Alexander, source:
wikipedia.org.)

- Histoire et géographie des gisements de diamants

Au VI° siécle avant J-C certaines propriétés du diamant 'Y
avaient déja été décrites par Kautilya et Vishnugupta, dans N
'Arthashastra (Nord de I'Inde).

Outre Bornéo, les mines de diamants de I'antiquité se trouvaient
en Inde dans les régions de Golconde et Visapur. On leur attribue
la provenance de quelques-uns des plus célebres diamants
comme le Koh-i-Nor (186 carats) et le Grand Mogol (787 carats)
(Harlow, 1998).

En 77 av J.C. Pline I'Ancien fait état du diamant dans son
Histoire Naturelle: dureté exceptionnelle, éclat hors du commun, "
pureté et absence de couleur dans ces cristaux.

X-XVIF SuCLes

1730A 1870

La découverte des mines de Diamantina en 1725 au Brésil
(Minas Gérais) vint s'ajouter sur la carte des gisements mais le
diamant restait toutefois un matériau trés rare. Fig. 9

APRIQUE
DU SUD

Le XIX° siécle, avec la découverte de diamants en Afrique . n
du Sud, ou quelques 50’000 prospecteurs se ruérent aprés la e v
découverte de Kimberley en 1866, fut le départ de la Fig. 9 : carte des premiers gisements de
« popularisation » du diamant. Dés le milieu de XX° siécle, de  diamants (source: diamants-infos.com).
nombreux pays dAfrique de [I'Ouest devinrent également
producteurs de diamants. Puis dans les années 50 ce fut au tour de
la Russie de prendre le relais. La découverte des gisements
d’Argyle en Australie en 1983 a ouvert le champ a la
commercialisation du diamant de couleur.



Enfin le Canada, ou le diamant fut exploité dés la fin des années 1990, fait aujourd’hui partie des
plus importants pays producteurs de diamant. Fig.
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Fig.10 Carte des gisements diamantiféres (diamants-infos.com).

- Les types de diamants

Il s'agit d'une classification physique des diamants basée sur les absorptions liées a I'azote et au

bore (Zaitsev, 2001) Tableau |

Type | Type Il
la Ib lla lib
Population ~98 % ~0.1% ~2% Trés rare
. e . oE. . N: @ (<0.1 ppm)
Impuretés N: ~10-3000 ppm N: ~25-50 ppm N: <10 ppm B 145 ppm
Agrégats:
- A: 2 atomes d’azote (N)
. . substitués au carbone (C) Atomes
Disposition, d’azote (N)
nature des - B: 4 atomes d'azote (N) isolés Bore (B)
impuretés autour d'une lacune de
carbone (C)
- AB: contient des agrégats
A et B en quantité variable
Tableau I: Les différents types de diamants.




- Les variétés de diamants

Orlov, dans son étude de 1979 sur la minéralogie du diamant, reléve deux catégories de
diamant : les monocristaux et les agrégats polycristallins. Il les a classées en 11 variétés :
| a V : diamants monocristallins séparés selon leur type de morphologie; VI a Xl : agrégats
polycristallins qui se distinguent selon leur caractéristiques structurelles (Orlov, 1979).

- Les polymorphes du carbone

Les polymorphes (ou allotropes) naturels du carbone sont le diamant, la chaoite, le
graphite et la lonsdaleite, (Clark, 1993). lls sont de méme composition chimique: le carbone,

mais leur forme cristalline est différente.

Alors que le diamant cristallise dans le systéme cubique, les trois autres polymorphes naturels du
carbone cristallisent dans le systéme hexagonal. Ce sont les conditions de pression et de
température lors de leur formation qui induisent leurs difféerences comme exprimées dans le

diagramme de phase ci-dessous. Fig.11

“ .- - - -
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Lo 2 YO0 000

Temperanure K

Fig.11: diagramme montrant les transitions de phases diamant /

graphite / lonsdaléite, Artem Oganov et Al., 2013.

Le graphite, du grec graphein / écrire, est de loin le polymorphe du carbone le plus commun; c'est
entre autres la mine du crayon a papier. Fig. 12.c

Il a été décrit et nommé par le géologue allemand A.G. Werner en 1789.

Le graphite se rencontre dans un habitus massif Fig 12.a, il est opaque, gris foncé a noir, a I'éclat
mat ou métallique et cristallise dans le systéme hexagonal. Fig 12.b. Sa dureté est tres faible, entre 1
et 2 sur I'échelle de Mohs, son clivage est parfait et facile, et sa densité de 2.09 a 2.23.

— e a
gyt & 31
o <L I _I =
- ~———

~— . L |

Fig. 12.a Graphite brut Fig. 12.b Maille cristalline Fig.12.c Graphite industrialisé:
(source: du graphite mine de crayon.
electrographite.co.za) (source: wikipedia.org)

9



La chaoite, nommée en I'honneur du pétrologiste Edward C.T.
Chao. (Hey's 1993), a été découverte en 1968 dans le Ries
Crater (Baviére, Allemagne). Elle est décrite pour la premiére
fois par El Goresey et Donnay en 1968. C’est un polymorphe
hexagonal du carbone, sa dureté est trés faible, comme le
graphite, de l'ordre de 1 a 2 sur I'échelle de Mohs, opaque et
_ , , , de densité 3.43 (mindat). Fig.13
11915 nusions foires ce chaote Son origine serait liée au métamorphisme de gneiss riche en
ans une matrice de suevite (7.0 x 5.5

x 2.5 cm). Specimen et photo JF graphite suite a un impact météoritique. (Ruff.org)
Carpentier (source: mindat.org)

La lonsdaléite cristallise elle aussi dans le systéme hexagonal Fig.14.a ; elle est trés rare et
les cristaux trés petits Fig.14.b. Nommeée en honneur de la minéralogiste britannique Kathleen
Lonsdale, Fig.14.c., le minéral a été découvert a Canyon Diablo, Arizona, USA, et décrit en 1967 par
Frondel et Marvin. La lonsdaléite a une dureté de 7 a 8 sur I'échelle de Mohs, sa couleur est
décrite comme jaune-brun a gris, transparente avec un éclat adamantin (mindat.org).

o
b |

Fig.14.b Echantillon millimétrique
de lonsdaléite (Coll.F.Notari)

Fig.14.c Kathleen Lonsdale
(source: ucl.ac.uk)

Fig.14.a Schéma de la maille cristalline de la
lonsdaléite (source: wikipedia.org)

La recherche moderne qui a permis la synthése du diamant a également créé de nouveaux
polymorphes du carbone : le fulleréne (ou footballene), découvert en 1985 et nommé en I'lhonneur
de l'ingénieur et philosophe Bukminster Fuller Fig.18. Il existe différentes variétés de fullerénes. La
nanotechnologie a permis elle aussi d’avancer dans ce domaine: les nanotubes de carbone étant
un matériau extrémement dur et résistant avec un potentiel extraordinaire pour la technologie
contemporaine Fig.19 (Bernier et Lefrant, 1997).

3
%

Fig.18 maille atomique du fulleréne Fig.19 nanotube de carbone
(source: wikipedia) (source: wikinpedia)

10



5. Le diamant noir polycristallin, état des lieux

Du grec poly: plusieurs, et cristallin : dont les atomes sont rangés de fagon périodique
ordonnée et répétitive.

Un matériau polycristallin est un agrégat de grains (ou cristallites) xénomorphes d'une méme
matiére et dont la taille des grains peut varier de quelques microns a quelques millimétres.
L'habitus est massif et ne présente pas de face cristalline.

- Diamants polycristallins

Plusieurs classifications concernant les variétés de diamants ont été décrites. Orlov

classifie les diamants polycristallins en cinq variétés (Orlov, 1979). Il fait également une synthése
des appellations et caractéristiques des variétés de diamants polycristallins décrites entre 1912 et
1960. Tableau II Orlov résume ici une dizaine de descriptions de divers variétés de diamants
polycristallins, avec leur morphologie, propriétés physiques et structures internes, propre a
chacune. Cette liste n'est plus exhaustive a ce jour mais I'important est de voir les confusions qu'il
y a longtemps eu quant a la terminologie / identification des diamants polycristallins.
Dans sa classification des diamants datant de 1979, Orlov distingue 11 variétés de diamants,
fonction de leur morphologie cristalline, structure interne, propriétés physiques et impuretés:
varietés | a VI: diamants monocristallins, variétés VIl a [X: différents types d'agrégats
polycristallins. La variété X décrit le carbonado, et la variété Xl décrit un type particulier de
carbonado enchevétré avec de la lonsdaléite, qu'il nomme "yakutite".

Source Variété Description

Bort Variété de diamants colorés ; solutions solides fragiles de substances non
identifiées.

Carbonado |Trés rarement sous forme de cristal polyédrique; plus souvent constaté sous
Vernadskii forme de cubes, octaédres et autres formes du systéme cubique, imparfaits.
(1912-1922) Matériau noir, trés dur, "sub-transparent”, sous forme de concrétions
irréguliéres poreuses ou d'agrégats dendritiques de minuscules octaedres,
quelque fois sous forme de concrétions sphériques plus ou moins

régulieres.
Bort /Agrégat sphérique avec structure fibreuse radiale, contenant parfois un grand
monocristal.
Betekhin, onocrista
Boldryev etal | carhonado |Généralement massif, a grain fin; parfois agrégats poreux grisatres, brunatres|
g
(1936) a noirs.
Bort Cristaux irréguliers, agrégats ou sphérulites, de qualité non gemme.
Généralement jaune, brun ou gris, mais peut étre incolore. Peut se
(ou bortz) subdiviser en plusieurs sous-catégories en fonction de sa ténacité.
Ballas De forme sphérique: noyau entouré d'une coquille. Le centre est en général
grossiérement cristallisé, le pourtour présente un grain fin plus tenace. Le
i ballas est plus dur, plus rare et plus transparent que le carbonado.
Trofimov
(1947) Carbonado |Agrégats poreux de forme ovale sans clivage distinct de microscopiques

particules de diamant a grain fin, opaque, de couleurs foncées (noir, gris,
plus rarement vert). La surface des particule est lisse, brillante avec un éclat
résineux sub-métallique.

Subdivise le carbonado en différentes catégories:

(ou diamant
noir)
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- noir et terne : "soft".
- gris foncé, en forme de déme, avec de minuscules cavités internes.
- arrondi, brillant, Iégérement poreux, gris foncé et dureté moyenne.
Bort Agrégats irréguliers ou sphériques a structure radiale.
Betekhin . . _ .
1950 Carbonado |Agrégats poreux a grain fin, coloré par du carbone amorphe ou autres
( ) impuretés, de couleur brun-noir.
Bort Diamant cryptocristallin granulaire, gris a noir, couleur due a des impuretés
ou a des inclusions, sans clivage distinct.
Cette catégorie inclut les diamants craquelés, off-color (blanc, gris, noir) et
ceux de qualité non gemme.
Shot bort Bort en agrégats sphériques avec structure fibreuse radiale, blanc laiteux a
gris acier, avec peu d'impuretés en inclusion, trés transparent; fragile.
Hailstone Gris a gris-noir, de forme arrondie, ressemble au ciment et forme des
Dana et al bort couches concentriques composées de diamant terne, moins dur que le bort
(1951) ordinaire.
Framesite Similaire au bort ordinaire mais plus dur a polir; montre souvent de
minuscules points brillants (possiblement diamants inclus).
Stewartite Bort magnétique, contient des oxydes de fer.
Carbonado |Noir ou gris- noir, massif, granulaire a compact, dureté supérieure ou égale
aux monocristaux, meilleure ténacité; densité inférieure due aux pores.
Bort Agrégats opaques et granulaires, plutdt gris et noir. Utilisé en industrie.
Différentes catégories: shot bort, hailstone bort, framésite, diamant noir,
stewartite, poussiere de diamant, Congo, etc.
Bonshtedt- P 9
Kupletskaya |gallas Agrégats sphériques extrémement petits & structure généralement radiante.
(1960)
Carbonado |Agrégats poreux, ou masse a grain fin, de couleur grisatre ou noir.

Tableau Il Orlov, 1979.

Variétés de diamants polycristallins:

Le bort (ou "boart", ou "bortz») est une variété granulaire de diamant de couleur grise a
noire celle-ci étant due a des inclusions ou des impuretés (Clark, 1993). Le bort est décrit comme
étant une variété de diamant aux formes arrondies et a l'aspect rugueux résultant d'une
cristallisation radiale ou cryptocristalline. Fig16
Le ballas et la framésite sont deux variétés de bort (Clark, 1993), la framésite ressemble
grandement au carbonado mais on la rencontre dans les pipes kimberlitiques. (Heaney et al,
2005). Les ballas sont des sphérulites de diamant de structure fibreuse radiale. rig.15

La steewartite est un bort magnétique qui contient du fer (Clark, 1993). Fig.17

Le carbonado est une variété de diamant polycristallin, « agrégat massif a grains fins et poreux,

de couleur grise ou noire » (Dana et al, 1944). Le carbonado sera I'objet principal de cette étude.
Fig.18

Les diamants polycristallins d’impact et "yakutite™: agrégats micrométriques poreux
polycristallins de diamant (Titkov et al, 2001). Découverte en 1966 au Nord de la Yakutie, en
Russie, d’ou elle tire son nom, la "yakutite" est parfois considérée comme un type de carbonado a
cause de son apparence (Shibata et al, 1993). Cependant la nature de la "yakutite" est différente
du carbonado ordinaire, et I'on pense dorénavant que la "yakutite" s'est formée par
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métamorphisme de choc a partir de graphite préexistant et lié a un impact météoritique (Galimov et
al, 1985). rig.19 La "yakutite" n'est pas reconnue a ce jour par I'lMA (Updated list of IMA-approved
minerals, avril 2014).

Fig.15 Ballas Fig.16 Bort (minerals.net) Fig.18 Carbonado (col. Franck Notari)
(johnbetts-

fineminerals.com)

Fig.17 Stewartite (RUFF.info)

Fig19. Micrographies de "yakutites". (Titkov et al,
2001)

- Diamants noirs polycristallins

Comme cité précédemment, les variétés de diamants sont nombreuses. Parmi
celles-ci toutes ne sont pas noires, ni polycristallines. Le carbonado et une mixture diamant /
lonsdaléite sont les variétés de diamants noirs polycristallins que I'on rencontre occasionnellement
en pierres taillées dans le domaine de la joaillerie.

- Le carbonado
- description

Appelé aussi «carbon» (Moissan, 1895), ou «diamant noir» (Fettke et Struges, 1933), ou
encore «carbone» (Bardet, 1988), le carbonado est une variété de diamant polycristallin rare et
inhabituelle rencontrée dans les dépdts alluviaux du Brésil et de République Centafricaine (RCA)
(Trueb et De Wys, 1971; Bardet, 1988; Shibata et al, 1993; De et al, 1998). A l'origine le terme
"carbone" désignait le diamant noir polycristallin originaire de Centrafrique et le "carbonado" celui
du Brésil, mais le terme carbonado a t6t fait d'étre utilisé de maniére générale pour désigner les
deux (Erlich et Dan Hausel, 2002). Le terme de "carbonado" a été adopté dans la littérature
minéralogique (Dana, 1892; Erlich et Dan Hausel, 2002).
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- habitus

Le carbonado est une roche poreuse dont I'habitus ne présente aucune forme cristalline.
La surface peut en étre lisse ou rugueuse. rFig20 Cette roche est composée d’'une matrice de
grains fins de diamant, orientés aléatoirement et pouvant inclure des cristaux de diamant bien
formés de taille supérieure (Bardet, 1988; Harlow, 1998; De et al, 1998; Trueb et De Wys, 1971).
Le carbonado est opaque et de couleur généralement noir ou gris fonce, mais il peut aussi étre
verdatre, rosatre, brun, brun foncé ou violet foncé. Son éclat apparent est variable: mat a

métallique (Orlov, 1979).

Fig.20 Carbonados bruts (collection Franck Notari)

- Origines géographiques

Le carbonado est particulier en cela qu'il n’a jamais été trouvé en association avec des
kimberlites ou des lamproites comme c’est en principe le cas pour le diamant.
Les gisements principaux avérés de carbonados sont des dépbts alluviaux du Brésil et de
République de Centrafrique (RCA) dans des zones diamantiféres constituées de grés et de
conglomérats datant du Crétacé (Bardet, 1988; Mc Call, 2009). Fig. 21
Il semblerait qu’on ait trouvé du carbonado sur I'lle de Bornéo (Moissan, 1895), ainsi qu’au
Vénézuela (Newman et Al, 2009; Trueb et Buttermann, 1969) et en Guyana (Trueb et Buttermann,
1969).
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Fig.21 Carte montrant les gisements de carbonados au Brésil au Vénézuela et en RCA ( Brésil: B=
province de Bahia; MGr= Province du Mato Grosso; MG= Province de Minas Geiras; V= gisement
vénézuélien; RCA: B= Berberati) Dép6ts formés avant la séparation des continents par 'océan
Atlantique (Mc Call, 2009).
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Brésil:

C’est principalement dans I'état de Bahia
situé dans le sud de la région Nord-Este au Brésil,
que le carbonado est exploité depuis la fin du XIX°
siécle (Svisero, 1995). r
Les mines se trouvent a Pirhanas, (Frettke et
Struges,1933); a Morro do Chapeu (Trueb et
Buttermann, 1969); a Xique-Xique et Santo
Ignacio (Bardet, 1977); a Chapada Diamantina
(Pertovsky et al, 2010) ; a Lencdis, mine célébre
pour avoir produit le «Sergio», le plus gros
carbonado brut (3'167ct) qui y fut découvert le 15
juillet 1895 par un mineur du nom de Sergis Borgeés
de Carvaloo (Moissan,1895), ainsi que pour le
«Casco de burro» (2’000 ct) également trouvé dans
la mine de Lencois en 1906; et enfin a Andarai,
qui donna le «Xique-Xique» un carbonado brut de Fig. 22. Carte du Bresil.
931.6c¢t (Svisero,1995).

L’étude de Svisero (Svisero, 1995) dresse une liste

exhaustive des mines de diamant au Brésil et ses recherches montrent que de grands spécimens
de carbonado ont été trouvés dans d’autres régions que celle de Bahia: I'«Abaeté», carbonado
brut de 825.7ct trouvé dans la riviere Abaeté en 1935 dans I'état du Minas Geiras, au sud de
Bahia. Des carbonados ont aussi été découverts dans le bassin de la riviere Macaubas (Pertovsky
et al, 2010). Dans I'état du Mato Grosso les régions de Diamantina et de Garcas (Pertovsky et al,
2010) ont également donné du carbonado ; le «Santa Ana», 319.5ct a été trouvé en 1960 a

Rosario do Oeste dans I'état du Mato Grosso, un peu plus a I'ouest de Bahia.
Fig. 22

& BRASILIA

RCA:

Les carbonados de la République de Centrafrique (RCA) sont exploités depuis 1925 dans
des dépbts alluviaux a I'ouest du pays dans la région de Bangui, de Berbezati, de Carnot et de
Nola ainsi qu'a Ouadda et N'Dele au nord-est (Trueb et de Wys, 1971). Fig.23
L’étude de Trueb et De Wys reporte que les pierres trouvées a I'est sont plus petites avec en
moyenne une vingtaine de carats et représentent environ 6% de la production totale de diamant,
alors qu’a l'ouest elles sont beaucoup plus grandes, les spécimens pouvant atteindre la centaine
de carats, et atteindre presque 30% de la production. L’'une des plus grandes pierres trouvées
vient de Carnot et pése 391ct (Bardet, 1988). Un autre gros spécimen qui atteint 740,25c¢t est
conservé au Smithsonian Institute & Washington.
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Fig.23 Carte des gites miniers de RCA publiée par IPIS en 2012 (source: afriqueinside.com)
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- Microstructure

Le carbonado est un agrégat de grains de diamant imbriqués les uns dans les autres
(Fettke et Struges, 1933). La micro texture du matériau est bimodale: la matrice est
constituée de trés fins grains de diamant, principalement xénomorphes et orientés de fagon
aléatoire, dont la taille varie de 0.5 a 20 um. Cette matrice inclut des cristaux automorphes
de diamant octaédriques de plus grande taille (la longueur d'aréte est généralement
d'environ 250 ym mais elle peut atteindre jusqu'a 500 um) (De et al, 1998; Trueb et De Wys,
1969). La matrice ne présente pas de substance jouant le réle de ciment (Trueb et De Wys,
1969) et la cohésion de 'ensemble des cristaux est vraisemblablement due a de fortes
liaisons interatomiques (Trueb et De Wys, 1971). Le carbonado est particulierement poreux:
environ 10% d'espace vide entre dans sa constitution (Heaney el al, 2005).

Microstructure du carbonado et morphologie des grains

Les observations au microscope optique de Futtke et Struges en 1933 ont mis en
évidence la présence de différentes tailles dans les grains de diamant du carbonado: de trés
fins grains et de rares et minuscules cristaux octaédriques (env. 0.063 a 0.095 mm). C'est
I'enchevétrement de facon aléatoire des grains de différentes grandeurs qui confére au
matériau sa dureté et sa ténacité exceptionnelles. (Gerloch, 1924; Futtke et Struges, 1933).
Les deux grandes études sur la structure du carbonado menées par Trueb et Buttermann en
1969 portant sur des spécimens brésiliens puis celle de 1971 de Trueb et De Wys portant
sur des spécimens de RCA, ont permis, grace a I'analyse d'échantillons au microscope a
balayage électronique, de décrire plus avant la structure du matériau. L'examen de cassures
frailches montra une grande diversité de taille des grains: la taille moyenne variait de 0.5 a 12
pgm, pouvant parfois atteindre une taille supérieure a 20 um, et la grande majorité d'entre eux
se situaient entre 1 et 4 ym. Ces grains formant la matrice du matériau ne présentaient pas
de morphologie propre. Cette matrice incluait souvent des cristaux de diamant de forme
octaédrique dont la longueur d'arréte pouvait atteindre 500 pm.

Trueb et ses confreres ont également rapporté que la distribution des grains de diamant
xénomorphes dans la matrice du carbonado était aléatoire et qu'ils étaient étroitement
imbriqués les uns aux autres. Une limite nette entre les grains apparaissait clairement sur les
images. Il n’y avait visiblement pas de substance jouant le réle de ciment; ils ont alors
supposé que la cohésion du matériau était due a de fortes liaisons interatomiques. Ces
études de 1969 et 1971 ont également mis en évidence les similarités micro-structurelles
entre les deux types de carbonados brésiliens et centrafricains (Trueb et Butterman, 1969;
Trueb et De Wys, 1971).

Une des particularités du carbonado est que sa microstructure varie parfois
considérablement d'un spécimen a l'autre méme si I'on peut toujours le décrire comme étant
un agrégat poreux de grains cryptocristallins de diamants xénomorphes qui entourent des
cristaux microcristallins de diamant automorphes. Fig. 24

Les diverses observations effectuées sur ce matériau ont prouvé que la matrice est toujours
faite de grains trés fins sans forme définie mais que leur taille varie d'un échantillon a un
autre; il en va de méme pour les grains de diamant automorphes inclus dans la matrice.
L'étude MEB de Petrovsky et al en 2010 montre que les grains de diamant automorphes du
carbonado présentent des degrés de perfection morphologique trés variables: dissolutions,
dislocations, interpénétrations, macles, soit autant de combinaisons morphologiques qu'en
présente le diamant monocristallin ordinaire. Cependant Petrovsky note que dans aucun
spécimen observé les grains automorphes ne présentaient de trigone en surface (Petrovsky
et al, 2010).
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Fig.24 Images MEB de carbonado. (A) partie de
surface externe avec des creux dds a un
dommage mécanique ou a un phénomene de
dissolution. (B) surface polie de carbonado. Les
grains de diamant de différentes tailles sont
clairement visibles. (C) Partie interne sur cassure
fraiche: grains de diamant bien formés (1)
entourés d'une matrice de grains fins et amorphes
(2) (Petrovsky et al, 2010).

Les défauts dans les grains

Outre la variation dans la taille des grains de diamants automorphes et des micro-
grains formant la matrice constatée lors des études préliminaires sur le carbonado, une
premiére étude menée par Moryiochi en 1983 a I'aide d'un microscope électronique a
balayage (MEB), puis complétée et approfondie par De et al en 1998 avec un microscope
électronique a transmission (MET), ont permis une observation plus détaillée de la
morphologie des grains composant le carbonado.

La présence de dislocations a été mise en avant par Moryiochi, puis de nombreux défauts
structurels révélés par De et al: ils ont fait une analyse systématique des défauts présents
dans des spécimens brésiliens et centrafricains. Il en a résulté la présence de beaucoup de
défauts géométriques tels que dislocations, réseaux de dislocation, micro-macles et voidites.
Les grains de diamant automorphes contiennent de faibles densités de dislocation alors que
dans la matrice, la forme des grains est irréguliére et montre tellement de défauts qu'il est
difficile d'estimer la proportion des dislocations (De et al, 1998). Les dislocations peuvent
aussi parfois former des enchevétrements orientés de fagcon aléatoire (Moriyoshi, 1983).
Deux autres types de défauts ont été révélés par De et al en 1998: réseaux de
polygonisation au niveau du contour des grains a l'intérieur de la matrice, ainsi que des
défauts en lamelles planes superposées a la fois dans les grains de la matrice et dans les
cristaux automorphes.

Toutes ces caractéristiques structurelles ont été également étudiées et les résultats
confirmés par Chen et ses collegues en 1999 (Chen et al, 1999).
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Les liaisons entre les grains et ténacité

L'absence de substance jouant le réle de ciment avait été observée par Trueb et
Buttermann en 1969, et ils ont alors supposé que la cohésion de I'ensemble des cristaux
composant le carbonado était due a de fortes liaisons interatomiques entre les grains. (Trueb
et Buttermann, 1969).

La ténacité extraordinaire du carbonado a mené Chen a en étudier la cause. En effet la
nature des liaisons inter-grains est cruciale dans la ténacité du matériau. A 'aide de la
microscopie électronique a transmission a haute résolution, Chen a pu observer la
microstructure du matériau en détail et selon lui des liaisons directes se créent sur les limites
de grains de méme orientation (Chen, 1999).

La ténacité singuliére du carbonado est donc la résultante de deux facteurs: la liaison directe
entre les grains, couplée avec l'orientation aléatoire des grains qui minimise la propagation
des fissures ou clivages dans le corps du matériau (De et al, 1998).

Les voidites

Une étude spécifique a été menée par Chen et al en 1998 sur les voidites (vides)
dans le carbonado a l'aide d'un microscope électronique a transmission a haute résolution
(HRTEM).

Cette étude a permis de distinguer deux catégories de voidites dans le carbonado en
fonction de leur forme et de leur emplacement.

Dans un premier temps un type de voidites plates et allongées a été observé entre des
grains adjacents de méme orientation.

Dans un second temps il a été observé des voidites présentant des formes habituelles
d'octaédres, parfois déformées selon les contraintes environnantes, et alignées le long des
plans de dislocation.

Les voidites contenues dans le carbonado ne sont donc pas placées de maniére aléatoire
mais suivent des directions bien précises dictées par les grains de diamant qui composent le
matériau (Chen et al, 1998).

Les pores et densité

Les premiéres descriptions du carbonado notaient la particularité pour cette variété
de diamant qu'il était poreux (Moissan, 1895).
Les observations faites par Fettke et Struges en 1933 avaient établi que la taille, la forme et
le nombre des pores dans le carbonado étaient trés variables d'un spécimen a l'autre ainsi
qu' au sein d'un méme spécimen (Fettke et Struges, 1933). Les études subséquentes ont
confirmé que les pores sont présents dans toute la masse avec des formes irréguliéres et
que leur présence est variable tant en nombre qu’en taille (Kletetschka et al, 2000).
La taille des pores peut varier de 100 a 300 ym et leur volume peut représenter environ un
dixieme de la masse totale du matériau (Heaney el al, 2005).
La présence des pores influe directement sur la densité du carbonado et celle-ci varie de
3.176 a 3.301 (Trueb et De Wys, 1971). Fig. 25
Certains pores observés dans le carbonado présentent les faces
& W% . ™ typiques d'un cristal négatif de diamant (Petrovsky ef al, 2010) et
x‘é‘-‘i\t’; % peuvent s'apparenter aux voidites décrites avant.

Fig. 25 : Surface rugueuse d'un
4 carbonado de RCA en raison de
J’i présence de pores (turnstone.ca)
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- Nature du diamant dans le carbonado

Diffraction aux rayons X

Une étude du carbonado par diffraction aux rayons X faite par Greloch en 1924, mit
en évidence que le matériau était du diamant. Pour ce faire il a comparé la figure de
diffraction du carbonado avec celles du diamant et du graphite. Greloch a montré que le
carbonado était exclusivement composé de grains de diamants imbriqués les uns a c6té des
autres et que le graphite n'entrait pas dans sa composition. Il proposait cependant la
présence de fines particules de carbone amorphe (Greloch, 1924).

Raman

En comparaison avec le diamant
ordinaire, le spectre Raman du carbonado
montre un pic élargi et légérement décalé par
rapport a celui du diamant monocristallin qui ,\‘
s'affiche a 1332cm™. Petrovsky et al reportent X A J Pt
le pic Raman du carbonado a 1327cm’ ,_/ \-"ﬂ
'(Petrovsky et al, 2010). Kagi et al quant &
eux reportent que la moyenne du pic Raman
pour le carbonado est située en moyenne a
1333 cm™. Fig. 26
Le Iéger décalage du signal Raman du
carbonado avec celui du diamant _—— --
monocristallin pourrait étre occasionné par D "
une pression résiduelle (stress) a l'intérieur Nemero de onda (c1
du matériau (Kagi et al, 2008; PetrOVSky et Fig. 26 Spectre Raman d'un carbonado brésilien et d'un diamant
al, 2010), mais cela pourrait étre également monocristallin (Rangel et al, 2008).
d( a des impuretés.

Intensi

Spectroscopie infrarouge: FTIR

La spectroscopie infrarouge n'est pas aisément applicable au carbonado; il requiert
une préparation préalable afin de pouvoir interpréter les spectres: Kagi et al s'y sont
intéressés en 1994 puis en 2008 en broyant des échantillons pour obtenir des grains
d'environ 0.1 mm, puis cette poudre a été lessivée a l'acide afin de s'affranchir des inclusions
minérales et fluides qui parasitaient les résultats.

La nature intrinséque du diamant était alors visible. La présence d'azote montre une bande a
1384 cm™ eta suggére la présence de plaquettes d'azote dans le carbonado (Kagi et al,
1994; Kagi et al, 2008). Fig. 27

| Fig. 27 Spectre d'absorption infrarouge du
carbonado apres nettoyage a l'acide. Les
absorptions intrinseéques du diamant et de
) ,.' N v | la présence d'azote sont visibles
b \/) respectivement a environ 1900-2300 cm™ et
~ ‘ ' 1000-1300 cm™. (Kagi e/ al, 2008).
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Luminescence

La luminescence des carbonados est variable en couleur, en intensité et en
disposition dans la masse. Rarement inertes, les couleurs de luminescence sont le plus
souvent orange-rouge, jaune-orangé, a carmin, mais elles peuvent aussi étre blanc-bleuté,
blanc-rosé, ou blanchatre avec sous teinte jaune-vert (Petrovsky et al, 2010). Fig. 28
Il a été noté que l'intensité de I'émission est inférieure au niveau de la limite des grains ainsi
qu'au pourtour des pores (Fukura et al, 2005; Yokochi et al, 2008).

Fig. 28 Luminescence de deux échantillons de carbonado sous DiamondView montre les différences possibles de couleur et
d'intensité. Dans I'échantillon de gauche la fluorescence verte proviendrait essentiellement des défauts 3H. La forte
fluorescence rouge de I'échantillon de droite proviendrait des centres NV. (Wang et al, 2009)

Photoluminescence

Les spectres de photoluminescence du carbonado montrent des pics nets a 504, 575
et 637 nm ; la couleur d'émission est corrélée a la position des pics d'émission (Fukura et al,
2005). Fig. 29

A
2y N\
v ‘\
(¢ g \ Fig. 29 Photoluminescence du carbonado: (a) sur un halo
S d'irradiation; (b) sur émission verte; (c) sur émission rouge
N (Fukura et al, 2005).
- P lq‘" K .l = [
l‘l.l‘.""l"'fJ"l nmj

Les pics situés a 575 nm et a 638 nm sont liés centre NV (un atome d'azote + une lacune),
celui-ci peut avoir plusieurs raisons:

- irradiation suivie de chauffage.

- déformation plastique durant le frittage de microcristaux de diamant de type Ib.

- croissance de cristaux de diamant par dép6t chimique sous phase vapeur (CVD).
(Yokochi et al, 2008; Zaitsev, 2001).
De faibles pics centrés a 512 et 580 nm peuvent apparaitre conjointement au pic situé a 575
nm (Kagi et al, 1998). La luminescence dans ce cas est de couleur orange-rouge (Nadolinny
et al, 2003).
On ne note pas la présence de GR1 (741 nm) qui apparait normalement aprés irradiation
mais disparait aprés chauffage a plus de 600°C (Nadolinny et al, 2003).
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Le pic a 504 nm montre un défaut lié au centre H3 (N-V-N / azote - lacune - azote), il est
attribué a une lacune due a l'irradiation. Le centre H3 disparait aprés chauffage. (Kagi et al,
1998).

Le pic Raman typique du diamant & 1332 cm-' (522 nm) n'est pas visible du fait que
l'intensité Raman est plus faible que la photoluminescence (Kagi et al, 1994).

En résumé il est possible de dire que le carbonado présente des grains fortement déformés,
qu'il contient de I'azote et qu'il a possiblement subi une irradiation (Nadolinny et al, 2003).

Isotopes carbone du carbonado

Le carbone posséde 16 isotopes dont deux sont stables: le '?C et le "*C.
Le carbonado est particulier en ceci que son isotope carbone est plus léger que celui des
autres variétés de diamant (De el al, 2001).
Il a été noté que le "*C est inférieur & 0.25% (Yokochi et al, 2000) alors que la composition
isotopique pour le diamant monocristallin ordinaire est de 98.9% de "°C et 1.1% "*C.
Les études des isotopes du carbone suggerent que le carbonado n'est pas d'origine
kimberlitique et que la source de carbone a la base du carbonado serait peut-&tre d'origine
organique (Kagi et al, 1998; Shibata et al, 1993).

Les inclusions dans le carbonado

L'étude de la microstructure du carbonado a montré que le matériau est constitué de
grains de diamant étroitement imbriqués mais qu'il y a également une grande porosité.
Les carbonados de RCA et ceux du Brésil, en plus de partager les mémes défauts de
structure, montrent les mémes assemblages d'inclusions.
Plus d'une douzaine de minéraux en relation avec la crolte terrestre ont été rencontrés:
rutile, corindon, quartz, hématite, magnétite, gehlenite, calcite, chromite, orthoclase et zircon.
Fig. 30
Il a également été mis en évidence la présence de métaux natifs et d'alliages: Au, Fe, Ni-Pt,
Fe-Mn, Si, Ti, Sn, et SiC. Les observations de De et de ses collegues ont montré que les
inclusions sont enchevétrées dans la matrice plutét que dans les pores, impliquant qu'elles
seraient syngénétiques (De el al, 1998). Notons également que les pores contiennent aussi
des inclusions et qu'aucune impureté d'aucun genre n'a été observée le long des limites de
grains (Moriyoshi et al, 1983; De et al, 1998).
Il est important de noter que ces inclusions sont
d'origine clustrale et non mantellaire comme c'est le
cas pour le diamant monocristallin (Trueb et
Butterman, 1969; Trueb et De Wys, 1969; Kaminsky
et al, 1974; Frantsesson et Kaminsky, 1974;
Moriyoshi et al, 1983; Yokochi et al, 2000). La
présence d'inclusion d'origine mantellaire n'a pour
I'neure pas été remarquée dans le carbonado.
Il a aussi été reporté la présence de fines particules
d'agrégats argileux (<1 um) (contenant en plus du
silicium, du cobalt et du tungsténe), ainsi que la
présence de fer, d'aluminium, de calcium, et de

plomb inclus dans du quartz sont présents dans le Figr-f 30: glue d,'uge ctjclllvitédmillimstriqtée en

. surrace a'un echantiion de carbonado, en
Carb_onado (YOkOChI et'al’ 2000)' . 3 partie remplie par des grains de quartz.
Kagi note encore la présence de fluides hydroxylés Imagerie MEB électrons secondaires a 30X.
(H20) selon une étude au FTIR (Kagi et al, 2008). (Graham Wilson, 2004).
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Des halos autour d'inclusions ont été relevés par Kagi dans son étude de 2007; il propose un
dommage da a l'irradiation (Kagi et al, 2007).

L'inclusion prédominante dans les carbonados de RCA est un phosphate de Terres Rares: la
florencite (Trueb et De Wys, 1971); elle se rencontre sous forme de cristaux automorphes a
l'intérieur des pores du carbonado (De el al, 1998). Elle est également présente dans les
carbonados du Brésil (Shibata et al, 1993).

La florencite a été nommée en I'honneur du minéralogiste brésilien Dr. William Florence
(1864-1942) qui a mis en évidence la présence de Cérium dans de la florencite brésilienne.
La florencite cristallise dans le systéme hexagonal, de
dureté 5-6, fragile, transparente a translucide, elle peut
étre de couleur jaune, orange a rouge, rose, brun,
incolore a gris (Anthony et al, 2000). C'est un minéral
hydrothermal appartenant au groupe de la crandallite
et caractérisé par I'enrichissement en Terres Rares
Iégeres, notamment le cérium (Florencite-Ce):
CeAl3(PO4)2(OH)6 , le lanthanium (Florencite-La):
(La,Ce)AI3(PO4)2(OH)6, et le néodyme (Florencite-
Nd): (Nd,Ce)AI3(PO4)2(OH)6 (Lefebvre et Gasparrini,
1980). Fig. 31-a et -b

La florencite-Ce est présente dans les placers
diamantiféres de Diamantina et aussi en RCA dans la
région a l'est de Bangui, et bien qu'elle ait été en premier lieu
découverte comme inclusion dans les carbonados de RCA
(Trueb et De Wys, 1971) sa présence dans les carbonados
brésiliens a été longtemps controversée. Relevée par Shibata et
al en 1993 dans des spécimens brésiliens, on a aussi pu
identifier un minéral dont la composition tombe dans la ligne
florencite-goyazite dans des échantillons de carbonados du
Brésil (De el al, 1998). L'association de la florencite et du
carbonado dans les placers ou on les trouve peut étre un facteur
important pour l'interprétation de I'origine du carbonado.

L'étude de Shibata et al en 1993 a permis de prouver que les
inclusions de Florencite-Ce sont similaires pour les carbonados
de RCA et du Brésil (Shibata et al, 1993). Fig. 31-b Florencite-Ce

(dakotamatrix.com)

(Collection Franck Notari).
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- Genese

Le carbonado est une variété atypique de diamant et son origine reste a ce jour une
énigme.
Le mode de formation des carbonados est différent des diamants "ordinaires" en cela qu'ils
n'existent pas en association avec les roches kimberlitiques ni lampoitiques, mais seulement
dans des dépbts alluviaux de deux régions recensées a ce jour: RCA et Brésil.
Les conditions thermodynamiques nécessaires a la formation du carbonado, impliquant la
source de carbone dont l'isotope est singulier pour du diamant, et les conditions de pression
et de température favorisant une nucléation des germes de diamant associant les grains fins
de la matrice a des microcristaux de diamant, ainsi que la nature des inclusions présentes
dans le matériau sont autant de paramétres qui complexifient la compréhension du mode de
formation du carbonado.
A ce jour cing théories générales proposent des hypothéses sur la genése du carbonado.
Trois d'entre elles donnent une origine clustrale au matériau (Smith et Dawson,1985;
Robinson, 1978; Kaminsky 1987, Kaminsky, 1991; Ozima,1991); une autre hypothése opte
pour une genése dans le manteau supérieur par cristallisation a partir de fluides enrichis en
carbone provenant soit du manteau supérieur (Kagi et Al, 1994; Mc Call, 2009; Petrovsky et
al, 2010), soit de plus profond dans la zone de transition (Cartigny, 2010). La derniére
hypothése met en avant une origine extra-terrestre par processus CVD (chemical vapor
deposition) a partir du choc d'une super nova (Haggerty, 1999; Garai, 2006).
La plupart des études effectuées sur le carbonado ont mis en avant des données impliquant
une possibilité de formation.
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- Les diamants polycristallins d'impact

Dans sa classification des diamants de 1979 Orlov propose une Variété Xl pour les
agrégats polycristallins de diamant de type carbonado mais dont la composition se méle a de
la lonsdaléite.

En 1888 des diamants d’impact ont été découverts par Erofeev et Lachinov dans des
météorites de Novo Urei en Russie, et plus tard dans les météorites de Canyon Diablo,
Arizona, USA.

En 1967 ce type particulier de diamant a été découvert dans des placers au nord de la
Sibérie, en Yakutie, prés de l'astrobléme de Popigai. Ces diamants ont été nommés
"yakutite" mais le terme n'est a ce jour pas reconnu par I'IMA (rruff.org; avril 2014). Ces
diamants de la région de Popigai ont été identifiés et décrits par Masaitis en 1972 comme
étant des diamants polycristallins d'impact (Masaitis et al, 1972).

D'autres sources ont été découvertes par la suite: dans le cratére d'impact de Ries en
Allemagne, a Kara et Puchezh en Russie, a Sudbury, province de I'Ontario au Canada, ainsi
que dans le cratére d'impact de Lappajarvi en Finlande (Koeberl, 1997 ; Yelisseyev, 2013).

Les diamants d'impact sont généralement trés
petits, les bruts présentent un habitus massif
de couleur jaune péle a jaune, gris-jaunéatre,
jaune sombre a brun, ainsi que gris a noir. lls
sont translucides a opaques, et pesent en

moyenne de 0.05 a 0.15 carat (Koeberl, 1997).
Fig.32

La littérature parle généralement d'agrégats
polycristallins de micro diamants, ou d'agrégats
microcristallins: la taille des grains des
diamants dans le matériau est généralement
inférieure au micron : de 0.1 pm a 1.0 ym
(Shibata et al, 1993 ; Koeberl, 1997).

Fig.32 : diamants d’'impact de Popigai (Yelisseyev et
al, 2013).

La particularité de ce matériau est qu'il est une mixture de diamant et de lonsdaléite
(polymorphe hexagonal du carbone) (Masiatis et al, 1972; Shibata et al/, 1993).

Le taux de lonsdaléite varie de 20% a 80% dans la composition du matériau et semble
s’intensifier a mesure que le matériau est de couleur plus foncée (Yelisseyev et al, 2013).
Le diamant polycristallin d'impact est un matériau extrémement dur et tenace (Yelisseyev,
2013).
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- Diamants noirs polycristallins et joaillerie

Le diamant polycristallin, n'étant pas de qualité gemme a proprement parler, est
habituellement destiné a l'industrie.
En 1996, Fawaz Gruozi, fondateur de la Maison De Grisogono, fait une opération marketing
d'envergure et lance la mode du diamant noir.

Les diamants noirs célébres

Les deux plus gros diamants noirs taillés connus a ce jour sont des diamants noirs
polycristallins: le « Spirit of De Grisogono » (312.24 ct) et le « 489.07 ct ». Leur apparition
sur le marché est récente mais I'histoire compte quelques spécimens de diamants noirs
exceptionnels. Tableau IV

Nom Photo Origine | Foidsdu | Poids Taille Variété
brut taillé
Rectangle
"489.07ct" RCA >1000ct 489.07ct a pans carbonado
coupés
The Spirit of Taille
de RCA 587.00ct 312.24ct "Old carbonado
Grisogono : Moghul"
vu pour la
The Black derniére
Star of fois a Inconnue ? 202.00ct ? inconnue
Africa Tokyo en
1971
Rectangle
The Table of RCA ? 160.18ct pans inconnue
Islam coupes,
gravé
Gruosi J .
. Inde 300.12ct 115.34ct Coeur inconnue
Diamond
Ko_rloff Noir Russie 421.00ct 88.00ct Rond inconnue
Diamond brillant
Black Orlov Inde ou . . .
Diamond Russie 195.00ct 67.50ct Coussin monocristallin
Am_sterdam Afrique du 55.85ct 33.74ct Poire inconnue
Diamond Sud

Tableau IV Les 8 plus gros diamants noirs, par ordre de poids.

25




6. Matériaux et méthodes

- Matériaux

Les échantillons sélectionnés pour cette étude sont pour la plupart issus de la
collection personnelle de Franck Notari, directeur du laboratoire GGTL-Laboratories de
Geneve, de la collection de Thomas Hainschwang, directeur du laboratoire GGTL-
Laboratories au Lichtenschtein, ainsi que de pierres examinées par ces laboratoires et
prétées pour étude par des clients. Il s'agit de pierres brutes, de pierres facettées ainsi que
de fragments de brut des deux plus gros diamants noirs polycristallins connus: le "Spirit of

De Grisogono" et le "489.07 ct".

Tous les échantillons mentionnés ont été préalablement identifiés comme diamants noirs
polycristallins par les laboratoires.

Fragments de bruts

Réf. Photo Provenance Taille Poids Dimensions
« Spirit of De Grisogono »
Fragment coupé
CR e au laser. 0.43ct | =16.2/4.1/1.1 mm
Ii - Inconnue
- b:
Lamelle polie 0.03 ct =3.9/25/0.2mm
« 489.07ct »
‘ Lamelle polie 1.12 ¢t =3.5/3.3/0.5mm
RCA
Lamelle polie | g1 ¢t | =2.2/1.7/0.2mm
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Echantillons bruts

Réf. Photo Provenance Taille Poids Dimensions
GTL- RCA Brut | 11.87ct | =14.6/13.0/9.2 mm
464 .
%';‘ Q RCA Brut | 22.06ct | =~15.8/13.3/12.3 mm
%:'é “ RCA Brut | 27.86¢ct | ~18.0/16.1/11.3 mm
Ges;lc_) é RCA Brut | 30.34 ct | =17.5/16.0/12.4 mm
GE,;'; é RCA Brut | 19.53ct | =14.3/14.9/11.7 mm
(ng:Is_ @ RCA Brut | 11.84ct | =13.1/12.3/8.7 mm
GTL ~
226 ' RCA Brut | 16.47ct | =19.7/12.3/10.2 mm
GTL u RCA Brut 2.48ct =81/7.5/4.8 mm
683
(331'1" @ RCA Brut | 7.46ct | =125/9.1/7.6 mm
GTL- A ~
172 £ RCA Brut | 7.78ct | ~11.6/8.4/7.7 mm
GTL- — _
o581 @B RCA, Brut | 12.38ct | =~16.3/12.5/8.1 mm
GTL- ~
9582 RCA Brut | 10.71ct | =15.7/10.3/9.4 mm
GTL- ~
10014 RCA Brut | 1457 ct | =16.5/12.3/9.1 mm
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Echantillons taillés

Réf. Photo Provenance Taille Poids Dimensions
DND-01 0 Inconnue Rond brillant 0.01 ct @ =120 mm
FN 835 ‘ RCA Rond brillant 0.06¢t @=225/1.7 mm
FN 899 ' RCA Rond brillant 0.15ct @=3.33/2.1mm

GTL Inconnue Rond brillant 0.17ct @=345/1.9 mm

5464 u ' ' '

FN RCA Rond brillant 0.74ct | @ =5.50/3.60 mm

4028 ) ) )

FN 363 " Inconnue Lamellep:;J”r;de, face 0.10ct J=3.34/0.8mm

GTL Rond brillant, -

3474 O Inconnue culasse rabotée 0.23ct F=4.04/1.19 mm
ng;I;b ‘ Inconnue Rond brillant 0.07ct @ =250/1.64 mm
nggljb 0 Inconnue Rond brillant 0.14ct @ =3.12/2.03 mm
GeszIgb Inconnue Rond brillant 0.20ct @ =3.62/2.26 mm
nggleab O Inconnue Rond brillant 0.15ct @ =3.12/2.20 mm
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- Méthodes

- Photographie et microphotographie

L'observation des échantillons bruts a été faite dans un premier temps par
photographie a l'aide d'un appareil photographique numérique standard. Les clichés n'ont
été que trés peu retouchés sur Photoshop, seulement dans le but de rendre les images le
plus proche de la réalité.

Tous les échantillons ont ensuite été observés au microscope optique et des
microphotographies ont été réalisées. Le matériel utilisé est un microscope binoculaire Leica
M165C, couplé d'un appareil photo Leica DFC 450 d'une résolution de 5 mégapixels, relié a
un écran d'ordinateur et permettant de prendre des images sur les échantillons avec un
grossissement allant de 7 a 120 fois grace au programme "Leica Application Suite" version
4.0.0. Les sources lumineuses utilisées sont variées, tant en diascopie qu'en épiscopie,
illumination oblique par fibre otique, darkfield, et lumiére polarisée en diascopie a I'aide de
deux filtres polarisants croisés. Les clichés n'ont pas été retouchés, cependant I'exposition a
souvent été augmentée dans le but d'une meilleure lisibilité.

Dispositif pour microphotographies.

- Microscope électronique a balayage (MEB)

Le type de microscope électronique a balayage utilisé dans le cadre de cette
recherche est un JEOL- JSM 5800 LV équipé d’un détecteur a dispersion d’énergie PGT
(Princeton Gamma Tech).

L'échantillon est préalablement préparé: il est posé sur un plot métallique et relié a celui-ci
par de la pate d'argent permettant une conductivité électrique. Le tout est ensuite métallisé
dans un plasma ayant pour but de recouvrir I'échantillon d'une trés fine couche d'or palladié.
L'échantillon ainsi préparé est placé sous vide dans un compartiment de la machine et il est
balayé par un faisceau d'électrons.

En réaction a ces électrons le matériau analysé renvoie plusieurs types de réponses:

- imagerie en électrons secondaires: images en relief de I'échantillon (pénétration trés faible
des électrons a la surface de la matiére)

- imagerie en électrons rétrodiffusés: images de la répartition des masses atomiques (les
électrons pénétrent un peu dans la matiére et leur énergie est fonction de la densité
atomique de la matiere) ceci permet d'avoir une topographie de la composition atomique du
materiau.

- analyse chimique qualitative des zones topographiées.

- imagerie de cathodoluminescence: émission de lumiére visible par la matiére en réaction a
I'excitation par les électrons.
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Le microscope a balayage électronique a été utilisé ici pour I'imagerie de surface, I'analyse
chimique qualitative des zones analysées et I'imagerie de cathodoluminescence.

Les spectres et analyses quantitatives ont été obtenus dans les conditions suivantes :
tension d'accélération = 20 kV, courant = 0,3 mA, temps d'acquisition = 200 secondes.

R
|
N
L _! & - Incident Beam

* primary backscattered
N X-rays electrons

.
/ secondary electrons
Auger electrons

Sample

7 4 Réémission des électrons envoyés sur |'échantillon par le microscope a
balayage électronique:

-électrons rétrodiffusés

-électrons secondaires

-Rayons-X

-électrons Auger

Microscope électronique a balayage JEOL-5800

- FTIR

Le spectrométre utilisé ici un spectrométre infrarouge a transformée de Fourier
(I.LR.T.F. ou FTIR) Thermo Nicolet, modéle Nexus avec détecteur DTGS (Deutérium Tri
Glycine Sulfate).

Le spectrométre infrarouge permet d'analyser la vibration moléculaire d'un matériau grace a
un rayonnement infrarouge émis par la machine, retransmis par la matiére, collecté puis
calculé par la transformée de Fourier nous permettant d'obtenir un spectre interprétable.
Les analyses ont été effectuées en réflectance en faisant traverser le faisceau dans les
échantillons translucides.

Les spectres ont été collectés a raison de 3'000 scans, a 4cm™ de résolution.

Installation FTIR.
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- Spectrométrie Raman

L'appareil utilisé est un spectrométre Raman a transformée de Fourier Bruker
RFS100.
Le principe consiste a envoyer sur I'échantillon une lumiére monochromatique et d'analyser
la lumiére diffusée par celui-ci, exploitant le principe de la diffusion Raman.
Cela permet de caractériser la structure cristalline en fonction de la vibration moléculaire de
la structure interne du matériau, la lumiére diffusée par le matériau étant modifiée. La
transformée de Fourier est l'outii mathématique qui permet de calculer les émissions
données par le matériau et d'obtenir un spectre interprétable traduit en fréquences.
Le protocole observé: 100 scans, résolution de 4cm™, puissance 300mW.

Détail du FT Brukner RFS 100
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7. Résultats.
- Résultats photographiques des échantillons bruts

L'observation a I'oeil nu des échantillons permet de dire que les spécimens bruts se
présentent sous forme d'habitus massif, sans face cristalline d'aucune sorte et qu'ils sont de
grandeur et de forme variables.

La couleur des spécimens varie du noir au gris, mais aussi de teintes verdatres, violet foncé,
ou encore dans des nuances de brun.

Tous les échantillons observés sont opaques a la lumiére.

La porosité est généralement trés présente sur tous les spécimens, cependant l'aspect est
variable: trés poreux a I'éclat plutét mat (GTL-467) , lisse et trés brillant (GTL-519), & mixte
(GTL-523).

GTL-519: carbonado brut, habitus massif, teinte verdatre,
lisse et trés brillant, porosité perceptible.

GTL-467: carbonado brut, habitus massif, gris a sous-teinte
violette, mat, trés poreux.

GTL 523: carbonado brut, habitus massif, surface mixte
mate et brillante, brun, porosité variable.

- Résultats microphotographiques des échantillons bruts
- la porosité
Les pores sont présents sur tous les spécimens observés et sur toutes les faces.

Leur nombre, leur taille et leur profondeur sont variables d'un spécimen a un autre mais ils
peuvent I'étre également sur un méme spécimen.
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GTL-467: tres nombreux pores, de différentes
grandeurs, assez profonds et rapprochés les uns
des autres.

X32

GTL-521: nombreux pores en surface, de taille
assez homogene, peu profonds.
X32

GTL-9581: peu de pores en surface, peu profonds
et assez espacés.
X25

- les inclusions

Certains spécimens présentent des inclusions a l'intérieur de certains pores. Ces
inclusions sont de type cristaux automorphes de couleur jaune-orangé, translucides.
Tous les spécimens étudiés n'en montrent pas, et ils varient en nombre et en taille d'un
spécimen a un autre.

GTL-521: petit cristal jaune-orangé inclu dans un
pore, le spécimen montre seulement quelques
inclusions de ce genre a sa surface.

X70

GTL-519: le spécimen montre beaucoup
d'inclusions minérales dans les pores, parfois
plusieurs minéraux dans une méme cavité, dont
de petits cristaux orangés, probablement de la
Ce-Florencite.

X100
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GTL-464: inclusion minérale orange,
transparente, dans un pore; ici il s'agit de la plus
grosse inclusion de ce type rencontrée sur
I'ensemble des échantillons étudiés;
probablement de la Ce-Florencite.

X50

- la granulosité

A fort grossissement (de 60X & 120X environ) il est en général possible d'observer la
granulosité de la matiére. Sur certains spécimens la granulosité est plus perceptible que
clairement visible et identifiable (GTL-521), tandis que sur d'autres échantillons les grains
sont clairement observables (GTL-9582).

GTL-521: Le grain de la matiére est perceptible
mais il n'est pas clairement définissable:
différences de couleur et d'éclat en surface.
X80

| GTL-841: Des grains plus gros et plus
transparents que la matrice se devinent mais
| ils ne sont pas clairement définissables.

- X80

GTL-526: Des grains se détachent

® visuellement de la matrice: couleur jaune
& foncée, éclat brillant, transparent.

& X100

GTL-9582: Le grain de forme carrée se
démarque clairement de la matrice
environnante. D'autres grains, de teinte
jaunatre, plus petits et de formes variées sont
présents sur la surface. lls semblent
transparents pour les plus petits a translucides
pour le plus gros.

X63
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- les taches noires

Il a été observé sur de nombreux spécimens des taches noires de différentes
formes: de type "léopard" (GTL-519) ces taches laissent deviner une cavité en leur centre;
de type plus ronde sans cavité centrale (GTL-520); et de forme assez nette et aléatoire
comme sur I'échantillon GTL-523, ici la tache noire montre un pourtour fin et brunatre.

A noter que certains spécimens ne montrent pas ou peu de taches de ce type.
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GTL-519: taches noires de type
"léopard", tailles variables, le centre de
la tache est plus clair que la matrice
environnante.

X100

GTL-523: ce spécimen montre un type
de taches noires, de formes
marquées, ainsi que de tres petits
points brunatres en surface. Les
taches sont totalement noires et
homogeénes.

X120

GTL-520: ce spécimen présente
seulement deux taches noires: de type
rond, le pourtour de la tache est
Iégerement diffus, toute la tache est
noire.

X80




- Résultats microphotographiques des échantillons taillés

L'observation au microscope des échantillons taillés a permis de les regrouper en
trois groupes: les spécimens de teinte gris-noir, les spécimens de teinte verdatre, et les
spécimens translucides.

a- Les spécimens gris-noir

Trois échantillons ont été regroupés ici : DND-01, FN-835, et FN-5464.

Les trois sont opaques a la lumiere.

La couleur générale est gris-noir mais elle n’est pas homogéne dans la masse. DND-01
montre un contraste trés fort, visible a 20X alors que les deux autres présentent un effet
moucheté plus diffus.

Il est intéressant de noter que des grains sont clairement visibles a fort grossissement sur
I'échantillon DND-01. La limite des grains apparait trés clairement en lumiéere rasante.
Sur I'échantillon GTL-5464 les grains ne se distinguent pas clairement méme a trés fort
grossissement. La lumiére rasante révéle sur cet échantillon des manques de matiere en
surface mettant en avant la porosité du matériau. Tableau |

DND-01: & gauche et au centre: on peut voir des grains disséminés sur toute la surface; a
droite, a 100X: la lumiére rasante fait ressortir la limite des grains, I'éclat est mat sur les
régions en pourtour des grains.

GTL 5464: a gauche et au centre, X100: les grains sont perceptibles mais leur limite n'est
pas clairement définissable; a droite: la lumiére rasante permet de révéler la grande porosité
de la matiere

Tableau | : couleur de masse gris-noir non homogeéne, grains et porosité des spécimens
DND-01 et GTL-5464.
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b- Les spécimens verts

Une seconde catégorie d'échantillons a été regroupée car ils présentent des caractéristiques
proches a I'observation microscopique. Il s'agit des fragments de bruts des deux plus gros
diamants noirs polycristallins taillés connus a ce jour ("Spirit of De Grisogono" ("SDG") et du
"489.07ct", ainsi que des échantillons FN-899 et FN-4028.

Ces échantillons sont comme le groupe précédent tous opaques a la lumiére et les
microphotographies sont réalisées en lumiére réfléchie.

La teinte du matériau est verte; les échantillons "SPG" et "489.07¢ct" montrent des zonations
jaune-orangé a vert dans la masse, la délimitation des couleurs n'est pas nette mais plutot
fondue. Les deux autres échantillons montrent une couleur de masse vert-jaune homogéne.
Tableau Il

FN-4028: la couleur de masse de I'échantillon est vert-
jaune, homogeéne dans la masse.
X25

SDG : différence de coloration de la masse: jaune sur le
haut de I'échantillon a vert vers le bas.
X50

Tableau Il : différents types de coloration dans la masse des spécimens FN-4028 et SDG.

Des taches blanchatres sont présentes sur toute la surface des échantillons "SPG" et
"489.07ct". Les plus grandes de ces taches mesurent 0.5 mm et les plus petites de 'ordre
d'une dizaine de microns. Leurs formes et leurs dispositions sont aléatoires, et toutes sont
cerclées d'un fin halo noir.

Ce type de tache se retrouve sur les deux autres échantillons mais en moindre quantité.

On remarque également que des halos noirs avec parfois un point blanc au centre ou des
halos noirs seuls sont également disposés de fagon aléatoire sur toute la surface. A certains
endroits ces taches sont de couleur brunatre. Tableau Il
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SDG: taches blanches a grisatres, = 10 a 500 pym, de formes
aléatoires et cerclées de noir sont présentes en grand nombre sur
toute la surface du spécimen.

X25

"489.07ct": tache noire, de forme ronde de @ = 85 um. La limite de
la tache est diffuse, et son pourtour est brunatre. On remarque
également des zones diffuses de couleur violette disposées de
fagon aléatoire sur la pierre.

X120

— Lt

Tableau IIl : différents types de taches sur les spécimens "SDG" et "489.07ct".

Comme dans le groupe précédent, la granulosité de la matiére varie d'un spécimen a l'autre:
bien visible dés un grossissement de 30X pour I'échantillon FN-899, elle devient visible a
plus de 100X pour les autres échantillons. La taille des grains est variable et non homogéne.
On note que certains grains sont entourés d'un halo noir. Tableau IV

"SGD": les grains sont trés petits de l'ordre de = 2 ym,
difficilement visibles. On note cependant une différence
de taille avec un grain plus grand de couleur jaunatre au
centre de I'image (= 40 pm).

X120

FN-899: sur cet échantillon les grains sont trés visibles;
leur contour est net et leur taille varie de = 20 a 160 pm.
La forme et la disposition des grains semblent aléatoires.
lls semblent translucides, de teinte incolore a verdatre.
X80

"489.07ct": les grains sont petits, mais il est facile d'en
noter la limite; la taille des grains varie de = 10 a4 40 ym.
On note une différence de teinte parmi les grains: jaune,
verdatre, violet, brun et noir. Les grains plus foncés sont
regroupés: noir au centre puis brun a violet en pourtour.
X120

FN-899: les grains sont clairement
visibles, de 'ordre de la dizaine de
microns, les 2 grains entourés sont de
forme carrée avec un halo noir en
pourtour partiel ou complet. Le grain en
bas a droite a une longueur d'aréte

de = 85 um.

X30

Tableau |V : variation dans la granulosité des différents spécimens: de trés peu visible a
clairement déterminable.
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c- les spécimens translucides

Le troisiéme groupe regroupe les échantillons FN-363, GTL-3474, Gemlab-283, Gemlab-284
et Gemlab-285. Tous ces échantillons présentent cette particularité qu'ils sont translucides.
Le premier test effectué a été de les observer entre polariseurs croisés. Ceux-ci restent
"éclairés" dans toutes les positions, comme illustré dans le tableau suivant. Tableau V

FN-363 Gemlab-285

GTL-3474

Gemlab-283

Gemlab-284

— 1< . A s
Tableau V : clichés des spécimens entre polariseurs croisés :
éclairés dans toutes les positions.

les échantillons restent
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Deux spécimens montrent des figures de tensions lors de I'observation entre polariseurs
croisés (GTL-3474 et FN-363). FN-363 présente des figures de tension trés contrastées et
disposées de fagon homogéne dans la masse. Fig.1

Fig.1 : FN-363, 63X: entre polariseurs croisés, figures de tensions omniprésentes dans toute la masse de I'échantillon,
quelque soit I'orientation de la pierre entre les polariseurs.

L'observation de la couleur des échantillons a révélé une caractéristique singuliére: I'effet
Usambara. La couleur intrinséque des échantillons varie selon la source lumineuse et
I'orientation qu'on lui confére. Les échantillons présentent une couleur homogéne en
diascopie, Fig.2, de vert, vert-jaune, orange a rouge intense. Cependant, la couleur des
spécimens change en fonction de la longueur du trajet opéré par la lumiére au sein de celui-
ci: la teinte varie du jaune-vert a I'orange Fig.3, mais également de jaune a rouge intense.

Tableau VI S o

Fig.3: FN-363 X32: éclairage par fibre optique venant de la
gauche; effet Uzambara: la couleur de masse de I'échantillon varie
du jaune-vert sur la gauche a I'orange sur la droite, la ou le trajet
de la lumiere est le plus long a traverser I'objet.

Fig.2: FN-363, X25: I'éclairage de
I'échantillon vient du dessous, la couleur de
masse jaune-vert est homogéne.
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La teinte ici varie du vert sur la gauche
a l'orange sur la droite, la ou le trajet
de la lumiere est le plus long pour
traverser l'objet.

Sur ces deux images I'échantillon est
placé de profil avec la méme source
lumineuse venant de la gauche; ceux-
ci montrent a l'inverse une teinte
orange a rouge intense sur la gauche
a jaune en pointe de culasse, la ou le
trajet de la lumiére est le plus long.

Tableau VI : Gemlab-284 X12: éclairage par fibre optique venant de la gauche, effet

Usambara visible sur les 3 clichés.

Deux échantillons de cette catégorie ont montré une autre spécificité: il s'agit de zone type
"sirop dans l'eau” visibles a fort grossissement. Tableau VII

FN-383 : en diascopie, texture type
"sirop dans I'eau” visible dans la
masse jaune-vert du spécimen.
X100

Gemlab-284 : en diascopie, méme
type de figure trouble que dans
l'image précédente mais la couleur
de masse de I'échantillon est
rouge sombre. X100

Tableau VII : effet « sirop dans I'eau » visible dans les spécimens FN-383 et Gemlab-284.
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- Résultats microscopie a balayage électronique

Les résultats d'analyse au MEB ont permis une observation plus détaillée de la

surface des échantillons.

La porosité de la matiére est visible de fagon variable sur la quasi totalité des
échantillons: trés forte et répartie sur toute la pierre de fagon homogene, visible a moindre
grossissement (FN-835), bien visible seulement a fort grossissement et homogéne dans la
masse (FN-1897), mais également répartie de fagon plus aléatoire a la surface du spécimen
(GTL-5464). La porosité des échantillons observés se retrouve explicitement sur les images

en électrons secondaires. Tableau VIII

FN-835, imagerie électrons secondaires: forte
porosité de la matiére, clairement visible a 65X.

FN-835: imagerie électrons secondaires: ici a 1'300X
, le méme échantillon que précédemment, la
configuration des pores semble plus linéaire et
moins homogeéne qu'il n'y parait & un moindre
grossissement.

FN-1897, imagerie électrons secondaires: forte
porosité visible ici a un grossissement de 5'000X.

GTL-5464, imagerie électrons secondaires: visibles
a 850X, la porosité est plus faible que sur les
échantillons précédents, et plus disparate quant a la
taille des pores et a leur disposition.

Tableau VIII : porosité observée en électrons secondaires, imagerie MEB.
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La topographie des échantillons observés en électrons rétrodiffusés est généralement bien
contrastée, formant des zones noires et des zones blanches a grises. La chimie des zones
étudiées a révélé que les parties sombres des images sont principalement ou exclusivement
composeées de carbone, alors que les zones plus claires présentent souvent un grand
nombre d'éléments chimiques. Fig. 4

Btinns " | "SDG" (FN-1897)

a: chimie de la
zone noire: C.

b: chimie de la
zone grise: C, O,
Fe, Al, Si, K et Ca.

{== S N
3% “o 6.0 2.0 10.0

Kev

1543 8

“ n1097_2 b

¢: chimie de la
zone blanche: C,
| O, Ca, Fe, Ce, Al,
P, Si, K.

Fig. 4 : composition atomique de "SDG"(FN-1897) et analyse qualitative des zones noires,
grises et blanches.

Les grains de diamant se distinguent sur certaines images, notamment sur l'image en
électrons rétrodiffusés (BSE) de I'échantillon DND-01, puis d'une fagon beaucoup plus
explicite sur I'échantillon GTL-5464 ou l'observation de I'imagerie en électrons secondaires
(SE) a permis de constater une croissance octaédrique des grains de diamants. Tableau IX

DND-01-c- BSE

les grains sont visibles en noir; leur taille est variable
mais < 50 uym; la forme et la disposition des grains
semble aléatoire. La limite des grains ressort en blanc
sur le cliché.
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GTL-5464-a-b-c-SE: petits cristaux dans une cavité. Les cristaux montrent une croissance
octaédrique classique pour le diamant monocristallin. L'orientation n'est pas la méme pour
tous les grains.

Tableau IX: caractérisation des grains de diamant dans le matériau.

La cathodoluminescence n'a donné de résultat que pour peu d'échantillons.

On remarque deux types de réponses: deux échantillons montrent une surface des grains
homogéne (DND-01 et GTL-5464) alors que I'échantillon Gemlab-285 montre une surface en
gerbes sur toute la pierre, Tableau X et Fig.5

DND-01: la limite des grains est visible en blanc.
Les grains sont d'un gris uniforme; ils indiquent
une croissance homogeéne.

GTL-5464: certains grains montrent une
croissance stable comme pour I'échantillon
précédent alors que d'autres luminescent plus et
sont moins homogeénes.

Gemlab-285: croissance perturbée comme des
plaquettes « en plumes » ou en « gerbes »,
présente sur toute la pierre.

Tableau X: cathodoluminescence, différents types de réponses: croissance stable, mixte ou
perturbée des grains de diamant ou sur I'ensemble de I'échantillon.
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Fig. 5 Détail de la croissance en gerbe de I'échantillon Gemlab-285 en cathodoluminescence vu a
65X.
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Résultats FTIR

Les analyses en spectrométrie infrarouge n'ont pas été concluantes pour tous les
échantillons: aucun des échantillons opaques n'a donné de résultat, et parmi les échantillons
translucides seuls les deux qui ont été retaillés pour amoindrir leur épaisseur ont permis
d'obtenir des résultats interprétables; il s'agit des échantillons FN-363 et GTL-3474. Fig. 6 et
Fig. 7
On note les structurels du diamant dans la région de 2000 cm’, puis deux pics de forte
intensité aux alentours de 2362 / 2356 cm™, et aussi une bande d'absorption située a
1224 cm™. Cette derniére est moins intense pour I'échantillon GTL-3474 avec des structurels
du diamant typique et bien marqués, alors que pour I'échantillon FN-363 la bande a
1224 cm™ est plus intense alors que les structurels du diamant sont moins marqués.

000 3500 2000 2000 1500 1000

Wirverumbars (o=-1)

Fig. 6: GTL-3474, 3000 scan, résolution 4 cm™, réflectance.

Absaebance

wo o 2000 290 200 1500 1000
Waverserbers (cm-1)

Fig. 7: FN-363, 3000 scans, résolution 4 cm™, réflectance.
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- Résultats Raman

Les analyses en spectrométrie Raman ont donné deux types de réponse.
Dans un premier temps un pic Raman 1332 cm™, typique du diamant, seul mais de trés

faible intensité. Fig. 8

e GIL3474
a
c
]
ce
o
€
Q
o«
~
Wavenumber cm-1
Spectre : CMISERSQGTLIST40 Meueré Je 2001008012
Résolution : 4 ¢ Opérateur - IYM
Nombre d¢ scans : 100 Passance | 240 mW

Fig. 8: GTL-3474, spectre Raman affichant un pic @ 1332cm™ de faible intensité.

Dans un deuxiéme temps les échantillons Gemlab-283 et Gemlab-286 montrent tous deux
un spectre similaire dans lesquels un pic s'affiche a 1333 cm™ additionné d'un pic aux
alentours de 1420 cm™ (1423cm-1 pour Gemlab-286 et 1419cm™ pour Gemlab-283). Fig. 9

GEMLAB2.86

Raman Intensity

Wavenumber cmv- |

Spectre : CAUSERSOVGEMLAB2 .86 Meseeé ke 200 1/08/12

Résolution : 4 om-| Opdratewr : M

Nombre d¢ scans : 100 Pussance | 340 mW

Fig. 9: le spectre Raman de I'échantillon Gemlab-286 montre un pic @ 1423cm™ et un pic &
1333cm’™.
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8. Discussion

Cette étude a permis de distinguer deux catégories parmi les spécimens de diamants
observés. La premiére catégorie regroupe les spécimens opaques; ils représentent environ
les trois quarts des échantillons. La seconde catégorie concerne dans une moindre
proportion les spécimens translucides.

- Les spécimens opaques:

Tous les spécimens bruts de I'étude sont regroupés ici. Les fragments du "Spirit of de
Grisogono" et du "489.07ct" appartiennent aussi a cette catégorie, ainsi que les échantillons
DND-01, FN-835, FN-899, GTL-5464, et FN-4028. lIs sont tous opaques a la lumiére.

- Les spécimens bruts ne présentent aucune face cristalline quelle qu'elle soit. Leur couleur
varie du gris au noir, verdatre, gris a sous-teinte violette et gris-brun.

L'éclat des bruts varie également: de trés brillant a mat, de fagon homogéne ou non
dépendamment des échantillons.

- La porosité est omniprésente dans les échantillons bruts cependant la disposition des
pores, leur taille et leur nombre est variable d'un spécimen a un autre, ainsi qu'a l'intérieur
d'un méme spécimen.

Les pores présentent ou non des inclusions, dont probablement des cristaux de Ce-
Florencite, et ce en quantité et en teneur variable. Une analyse en micro Raman permettrait
de confirmer cette hypothése.

- La présence de taches noire-brunatres, d'apparence, de grandeur et de quantité variables
est elle aussi aléatoire; ces taches ne sont pas présentes sur tous les échantillons.

- Les échantillons présentent tous une granulosité. Observables en microscopie optique a
fort grossissement, les grains se présentent eux aussi de fagon distincte d'un échantillon a
un autre: certains échantillons présentent des grains nettement visibles (environ 200 pm)
alors que d'autres sont beaucoup plus petits (environ 2 pm). lls sont disposés de fagon
aléatoire donnant un bon indice quant a la nature polycristalline des échantillons.

Les échantillons taillés de cette catégorie ont permis d'autres observations.

- La couleur visible a I'oeil nu de tous les spécimens est noire.

- L'observation en microscopie optique a cependant montré que la couleur de masse des
échantillons varie de gris-noir a vert-jaune homogéne selon les spécimens mais aussi de vert
a jaune-orangé de fagon similaire pour les fragments des "SPG" et "486.07ct".

- La porosité des échantillons est variable d'un spécimen a un autre: la taille, la quantité, la
disposition, la forme et la profondeur des pores sont trés variables.

- La présence d'inclusion n'est pas identifiable au microscope optique sur les échantillons
taillés, mais I'analyse en microscopie a balayage électronique permet de constater que
certaines zones sont exclusivement composées de carbone alors que d'autres proposent un
panel trés varié d'éléments chimiques, probablement en corrélation avec les inclusions
présentes dans le matériau; une analyse en micro Raman permettrait de définir la nature
exacte de ces inclusions.

- Les taches noires ou noire-brunatres sont également présentes sur certains spécimens
mais de différentes fagons: certains montrent des zones noires diffuses de forme ronde,
alors que d'autres montrent des grains de couleur foncée formant de petits groupes. Il serait
intéressant d'analyser ces grains, pour en déterminer la nature exacte notamment en ce qui
concerne la nature de leur coloration (ex: grains couleur violette dans "489.07ct").

- La nature des grains composant le matériau est également variable d'un spécimen a un
autre. Leur taille varie de 2 a 200 pm. Les grains semblent imbriqués de fagon aléatoire.
Une lumiére rasante permet quelque fois de faire ressortir les grains. Sur I'échantillon DND-
01, le contraste de réflexion de la lumiére permet de distinguer les grains de la matrice.
L'observation de cet échantillon au microscope a balayage électronique a permis de
distinguer clairement des grains de diamant de forme octaédrique et de constater que
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certains ont crus selon une méme orientation alors que d'autres grains se présentent sous
un angle un peu différent; cette observation permet d'avancer la thése selon laquelle il s'agit
effectivement d'un matériau polycristallin, étant donné que les grains paraissent
indépendants les uns des autres. L'observation en cathodoluminescence de ces grains a
permis de constater que la croissance des grains semble relativement homogeéne.

- L'analyse en spectrométrie Raman a montré un pic & 1332cm™, caractéristique du diamant.
Cependant ce pic est de tres faible intensité en comparaison avec celui d'un diamant
monocristallin qui présente un pic net de forte intensité.

L'observation des échantillons bruts corréle les descriptions faites dans la littérature
du carbonado : il s'agit d'une roche poreuse aux formes irréguliéres dont I'habitus ne
présente aucune forme cristalline. Sa surface peut étre lisse ou rugueuse. Il est opaque a la
lumiére et de couleur généralement noir ou gris foncé, ainsi que verdatre, rosatre, brun, brun
foncé ou violet foncé. Son éclat est variable: mat a brillant (Moissan, 1895; Fettke et Struges,
1933 ; Trueb et De Wys, 1971; Orlov, 1979).

L'étude a également permis de constater qu'il s'agit d'un agrégat de grains, imbriqués de
fagon aléatoire et dont la taille est variable, pouvant présenter des cristaux automorphes de
diamant octaédriques comme décrits dans la littérature (Trueb et Butterman, 1969; Trueb et
De Wys, 1971; De et al, 1998; Petrovsky et al, 2010).

La présence de taches noires autour d'inclusions a été décrite dans la littérature et constatée
sur des échantillons de carbonado (Kagi et al, 2007). Dans cette étude il semblerait que
certains grains de diamant soient impliqués (coloration brunatre ou violette en pourtour ou en
totalité de certains grains). Il serait intéressant de chercher plus avant afin de pouvoir
déterminer si ces grains sont ou non du diamant et si effectivement il s'agit de dégat
d'irradiation, ou si la coloration des grains a une autre origine.

Les résultats de la spectrométrie Raman s'approche des résultats constatés dans la
littérature mais le seul point commun est la faible intensité du pic. Dans cette étude le pic est
constant @ 1332cm™, alors que des études proposent un pic élargi a 1327cm’’ (Petrovsky et
al, 2010) ou en léger décalage a 1333 cm™ (Kagi et al, 2008; Petrovsky et al, 2010). Le faible
signal est une conséquence probable d'un désordre dans le matériau.

La synthése des résultats relevés sur les échantillons étudiés dans cette premiére
catégorie corréle les descriptions faites du carbonado dans la littérature.

- Les spécimens translucides:

Le second groupe d'échantillons observés dans cette étude présente des
caractéristiques particuliéres qui pour I'heure n'ont pas été décrites dans la littérature
gemmologique.

Le premier point intéressant est la capacité du matériau a laisser passer la lumiere.
La majorité des diamants noirs taillés pour la joaillerie sont de nature monocristalline,
transparents a translucides, et il est intéressant de voir si les spécimens étudiés ici
s'apparentent a cette catégorie ou s'il s'agit de diamants polycristallins.

- Les échantillons observés paraissent noir a I'oeil nu.

- Lors de l'observation en microscopie optique en diascopie on constate une couleur de
masse variant d'un échantillon a un autre: jaune-vert, jaune-orangé, ou rouge intense. La
couleur ainsi observée est homogéne dans la masse.

49



- Un point d'intérét particulier de ces échantillons est qu'ils présentent un effet Usambara.
Cette particularité dans le diamant a été présentée par Notari lors d'une conférence au CRG
de Nancy en 2008 (Notari et al, 2008) ainsi que dans toutes ses présentations pour le DUF
depuis 2007. Les échantillons observés ici présentent une variation de la couleur de masse
lorsque ceux-ci sont observés avec une lumiére incidente latérale: avec la source lumineuse
constante sur la gauche, table face a I'observateur la couleur de masse varie de gauche a
droite de jaune-vert a orange. Cependant on constate que si I'observation se fait dans une
autre orientation, en I'occurrence culasse a gauche, la couleur est rouge intense a cet
endroit et devient jaune en s'éloignant. Y aurait-il une corrélation entre l'orientation de la
pierre et I'effet constaté?

L'effet Usambara a été décrit pour la premiére fois par Halvorsen et Jensen en 1997
concernant des tourmalines de la Vallée d'Umba en Tanzanie; il se caractérise par un
changement de teinte progressif du minéral en fonction de I'épaisseur de matiére traversée
par la lumiére. En lumiére transmise a travers une fine épaisseur de tourmaline qui présente
cet effet sa couleur est verte, puis la couleur se modifie progressivement: jaune, puis orange
et enfin rouge, en fonction de I'épaisseur du cristal (Halvorsen et al, 1997; O'Donoghue,
2006). Le chrome trivalent serait a la base du phénoméne dans la tourmaline comme décrit
par Massi en 2006. Dans une étude au micro-Raman sur les inclusions dans les diamants
d'impact de I'astrobléme de Popigai, Yelisseyev relate la présence d'impuretés de Cr’*dans
certaines inclusions (Yelisseyev, 2013). Si l'effet Usambara est directement lié a la présence
de Cr** comme c'est apparemment le cas dans les tourmalines, il serait judicieux d'effectuer
une investigation en ce sens sur les échantillons de mon étude afin d'établir une éventuelle
corrélation. L'étude des inclusions n'ayant pas été effectuée ici il serait intéressant de
s'attarder sur la nature de ces inclusions et leur possible implication dans l'effet constaté.

- Un autre point d'intérét est I'anisotropie anormale constatée dans certains échantillons.

Le diamant, bien qu'il s'agisse d'un matériau cubique, présente un certain degré
d'anisotropie. Cette anisotropie anormale est liée a des tensions internes. Elle est
observable entre polariseurs croisés dans une majorité de diamants monocristallins.

Les figures de tension observées dans les échantillons de cette étude ne ressemblent pas a
celle observées en général dans le diamant monocristallin. Ici, les figures sont
omniprésentes dans la masse, trés petites et ne montrent pas de changement significatif
selon l'orientation de la pierre. Cette observation peut laisser suggérer que le matériau est
constitué d'une multitude de grains, chaque grain présentant une anisotropie anormale, ce
qui serait une explication pour les figures de tension omniprésentes, petites et perpétuelles,
observées dans les échantillons. Ceci appuierait I'nypothése d'un matériau polycristallin.

- Un effet type "sirop dans I'eau” a été constaté dans 2 des 6 échantillons appartenant a ce
groupe. On notera que cet effet est présent pour les échantillons qui présentent des figures
de tension évidentes entre polariseurs croisés. Cet effet est-il lié a I'anisotropie anormale des
échantillons?

- Les observations au microscope électronique a balayage n'ont pas permis de constater la
présence de grains. Seuls des éléments chimiques non spécifiques au diamant ont pu étre
constatés. Une étude des inclusions pourrait en déterminer la nature.

Le point intéressant est I'imagerie en cathodoluminescence qui montre une croissance
perturbée en gerbe, homogéne sur toute la surface de la pierre; la cause de ce type de
croissance reste la aussi a déterminer.

Une étude plus systématique des échantillons au MEB permettrait peut-étre de donner des
résultats plus concluants quant a la nature des éventuels grains.

- La spectrométrie FTIR a donné des résultats singuliers: le matériau est une mixture de
diamant et de lonsdaléite.

Les absorptions typiques des structurels du diamant sont additionnées d'une bande a

1225 cm™ attribuée & la lonsdaléite (Bokii et al, 1986). De plus, il est intéressant de constater
que pour les deux échantillons sur lesquels les analyses FTIR ont donné des résultats, I'un
montre des structurels de diamant nets avec une bande de lonsdaléite d'intensité moyenne,
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alors que pour le second échantillon la bande attribuée a la londaléite est plus prononcée
alors que les structurels du diamant s'amoindrissent. On pourrait émettre I'hypothése que la
quantité de lonsdaléite présente dans le deuxiéme échantillon est plus importante que dans
le premier, influant directement sur l'intensité du pic de lonsdaléite. Mais pourquoi les
structurels du diamant sont-ils moins nets? S'agit-il d'un état de transition de la matiere,
intermédiaire entre diamant et lonsdaléite?

Les spectres FTIR récoltés dans mon étude sont similaires a ceux de Kroebel dans son
étude sur les diamants de Popigai (Kroebel, 1997). Masaitis en 1998 décrit les diamants
d'impact des cratéres de Popigai et de Ries comme étant des agrégats de microcristallites
de diamant mélangés a de la lonsdaléite (Masaitis, 1998).

Autre singularité observée en spectrométrie FTIR: deux pics nets de forte intensité sont
présents sur les spectres FTIR et ont initialement été attribués a du CO, solide
(Hainschwang 2006). Cependant, a I'heure actuelle cette absorption reste a I'étude et il
s'agirait d'une "mixture de composition inconnue qui contient du CO, dont on ne connait pas
I'état" (communication verbale, F.Notari, 2014).

Les résultats de I'étude menée sur cette seconde catégorie d'échantillons ne permettent pas
d'affirmer catégoriquement qu'il s'agit de diamants polycristallins. La présence de lonsdaléite
en mixture avec du diamant, comme décrit dans la littérature par Orlov dans sa catégorie XI
appelée « Yakutite », ainsi que par Kroebel et par Masaitis, donnent a penser qu'il pourrait
s’agir de diamants polycristallins d'impact, du méme genre que ceux rencontrés dans
I'astrobléme de Popigai en Russie (Orlov, 1977 ; Koeberl, 1997 ; Masaitis, 1998).

Une analyse par diffraction des rayons X appliquant la méthode de Laue permettrait d'avoir
la certitude quant a la nature polycristalline du matériau. En effet un diamant monocristallin
montrerait un diagramme régulier reflétant 'ordre et la répétitivité de 'agencement des
atomes caractéristiques d’un matériau cubique. Par contre, si la matiére se révélait
polycristalline le diagramme présenterait des sphéres concentriques (Radovic, 2004). Dans
un tel cas il serait judicieux de poursuivre les recherches et de dresser un portrait aussi
exhaustif que possible de cette catégorie de diamant, détaillant la nature de leurs inclusions,
cherchant la (les) cause(s) de I'effet Usambara, la nature des grains de diamants et la
relation diamant-lonsdaléite. Etant donné qu'aucun échantillon brut n'a pu étre trouvé il serait
intéressant également de poursuivre des recherches en ce sens.
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9. Conclusion

Deux catégories de diamants noirs ont été recensées dans cette étude: carbonado et
mixture diamant / lonsdaléite.

Le carbonado est largement décrit dans la littérature et rien de nouveau n'a été noté
dans cette étude. Il est difficile d'établir un profil type du carbonado en donnant une liste
exhaustive des caractéristiques puisque chaque individu est singulier; il est donc préférable
de s'appuyer sur un ensemble de caractéristiques : opacité, variation de couleur de masse,
porosité, grains de diamant imbriqués, inclusions minérales, signal Raman faible.

La seconde catégorie de diamants noirs étudiés ici n'a jamais été décrite dans la
littérature gemmologique. Ses caractéristiques sont singuliéres: translucide et présentant un
effet Usambara, le matériau est une mixture de diamant et de lonsdaléite.
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