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ORIJENTACIJA KAOLINITA I GIPSA U KRISTALNOM 
PROSTORU IZMIJENJENOG BIOTITA 

S 1 slikom u telutu 

Rcndgenografska istra!ivanja produkata izmjcne biotita iz timacita u 
Boru pokazala au, da je prostor nekada§njih kristala biotita ispunjen kao­
linitom i gipsom. Oba sekundarna minerala su prostorno orijcntirana ta­
ko, da su im plohe kalavosti paralelne s plohom kalavosti i§~ezlih m.ono­
kristala biotita; pojava preferirane orijentacije obja§njena je epitaksijal­
nim rastom kaolinita na biotitskom supstratu i gipsa na kaolinitu. 

~ces degradacije biotita do montmorilonita kao konaenog prod ukta 
u prirodnim uvjetima hidratacije i izlmivanja kationa vrsi se polagano 
i postepeno uz formiranje nekoliko intermedijarnih faza. Jackson 
(1959) je dao slijedeci degradacijski niz: tinjac- klorit- venniku­
Iit- montmorilonit; prisustvo meduclanova s interstratificiranim struk­
turama je redovito. U agresivnijoj sredini kiselih hidrotermi ili kiselih 
descendentnih voda (zakiseljenih pri prolazu kroz koru trosenja sulfid­
nih rudnih tijela) kristalna re8etka biotita podlije!e znatno bdem ra.spa­
danju, a novo nastali produkti najcdce samo djelomieno odra.Zavaju ke­
mizam i strukturu ishodnog materijala. 

U toku ispitivanja izmjena biotita iz timacita u Boru, Istoena Srbija, 
naiSli smo na uzorke u kojima je prostor bivsih fenokristala biotita ispu­
njen bjelicastom mineralnom tvari. Standardni difraktogram tog pro­
dukta izmjene izgledao je neobieno zbog raspodjele difrakci)skih maksi­
muma na grupu vrlo jakih i grupu sasvim slabih; jaki refleksi predstav­
ljali su smjesu dvaju nizova s racionalnim odnosom medumrefoih raz­
maka. Razlike u intenzitetima refleksa znatno su oslabile na difrakto­
gramu od uzorka koji je bio pripremljen uz visestruko ponavljanje :mrv­
ljenja, natapanja praha s kanadskim balzamom (otopljenim u ben.zolu) 
i susenja na 80°C. Novi difraktogram omogucio je jednoznaenu idemtifi­
k~ciju kaolinita i gipsa kao glavnih mineralnih sastojaka. Nakon 1>voga 
bilo je jasno da su prvotno registrirani jaki maksimumi predstavljali 001 
reflekse kaolinita i OkO reflekse gipsa u skladu s plohama kalavosti tih 
minerala i orijentacijom kalotina paralelno povrsini preparata. 
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Promatran stereomikroskopski gips se od kaolinita mogao razluciti po 
tome sto je bezbojan i proziran a kaolinit bjelieast. Gips popunjava za­
ostale fopljine u kaolinitu u vidu proslojaka iii leea, koje pocinju s ruba 
i zavrfavaju unutar kristala razorenog biotita, a paralelne su plohi kala­
vosti biotita. 

Postanak kaolinita na ra~un biotita dokaz je znatnih promjena, kako 
pocetnog kemijskog sastava biotita, jer je odveden sav kalij, magnezij 
i zeljezo, izmijenjen odnos Al: Si i povcean saddaj vode, tako i kri ­
stalne strukture, jer se na mjestu trioktaedrijskog filosilikata s odnosom 
tetraedrijskih prema oktaedrijskim listovima kao 2 : l razvio dioktaedrij­
ski filosilikat tipa l : l . 

Za mehanizam reakcije izmjene i nukleacije kako kaolinita tako i gipsa 
od posebnog su interesa medusobni teksturni odnosi novo nastalih struk­
tura i njihov prostorni odnos prema primarnoj strukturi biotita. Ti odnosi 
mogli SU SC utvrditi zahva}jujuCi cinjenici da SU heksagonalne konture 
bivsih kristala biotita ostale safovane. Umjesto od praha, dobivenog mrv­
ljenjem, snimljeni su difraktogrami od pojedinaenih zrnaca koja odgova­
raju nekadafojim monokristalima biotita. Na dijagramu zrna orijentira­
nog tako, da je (001) ploha biotitske kalavosti bila paralelna povr8ini pre­
parata, pojavili su se samo 001 refleksi kaolinita i OkO refleksi gipsa. Ista 
slika se ponovila prilikom snimanja nekoliko (001) presjeka kroz jedno 
zmo. 

Dobiveni nalazi nedvosmisleno dokazuju paralelnost strukturnih slo­
jeva kaolinita sa slojevima iscezlog biotita. Takova prostorna orijenta­
cija moze se smatrati rezultatom orijentirane nukleacije kaolinitske struk­
ture na biotitskoj podlozi. Znaci da se proces izmjene biotita u kaolinit 
sastojao od postepenog kidanja biotitske strukture duf intergranulamih 
i pukotinskih povrsina s prel azom komponenata u ionsku otopinu, te od 
heterogene nukleacije kaolinita, koji je zatim dalje rastao do potpunog 
nestanka biotita. 

Strukturna analogija izmedu supstrata i nove faze, kao bitan preduvjet 
induciranja epitaksijalnog rasta, velika je u slueaju para biotit/kaolinit 
bez obzira da Ii se s rasporedom i udaljenostima kisikovih atoma na povr­
sini biotitskog sloja (tj. iz baza tetraedara) poreduje raspored i udalje­
nosti povrsinskih kisikovih atoma siloksanskog sloja iii povr8inskih hidro­
ksilnih grupa hidrargilitskog lista kaolinskog strukturnog sloja; razlika 
od oko 150/o izmcdu brida tetraedra (0 - 0 razmak) i brida oktaedra (OH 
- OH razmak) ldi unutar dozvoljenih· granica (Roy er, 1954) za epitak­
sijalno sra8tanje beteropolarnih struktura. Prelaz iz biotitske u kaolinitsku 
strukturu mogao se ostvariti iii putem dodira slojnih povrsina iii putem 
zajednicke ionske ravnine. U prvom slufaju je zbog moguenosti formi­
ranja vodikovih veza energetski povoljniji kontakt izmedu siloksanskog 
lista biotita i hidrargilitskog lista kaolinita od kontakta dvaju siloksan­
skih listova. Povczivanje dvij u f aza putem zajednicke ravnine kisikovih 
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iona dovelo bi ione silicija na nedopustivo kratku udaljenost. Ulogu za­
jednicke ravnine mogla je, medutim, preuzeti ravnina kationa u olcta­
edrijskim fopljinama, koje su u oba sloja (biotitskom i kaolinitskom) 
rasporedene po istoj shemi i na pribliino istim udaljenostima. U tom 
slufaju prelaznom kombiniranom sloju treba prjpisati strukturu tipa l : 1 
i mijefani dioktaedrijsko-trioktaedrijslci sastav, koji se moze izraziti 
formulom (OH)e[Al3(Mg, Fe)2]VI (AlSi~)IV 010• 

Razlozi zbog kojih je otapanje biotita kao medustastadij u procesu na­
stanka kaolinitske ~trukture pretpostavljeno difuziji u cvrstom ili metaso­
matskoj zamjeni su slijedeCi. Jednostavna pregrupacija stare u novu ili 
nove strukture tj. pomicanje atoma difuzijom u cvrstom stanju na odgo · 
varajuce nove poloiaje ne tumaCi razlike u sastavu izmedu ishodne tvari 
i produkta, a niti se u vecem opsegu moze zbiti bez dodatne aktivacione 
energije u vidu topline, sto je opet u neskladu s cinjenicom da je biotit ter­
micki stabilniji od kaolinita; metasomatska zamjcna biotita te!ko da bi 
mogla izmijeniti sastav siloksanskih listova i orijentaciju tetraeda.ra u 
njima, te kao rezultat dati kaolinitsku strukturu bez AIQ, tetraedara i sa 
t-o/t-o/t-o (t = tetraedrijski, o = okta~drijski list) prostomim slijedom 
slojeva, koji je polaran. 

Kod gipsa, koji se istalozio u zaostale 5upljine iz perkolirajuCih des­
ccndentnih sulfatnih otopina, orijentirani rast je u smislu paralelnosti 
(010) plohe gipsa s (001) plohom iscezlog biotita i novo nastalog kaoli­
nita. Nema razloga da se ovakav medusobni prostomi raspored clvaju 
minerala ne objasni kao epitaksijalni rast gipsa na kaolinitu. Kao sto je 
poznato (Wooster, 1936), i kod gipsa je kristalna rcsetka slojevitog 
tipa. Struktura kombiniranih slojeva, koji su paralelni (010) plohi je pri­
lifoo kompleksna, a sastoji se od planarnog rasporeda Ca iona (dvije 
ravnine), .od istog takvog rasporeda SO, iona i od molekula vode na obje 
povrsine sloja. Strukturna analogija slojnih povrsina gipsa i kaolinita ie 
manja od one izmedu biotita i kaolinita. Porijeklo sila, koje su inducirale 
opisano paralelno sra5tanje gipsa s kaolinitom, trcba tra!iti u encrgiji 
0-H .. . 0 veza izmedu molekula vode u gipsu i siloksanskog li~ta u 
kaolinitu. 

Slika 1 prikazuje detaljc orijentacije ac mrefoe ravnine gipsa u ab rav­
nini biotita. Podaci o kutevima su dobiveni iz dijagrama oscilacija oko 
tri i.heksagonalna« biotitska brida; kod tih vrijcdnosti trcba raeu:nati s 
pogre8kom od c. ± 3° zbog nagrizenosti bridova i zbog ncmoguenosti ju­
stiranja kristala pomoeu optickih rcfleksa. Pjege od rcndgcnskih refleksa 
gipsa bile su, nakon odgovarajuceg nagiba kristala (vidi sliku 1), raspo­
redene po slojnim linijama (kao kod snimaka od monokristala), ali vise­
struke radi blage dezorijentacije kristalita. lz slike 1 se vidi da sva cetiri 
racionalna smjera u ac ravnini jedinifoe celije gipsa zatvaraju gotovo 
jednake kuteve s najblizim racionalnim smjerovima sesterokuta, s time 
da se smjer (001] gipsa pribliiava kratkoj a ostala tri smjera dugim 
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SI. 1. Orijentacija a i c osi gipsa u (001) ravnini razorcnog biotitL 

Fig. 1. Orientation of a and c axes of gypsum in (001) plane of former biotite. 

dijagonalama sesterokuta. Kristalografski simboli stranica sesterokuta 
ostali su nepoznati, jer se zbog potpunog isceznufa biotitske strukture nisu 
mogli utvrditi smjerovi a i b osi u biotitu. 

Slifoa odredivanja orijentacije kaolinitskih slojeva u (001) ravnini 
biotita nisu mogla biti izvrsena zbog malog bro.ia refleksa izvan 001 serije 
i zbog nesigurnosti njihovog izdvajanja od refleksa gipsa. 

Primljeno jO, 10. 1968. 
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S. S C A V N I CA R 

ORIENTATION OF KAOLINITE AND GYPSUM WITIIIN THE CRYSTAL 

SPACE OF TRANSFORMED BIOTITE 

During the X-ray analysis of the products of the chemical transformation of i>iotite 
from timacite in Bor, East Serbia, two interesting phenomena were recorded concern­
ing the nature and the orientation of secondary minerals. 

The geometrically well defined space of some former crystals of biotite was com­
pletely filled with kaolinite and gypsum, indicating that the destruction of the biotite 
had taken place in a very reactive milieu created by hydrothermal activity or i>y the 
oxidation of the pyrite body in close proximity; in normal natural conditions of 
hydration (as those in soil) the degradation of biotite structure proceeds gradually 
through the steps of a series: biotite - chlorite - vermiculite - montmorillonite (J a ck­
s o n, 1959), including the possibility of the formation of mixed - layer structure21. 

Diffractograms taken from a single grain (as .well as from (001) sections through the 
same grain), which was oriented so that the cleavage plane of •biotitec was parallel 
to the surface of the specimen holder of goniometer, . contained only 001 reflections of 
kaolinite and OkO reflections of gypsum. Oscillation photographs of the directions (Fig. 
1 in the croatian text) close to the edges and diagonals of biotite hexagon were of 
single crystal type and could be interpreted as belonging to gypsum. The only con­
clusion from these data is the existence of preferred orientation of both kaolinite and 
gypsum laiyer lattices with the layers parallel to the cleavage plane of former i>iotite. 

The explanation for the formation of preferred orientation could be found in the 
epitaxial growth of kaolinite on biotite substratum as well as of gypsum on ka~linite. 

&ceived SOth October, 1968 
Department of mineralogy and petro! ogy, 
Faculty of science, Zagreb, Demetrova 1 
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