





















































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































FIABILITE DES ANALYSES CHRONOLOGIQUES

Yves QUINIF

Centre d’Etudes et de Recherches Appliquées au Karst (CERAK), Faculté Polytechnique de Mons, 9, rue de Houdain, 7000 MONS,

BELGIQUE.

RESUME

d’espéces.

ABSTRACT

La notion de datation ne peut étre dissociée de celle d’analyse isotopique. De bons résultats isotopiques n’aboutissent souvent
pas a un dge utilisable par le géologue, le géomorphologue ou le préhistorien. Cet article analyse les principaux cas

Mots clés - Analyse isotopigue, datation, fiabilité.

oy

Critical analysis of the notion of radiometric age by uranium-series.disequilibrium analysis.

Keywords - Isotopic analysis, dating, reliability.

L. INTRODUCTION

L’obtention de I’dge d’une stalag-
mite, d’un travertin est le résultat
d’un processus analytique complexe.
L’age en lui-méme n’est pas le
résultat de 1’analyse mais I’inter-
prétation de données issues de me-
sures. Ces données sont les rapports
isotopiques qui, eux, constituent les
résultats de 1’analyse par spectromé-
trie alpha ou spectrométrie de masse
(Ivanovitch & Harmon, 1992).

Il s’ensuit que 1’obtention des don-
nées isotopiques ne  conduit pas
nécessairement a 1’dge de I’échantil-
lon. Différents phénomeénes géochi-
miques ont pu se produire entre le
dépdt et la mesure, qui faussent
I’interprétation chronologique. De
plus, les conditions de mise en place
*de 1a stalagmite analysée peuvent ne
pas €tre favorables a une interpréta-
tion chronologique.

Je me propose de développer suc-
cinctement dans cet article cette
problématique et surtout les consé-
quences sur I’interprétation des ages
trouvés, la théorie de la datation
ayant déja été exposée ailleurs
(Quinif, 1989).
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II. LA MESURE

La datation U/Th est basée sur la
croissance au cours du temps du
Z0Th, descendant de 1'’**U (figure
3a). Le rapport isotopique 2°Th/>*U
croit progressivement jusqu’a attein-
dre la valeur de 1 qui exprime
I’équilibre radioactif, c’est-a-dire
1’état ou il se crée autant de chaque
isotope par désintégration du pere
(par exemple, formation d’>°Th par
désintégration d’**U) qu’il ne s’en
détruit pas sa propre radioactivité.
Une famille radioactive a I’équilibre
complet a ses rapports isotopiques
tous égaux a 1, sauf bien siir en ce
qui concerne le pére qui décroit
continuellement (ici ’28U) et le des-
cendant final stable qui augmente
continuellement (ici le 25Pb).

Les paramétres mesurés expérimen-
talement sont donc des rapports
isotopiques, notamment **Th**U,
B4y/P8U, 2'Th/?2Th et ceux qui
concernent les traceurs radioactifs.
Ces mesures se font soit par spec-
trométrie alpha, soit spectrométrie
de masse. Je ne parlerai ici que de
la premiére méthode, n’utilisant pas
la seconde, plus précise mais plus
longue et plus onéreuse (Li et al.,

1989).

La spectrométrie alpha consiste a
mesurer 1’intensité des pics d’émis-
sion alpha des radionuclides. Trois
conditions sont nécessaires. En
premier lieu, I’émetteur doit E&tre
sous forme de dépdts tres minces
car les particules alpha sont arrétées
trés facilement par la matiére. En-
suite, les émetteurs doivent &tre
placés devant le détecteur dans une
chambre & vide parce que les parti-
cules alpha sont facilement diffusées -
par les molécules de 1’atmosphére et
perdent ainsi leur énergie initiale.
Enfin, & cause des énergies d’¢é-
mission alpha trés voisines entre le
24U et le 2°Th, il faut compter
séparément les isotopes du thorium
et les isotopes de 1’uranium.

Une préparation chimique des
échantillons est donc nécessaire.
Elle a pour but : _

1 - de séparer les isotopes de 1’ura-
nium de ceux du thorium ;

2 - d’éliminer tous les autres cations
de la préparation ;

3 - de concentrer ces éléments sous
forme de composés aptes a étre
déposés sur une lame sous forme de

dépbts trés minces.
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III. LES CONDITIONS DE DA-
TATION

Jappelle ainsi les conditions qui
doivent é&tre respectées afin que
I’analyse isotopique aboutisse a
I’obtention d’un 4ge fiable. Ces
conditions sont directement issues
de la nature du chronométre : rap-
port isotopique entre le thorium et
Puranium. J’examinerai plus tard la
problématique du rapport isotopique
234U /BSU.

A. Le zéro du chronomeétre
1. PRINCIPE

Lorsque le carbonate cristallise, seul
I’'uranium doit étre présent (figure
I). Cette condition est permise
grice a D’insolubilité du thorium
qui, lors de la dissolution de 1’ura-
nium, reste sur place. Si, au temps
t = 0, du thorium se retrouve inclus
dans le carbonate, ’horloge mar-
quera déja un dge apparent au
début de la croissance du carbona-
te, a cause d’un rapport isotopique
BOTh/P*U non nul.

2. LA CONTAMINATION

Y a-t-il moyen de contréler cette
premiere condition? D’un point de
vue chimique, la présence de *'Th
seul ne peut pas étre décelée : il n’y
évidemment aucune différence entre
le thorium-230 apporté par 1’eau
d’infiltration d’une stalagmite et le
thorium-230 qui sera créé dans cette
stalagmite par la désintégration de
I’uranium-234!

Mais, puisque le thorium est insolu-
ble, comment arrive-t-il dans la
stalagmite? Il faut qu’il existe dans
I’eau une phase porteuse : soit des
minéraux argileux dispersés dans la
phase liquide, soit des colloides sur
lesquels s’adsorbe le thorium. Les
plus couramment répandus en quan-
tités suffisantes sont les oxy-hydro-
dydes de fer. Ces deux composés
peuvent étre décelés par examen
macroscopique : couleur rougeatre
de la calcite, présence d’insolubles
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apres dissolution de 1’échantillon.
Malheureusement, plusieurs causes
existent qui empéchent un bon
diagnostic.

Les argiles contiennent de I’'uranium
et du thorium. Les concentrations de
quelques roches argileuses typiques
de la Belgique sont donnés dans le
tableau 1. Le thorium qui est indi-
qué est le Z?Th, téte d’une famille
radioactive. Il peut donc étre 1’in-
dice de #°Th d’origine extérieure a
la stalagmite. Ce dernier peut pro-
venir de plusieurs sources. Il peut

étre le descendant de 1’uranium

contenu dans 1’encaissant dissous. 11
peut également provenir de 1'ura-
nium présent dans D’argile. Les
quantités respectives de ces "deux
thoriums" sont impossibles a esti-
mer car la concentration de *Th
correspondant a son activité est trés
faible. En effet, les rapports de
concentration entre ’78U et le ®Th
sont inversement proportionnelles a
leur activité respective, donc pro-
portionnelle a leur temps de demi-
vie. Pour une teneur en **U de
I’ordre de 1 ppm (1 mg par kg de
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Nature de I’échantillon Ulppm] | Thippm] | K,O[%]
Sédiment sablo-argileux weichsélien (Grotte d’Arbre, Belgique) 3,8 10,2 1,79
Sable fin thanétien (coupe du canal de Blaton, Belgique) 2,5 3,9 1,57
Argile yprésienne (sondage d’Anvers, Belgique) 3,0 10,9 2,75
Argile stampienne (formation rupélienne, sondage d’Anvers, Belgique) 3,0 10,2 2,37

stalagmite), nous aurons donc :

4500000 _1
75000 x

soit x = 0,000017 ppm, quantité
pondéralement indétectable. Il est
donc trés possible que le thorium ait
les deux provenances. Or, s’il est le
descendant de 1’uranium contenu
dans I’argile, cet uranium sera.aussi
solubilis€é dans la préparation.
Comme il est également impossible

de distinguer P'uranium provenant
de l’argile de P'uranium provenant
de P’eau, il est par conséquent im-
possible d’estimer la correction a
apporter au rapport isotopique trou-
vé Z'Th/?*U pour qu’il n’exprime
plus que I'uranium de la calcite et
son descendant le Z°Th. Tout au
plus, nous sommes habilité & mettre
14ge en doute si on trouve du Z?Th
présent dans le spectre alpha.

3. EXEMPLES

Plusieurs cas de figures ont été
rencontrés au cours des analyses.
Parfois, on peut montrer que 1’écart
entre 1’dge réel et 1’dge trouvé en
présence de 2?Th est faible, parfois
fort (tableau 2).

Dans le cas de la stalagmite holo-
cene de Rochefort, la quantité de
Z0Th extérieur est visiblement trop

faible pour modifier fondamentale-
ment 1’dge. Bien-sir, il est aussi
trés important de remarquer que
I’age trouvé, méme s’il est relative-
ment proche de I’dge géologique,
n’est pas exact. Il serait vain, par
exemple, d’effectuer des calculs
précis pour déterminer la chrono-
stratigraphie.

Dans le cas des travertins d’Anne-
voie, par contre, les dges sont trés
différents des ages réels (Quinif,
1997) (tableau 3). Il y a ici typique-
ment le "vieillissement" du carbo-
nate par apport de **Th exogeéne.

Echantillon Ulppm By BBy BOTH/ B4y BTh/®?Th | [PU/2%0),, Age (ma)
RO-ST-D1 0,129+0,002 1,455+0,022 0,085+0,008 1,3+0,2 1,468 9,6[+0,9/-1,0]
RO-ST-D2 0,155+0,005 1,437+0,046 0,046 0,003 1,4 1,444 5,0[+0,4/0,3]
RO-ST-D3 0,120=0,003 1,425+0,040 0,053 0,007 1,2+0,2 1,432 5,9[+0,9/-0,8]
RO-ST-D4 0,126 0,002 1,422+0,019 0,048 £0,004 1,8 1,428 5,4[x0,4]
RO-ST-Dé6 0,122+0,002 1,410+0,025 0,091+0,015 1,7+0,5 1,422 10,3[+1,8]
RO-ST-D7 0,127+0,001 1,454=0,019 0,031 +0,005 2,8 1,458 3,4[%0,5]
RO-ST-D8 0,140+0,002 1,489+0,029 0,029+0,008 1,8 1,494 3,2[x0,9]
RO-ST-D9 0,113+0,002 1,423+0,034 0,046 0,007 2,4+0,7 1,429 5,1{+0,8/-0,7]
RO-ST-D10 0,128+0,004 1,498 +0,049 0,049+0,013 1,9+0,9 1,505 5,5[+1,4/-1,5]
RO-ST-D11 0,127+0,001 1,520+0,019 0,070x0,007 6,2+2 1,532 7,9[£0,8]
RO-ST-D12 0,134£0,003 1,446+0,040 0,054 +0,003 4,1+0,6 1,453 6,0{+0,4/-0,3]
RO-ST-D13 0,138+0,002 1,478+0,022 0,140+0,007 3,7+0,4 1,500 16,2[+0,8]
RO-ST-D14 0,136 +0,002 1,492+0,022 0 o | - | -
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Ech. (UL, 2438y mompmey | zorperh | UL, Age (en m.a)
AN-IID) || 0,6790,016 | 1,459+0,034 | 034120,017 | 1,8=0,1 44,30+2,7/2,7]
AN-I2) [ 0,6100,010 | 1,40320,023 | 031020,012 | 1,8%0,1 1,450 39,5[+1,8/-1,8]
AN-IG) || 061120017 | 147620038 | 0,284x0,010 | 7,81%0,06 1,526 35,5[+1,5/-1,4]
AN-I@) || 063220012 | 1,415+0,026 | 0318+0,016 | 1,63+0,10 1,465 40,70+2,5/-2,4]
ANV() || 087120010 | 1,487+0,014 | 0,1050,012 | grand 1,504 Hol+1,5014 |
AN-V) || 09230000 | 1,530+0,013 | 0,10120,000 | 21%16 1,548 11,5[1,1/-1,1]
AN-V() | 1,183+0,015 | 14960014 | 0,067+0,003 16+3 1,503 7,4[+0,4/-0,3]
aN-v) || 113220016 | 151520016 | 007720002 | 16,32 1,527 8,7[+0,3/-0,3]
ANK6E) || 079120024 | 1,41720,039 | 0309+0,124 | 22+1 1,465 39,4[+20,5/-17+4]
AN-IS) || 0,703+0,013 | 1,496+0,026 | 0,19120,013 | 2202 1,529 22,7+0,013

B. L’ouverture du systéeme géochi-
mique

1. PRINCIPE

Le géochronometre U/Th étant basé
sur la croissance du *°Th par rap-
port & son pere I’2U, il faut qu’il
n’y ait aucun apport ou départ
d’uranium et de thorium apres la
formation du cristal de carbonate
qui contient les isotopes. C’est ce
que 1’on appelle en géochimie la
fermeture du systéeme géochimi-
que. Apres sa formation, il doit se
comporter comme une boite noire.
Dans ce cas, les seules modifica-
tions qui se produisent dans le
systeme (la stalagmite par exemple)

sont les réactions nucléaires dues a

la radioactivité et, éventuellement,
des réactions chimiques et des modi-
fications cristallographiques.
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2. LES MODIFICATIONS DUES A
L’OUVERTURE GEOCHIMIQUE DU
SYSTEME

Lorsqu’une stalagmite est formée,
que peut-il lui arriver? Elle peut
étre altérée soit par une modifica-
tion chimique des infiltrations qui
deviennent agressives, soit par une
submersion dans une eau fluviatile
ou de la zone noyée. Dans le cas
d’un travertin, c’est encore plus
évident puisqu’il peut facilement
étre soumis a 1’eau de pluie.

Une altération mobilise plus facile-
ment 1’uranium que le thorium,
pour les mémes raisons que celles
qui prévalent lors de I’altération de
I’encaissant a cause de I’insolubilité
du thorium. Un départ d’uranium
provoque un vieillissement de 1’4age
apparent puisqu’il entrainera une
augmentation'.du rapport isotopique

B0Th/2U.

Peut-on concevoir que [ altération
conduise 4 un enrichissement en
uranium? Lors de I’attaque chimique
proprement dite, il est difficile
d’imaginer ce processus car c’est la
dissolution qui prédomine. Par
contre, aprés la phase d’altération,
il se pourrait qu’une eau incrustante
pénetre dans la concrétion par les
pores et y apporte de 1’uranium en
précipitant du carbonate. Mais, dans
ce cas, I’examen de la concrétion
indiquera une nouvelle phase carbo-
natée et nous pourrons metire les
résultats en doute.

Les conséquences de [ altération
modifient de facon évidente le
rapport isotopique “*Th/?*U. Qu’en
est-il du rapport isotopique 2*U/>*U
que nous examinerons plus loin? On
sait que, d’'une manicre générale, la
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[U]ppm

Echantillon I

B4U /BSU

B0Th/AU Z0Th/®2Th

[**U/”8U1., Age (en m.a.)

6148 0,066=0,001 1,180+0,030 0,682+0,026 0,29+0,01 119,0[+9,2/-8,3]
6149 0,99310,007 1,470+0,009 1,209+0,059 I N B
6151 0,225x0,005 1,003+0,023 1,854=+0,141 31x12 e mvemmeedenan

mobilisation de I’uranium favorise
souvent I’2#U par rapport i son
"arriere grand-pére” U'P8U. Cette
plus grande solubilité ne vient pas
d’une différence entre les propriétés
chimiques des deux isotopes qui
sont excessivement proches 1’une de
Iautre. Il s’agit de ’altération de
I’environnement cristallin de 1’ion
aprés expulsion de la particule alpha
conséquence de la désintégration de
I’28U. 1l doit en étre de méme dans
une stalagmite soumise a 1’altération
que dans [’encaissant. Mais dans ce
cas, c’est ce qui reste qui nous
importe et non ce qui part. Or, si le
rapport isotopique Z*U/P8U  est
supérieur 2 1 dans I’eau qui a cor-
rod€ le systéme, dans ce dernier, la
quantité d’uranium restant est infini-
ment supérieure a la quantité d’ura-
nium qui part. En effet, les teneurs
d’uranium dans les eaux sont de

Tordre du ppb, celles dans I’encais-

sant sont de l’ordre du ppm. De
plus, malgré une dissolution préfé-
rentielle, 1’>*U part aussi. On peut
donc affirmer que le départ d’ura-
nium par altération d’une stalagmite
laisse le rapport isotopique 2*U/**U
quasiment inchangg.

Qu’en est-il du thorium? D’une

maniére générale, on peut conclure
a son immobilité. Il se pourrait que
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I’eau agressive contiennent des
colloides ayant adsorbé du thorium
et que ce dernier puisse en partie se
fixer sur la concrétion. Comme
précédemment, on peut utiliser le
Z2Th comme indice de contamina-
tion mais sans pouvoir dire si cette
contamination est présente depuis la
formation de la stalagmite ou si elle
est survenue lors de I’ouverture du
systeéme.

C. ®Th/®*U plus grand que 1

Ce cas de figure se rencontre assez
souvent. Il se peut qu’une valeur un
peu supérieure a 1 soit trouvée,
avec un dge valable. L’examen de la
figure 2 montre que, pour des va-
leurs élevées du rapport isotopique
initial 2*U/?®U, lorsque l’on se
rapproche de 1’équilibre, les courbes
échantillon dépassent quelque peu la
valeur 1 pour la rejoindre ensuite.
Ici, nous traitons du cas ol cette
valeur supérieure a 1 ne conduit pas
a un 4ge mesurable.

Deux causes peuvent étre invoquées
pour expliquer cette valeur. Tout
d’abord, il se peut qu’une certaine
quantité de Z°Th soit présente lors
de la formation de la concrétion.
Prise isolément, D’activité de ce
*Th va décroitre au cours du

temps. Mais hélas, cette décrois-
sance se superpose a la formation et
laugmentation de *Th radiogéni-
que descendant de ’U** intérieur au

systtme. De nouveau, nous ne
pouvons nous appuyer que sur la
présence de **Th ce qui ne consti-
tue néanmoins pas une condition
sine qua non de validité.

L’autre cause possible du rapport
isotopique *°Th/?*U supérieur 2
l'unité est le départ d’**U par ou-
verture du systéme. Dans ce cas,
nous sommes ramenés a la discus-
sion du paragraphe précédent.

IV. LE RAPPORT ISOTOPIQUE
By 8y

1. SIGNIFICATION

Cette valeur jouwit d’un statut spé-
cial. Elle constitue en fait un géo-
chronométre qui n’est utilisable
qu’en connaissant le rapport isotopi-
que initial, c’est-a-dire sa valeur au
moment ol la concrétion se forme.
Si ’age de la concrétion est déter-
miné a Paide d’une autre variable,
on peut calculer ce rapport isotopi-
que initial [**U/?®U],_, en inversant
I’équation de décroissance et ‘en y
injectant la valeur de t.
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Néanmoins, si le systtme est géo-
chimiquement fermé, et que le
rapport isotopique [Z*U/®8U],_,
initial est supérieur a2 1 comme c’est
le cas la plupart du temps, un rap-
port isotopique supérieur a 1 mesuré
dans la stalagmite indique que cette
derniére est plus jeune que 1,5
millions d’années, méme si le rap-
port isotopique Z°Th/>*U est égal a
1. Par contre, si la valeur du rap-
port isotopique Z*U%®U est égal 4 1,
la stalagmite aura plus de 1,5 mil-
lions d’années seulement si [2U/%
8U],~, était plus grand que 1, ce qui
est probable mais non certain. Ce
cas de figure demande donc une
grande prudence dans 1’interpréta-
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tion chronologique.
2. EXEMPLE D’APPLICATION

Dans la Grotte de Hotton (Belgi-
que), deux planchers stalagmitiques
sont superposés dans une coupe
sédimentaire d’un niveau supérieur
(Grebeude & Quinif, 1993). Le
plancher supérieur donne un age de
376.600 [+53/-37] et un rapport
isotopique **U/?*U = 1,60. Le
plancher inférieur a un rapport
BZTh/?*U plus grand que 1. Le
rapport isotopique *°Th/*?Th, égal
a 34, indique qu’il n’y a pas conta-
mination par I’argile. Il y a donc eu
ouverture du systeme géochimique

par lessivage, probablement par
I’eau qui déposa la couche d’argile
intercalée entre les deux planchers.
Comme je 1’ai souligné, on peut
raisonnablement considérer que le
rapport isotopique 2*U/#8U n’a pas
été affecté.

En faisant 1’hypothése que les rap-
ports isotopiques initiaux des deux
planchers [2*U/?*U],_, étaient les
mémes, on peut utiliser la valeur de
ce rapport pour le plancher inférieur
pour le dater par la loi de décrois-
sance du rapport isotopique des
deux uranium. On trouve ainsi
650.000 ans.
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V. L’INFLUENCE DES CONDI-
TIONS EXPERIMENTALES

Je I’ai rappelé en début d’article, la
spectrométrie alpha demande une
préparation chimique de !’échantil-
lon longue et délicate. Le résultat

~_ +est donc tributaire du rendement de

la préparation. Ce rendement dé-
pend du rendement chimique pro-
prement dit et de 1’efficacité des
chambres de comptage. Le rende-
ment chimique est le taux de récu-
pération de 'uranium et du thorium
a partir de Déchantillon. Or, la
préparation comprend des coprécipi-
tations, passages dans des résines
échangeuses d’ions et extractions

¢ Spéléochronosn®9 - 1998 &

entre phase aqueuse et phase organi-
que. Toutes ces opérations provo-
quent une perte des ions analysés.

Les causes qui conditionnent I’inten-
sit€ des pertes sont mal appréhen-
dées. La longueur et la difficulté de
la préparation, les quantités minimes
des ions recueillis interdisent d’ana-
lyser ces ions a chaque étape de la
préparation et ainsi de savoir exac-
tement ou la perte a été la plus
importante. Nous sommes donc

tributaires de ces aléas expérimen-
taux. Il se peut donc que le résultat
final soit médiocre a cause des
faibles quantités d’ions recueillies
sur les lames de comptage.

V1. L’ECHANTILLONNAGE

Cette premicre étape de I’étude de
I’échantillon est une des plus impor-
tantes mais aussi une des plus déli-
cates. Qu’il serait bon de prélever
I’échantillon en ayant sur le terrain
les éléments permettant de choisir le
meilleur! Or, le parametre qui joue
d’abord est la qualité géologique de
I’échantillon. Deux catégories d’é-
chantillons se précisent ici.

Le premier type d’échantillon est
celui qui joue un réle primordial
dans un probléme géologique 4
résoudre. Le cas de la coupe sédi-
mentaire est le plus simple. La
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stalagmite qui scelle la coupe, le
plancher stalagmitique interstratifié
jouent ici le role de géochronométre
dans la série, qui permettra de la
dater et d’en préciser 1’évolution
temporelle. Notons aussi qu’en plus
le spéléothéme remplit son office de
marqueur  paléoenvironnemental.
Dans ce cas, le choix est quasiment
exclusivement stratigraphique, et
n’est pas basé sur la qualité intrinse-
que de D’échantillon quant a ses
potentialité d’analyse isotopique.
Bien souvent, hélas!, les échantil-
lons sont plus ou moins médiocres.
Le plancher stalagmitique a été
corrodé par ’eau qui a permis la
sédimentation détritique supérieure.
La calcite est impure, chargée d’élé-
ments détritiques, etc.

Le second cas d’étude est le spéléo-
theme choisi pour en faire une étude
intrinséque, par exemple la reconsti-
tution d’une séquence paléoclimati-
que. Dans ce cas, la position géolo-
gique de I’échantillon importe moins
que sa qualité apparente. Il est a
priori plus facile de prélever en
fonction de critéres analytiques.

Le probléeme se circonscrit donc a
pouvoir estimer la valeur analytique
de P’échantillon. Est-ce que cette
stalagmite, ce plancher, ce travertin
conviennent pour la datation? Hélas,
a4 ma connaissance, aucune procé-
dure scientifique n’est vraiment
performante pour guider ce choix.
Nous essayons divers tests pour
déterminer tel ou tel paramétre qui
pourrait aider au jugement. Le plus
performant de ces parameétres reste
I’expérience du chercheur. L’aspect
de la stalagmite joue un rdle fonda-
mental, qu’on le veuille ou non.
Une concrétion briliante, blanche,
transparente, bien cristallisée est
gage de succes. Bien siir, ces carac-
téristiques s’appliquent surtout & des
concrétions jeunes, qui ne sont pas
nécessairement celles qui intéressent
le chercheur! Une calcite terne,
‘jaundtre, fragile, est plutdt le témoi-
gnage d’une altération de la concré-
tion et donc d’un succes tres aléatoi-
re. Des couleur jaunes, brunes sont
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souvent I’indice d’une charge détri-
tique qui apportera des nuclides
exogenes, rendant 1’age trouvé dou-
teux. Des concrétions chargées en
oxydes ou hydroxydes de fer, si
elles fournissent de trés bonnes
analyses, donnent des dges égale-
ment douteux car les colloides
apportent du Z°Th extérieur au
systéme sans qu’on puisse prouver
son existence. Enfin, les qualités
demandées par le géochimiste ne
sont pas nécessairement celles exi-
gées par le chercheur dans une autre
discipline. Le palynologue par
exemple aime bien une concrétion
assez chargée en insolubles car la
probabilité d’y trouver des pollens
et spores en quantités importantes
est plus grande dans-ce cas.

Comme on le constate, la problé-
matique de prélevement reste tou-
jours entiére et, bien souvent, c’est
le résultat qui sera le seul €lément
permettant de juger de la qualité du
choix.

VI. CONCLUSION

La datation U/Th, comme toute
méthode de chronologie radiométri-
que, est en fait une interprétation
de données isotopiques. Elle est
tributaire des procédures expérimen-
tales et de la qualité de 1’échantil-
lon. Ces deux paramétres ne sont
pas toujours en accord avec ceux,
de nature géologique, qui guident le
choix de 1’échantillonnage sur le
terrain.

Divers paramétres trouvés par 1’ana-
lyse isotopique aident a I’analyse du
résultat et a juger de la qualité de
I’age trouvé. Dans tous les cas, ils
doivent inciter a la prudence dans
I’utilisation d’un &age. Psychologi-
quement, le chercheur demandeur
d’un élément de datation est tou-
jours tenté d’utiliser les dates trou-
vées et parfois de sous-estimer leur
caractere douteux ou imprécis. La
prise en compte de l’erreur qui
affecte 1’Age est impérative, de
méme que la prise en compte des

commentaires du géochimiste.

La fiabilit¢ d’un dge ne
peut jamais étre une
certitude lors de la col-
lecte de U’échantillon. On
ne peut avoir cette certi-
tude qu’aprés ’analyse.
Tout au plus une cer-
taine expérience de la
méthode et une bonne
connaissance des roches
a étudier permet de mini-
miser les échecs. L’utili-
sateur des résultats isoto-
piques doivent en perma-
nence faire preuve de
prudence quant a l’inter-
prétation des dges. Un
dge n’est jamais que le
résultat d’une interpréta-
tion de données isotopi-
ques qui elles seules sont
des données expérimenta-
les.
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Photo de couverture

DISPOSITION MORPHO-SEDIMENTAIRE DU TYPE
"SISMOTHEME" (RESEAU SUD, GROTTE DE HAN-SUR-
LESSE, BELGIQUE).

Il s’agit d’un ensemble comprenant une stalagmite
cassée avec la partie supérieure tombée et une souche
restant en place. Une stalagmite plus récente s’est
développée sur la stalagmite cassée, ici la partie
tombée. Lorsque la rupture et la chute sont dues a un
séisme, on peut mesurer par datation (U/Th, “C,
lamines annuelles) un intervalle de temps a intérieur
duquel se situe le séisme.
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EDITORIAL

L’étude des spéléothémes a la cote, spécialement dans deux domaines : I'étude des
paléoclimats et I’'étude des paléoséismes. Dans les deux cas, la spécificité de chaque
discipline doit se conjuguer avec la spécificité du karst. De bonnes conclusions ne
peuvent résulter que de la parfaite compréhension des fonctions de transfert entre les
parametres climatiques (température, précipitations,...) et les variables de remplacement
(rapports isotopiques, contenu pollinique, litho-stratigraphie,...). Les deux premiers
articles de ce numéro développent les aspects fondamentaux en géochimie isotopique
pour les isotopes de |’oxygéne et pour le carbone 14.

Sophie Verheyden, dans le cadre de sa these, triture depuis des années les rapports
isotopiques de |I'oxygéne en fonction de tous les.paramétres mesurables dans le monde
souterrain et en surface. Alors que de nombreuses recherches présentent depuis
quelques décennies des résultats sur la signification paléoclimatique des rapports
isotopiques, Sophie nous démontre ici que beaucoup d’aspects de ce probléme n’avaient
pas encore été abordés ou bien interprétés. Les conséquences en sont d’une importance
fondamentale! “Selon les conditions de formation de la stalagmite, sa composition
isotopique est liée a la paléotempérature ou a la paléoprécipitation (quantité de pluie).
Pour accéder a la clef d’interprétation des séries temporelles fournies par la stalagmite,
il est donc primordial d’étudier le fonctionnement isotopique et chimique de la grotte.”
Ces deux phrases tirées de la conclusion de |'article illustre bien I'importance de la
connaissance du monde karstique pour bien en interpréter les messages.

Dominique Genty est un vieil habitué de nos pages. Ses découvertes sur la croissance
des spéléothémes sont a présent devenues des classiques. Qu’'il me soit permis de
rappeler la publication dans Speleochronos du fameux article sur les stalagmites du
tunnel de Godarville. Ici, il nous expose, en collaboration avec Marc Massault, la
géochimie du carbone 14 dans les spéléothémes, notamment en ce qui concerne son
utilisation comme géochronomeétre. Les auteurs apportent de précieuses données sur la
fiabilité de cette méthode, plus grande que beaucoup pouvaient le penser, a condition
de travailler d’une maniére prudente. La somme de connaissances acquises par
Dominique et Marc leur permettent de le faire.

Enfin, le dernier article expose en détail I'étude d’un cas d’espéce en matiére de
paléosismologie. J'insiste particulierement sur les difficultés rencontrées par cette
méthode par ailleurs trés prometteuse, notamment en ce qui concerne la chronologie.

Yves Quinif
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RECONSTRUCTION PALEOCLIMATIQUE BASEE
SUR L’ANALYSE ISOTOPIQUE DANS LES CONCRE-

TIONS

Sophie VERHEYDEN"?, Eddy KEPPENS? et Yves QUINIF®

(1) Fonds voor Wetenschappelijk Onderzoek, Vlaanderen, (FWO)
(2) Vrije Universiteit Brussel (VUB), Geologie Depart., Pleinlaan, 2 ; B-1050 Brussels. sverheyd@vub.ac.be
(3) CERAK, Service de Géologie Fondamentale et Appliquée, Faculté Polytechnique de Mons (FPMS), rue de

Houdain, 9 ; B-7000 Mons. quinif@fpms.ac.be

I. INTRODUCTION

L’analyse isotopique de 1’oxygéne dans les
dépots marins et les glaces polaires a large-
ment contribué a la connaissance des grandes
variations climatiques a 1’échelle mondiale.
Depuis une vingtaine d’années, 1’étude des
lacs et maars, des paléosols, des tourbiéres et
des troncs d’arbre conduit & une meilleure
connaissance du climat continental. Pourtant,
un manque de corrélation entre les événements
climatiques de différentes régions existe,

principalement di 2 un manque de matériel
d’étude datable de facon absolue.

Les spéléothemes calcitiques et en particulier
les stalagmites constituent un matériel d’étude
paléoclimatique avantageux par rapport a
d’autres.

(i) Toutes les données recueillies par diverses
analyses sur ces dépOts peuvent étre situées
dans un cadre temporel absolu, grice aux
datations U/Th et *C (Hennig et al., 1980 ;
Gewelt, 1985 ; Quinif, 1990 ; Quinif et Bas-
tin, 1994).

(ii) Les concrétions ont été peu ou pas tou-
chées par I’homme et sont peu affectées par
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des., changements post-dépOts (diagenése,
bioturbation, recristallisation, ...).

(iii) Elles connaissent généralement peu d’é-
changes chimiques et isotopiques.

(iv) On peut en retirer des informations a trés
petite échelle. En effet, la section longitudi-
nale d’une stalagmite présente une succession
de lamines claires et sombres, présumée de
caracteére saisonnier (Broecker, 1960 ; Baker
et al., 1993 ; Genty, 1993 ; Genty & Quinif,
1996).

(v) Des mesures des isotopes de I’oxygene et
du carbone peuvent apporter des informations
quantitatives sur [’évolution paléoclimatique
(Labeyrie et al., 1967 ; Hendy & Wilson,
1968 ; Harmon, 1979).

(vi) En outre les données recueillies peuvent
étre comparées avec la cristallographie, la
composition d’éléments en trace (Gascoyne,
1983 ; Roberts et al., 1998), le contenu polli-
nique (Bastin, 1978 ; Bastin, 1990), les don-
nées d’analyses d’images (niveaux de gris)
(Genty et al., 1995) ou de luminescence (Sho-
pov et al., 1994 ; Baker et al. , 1999 ; Perrette
et al., 2000) sur le méme échantillon.




II. LES ISOTOPES STABLES

[’appellation isotope vient du grec (iso =
méme et topos = place) et indique que les
isotopes occupent la méme place dans le ta-
bleau périodique des éléments. Les isotopes
comptent le méme nombre de protons et sont
donc des formes d’un méme élément chimi-
que. Globalement, ils ont ainsi les mémes
propriétés chimiques. Par contre, ils comptent
un nombre différent de neutrons, ils ont donc
des masses différentes, ce qui induit de 1ége-
res différences dans leurs caracteres réaction-
nels.

L’oxygeéne compte trois isotopes stables, 160,
170, 80 (de masse 16, 17 et 18) ; le carbone
compte deux isotopes stables, 2C et *Cet un
isotope radioactif, e, I’hydrogeéne compte
deux isotopes stables H, 2H ou D (deuterium)
et un isotope radioactif *H ou T (tritium). Ces
isotopes sont présents sur terre en certaines
proportions. On mesure généralement les
proportions '#0/®0, *C/?C et D/H car il est
beaucoup plus difficile de mesurer des quanti-
té€s absolues et impossible de le faire avec la
méme précision.

Suite a leur différence de masse, les isotopes
ont des propriétés physiques et chimiques
(dans la rapidité de certaines réactions) diffé-
rentes. Cette différence est connue sous le
nom d’effet isotopique. Il est surtout important
de retenir que les liens entre les isotopes
légers ('°0-°0) sont moins solides que ceux
entre isotopes lourds (**0-'®0). Les isotopes
légers ont donc tendance a se concentrer dans
I’état gazeux par rapport a I’état liquide et
dans 1’état liquide par rapport a 1’état solide
(pour plus d’informations générales, voir
Faure, 1977 et Hoefs, 1997).
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III. LE FRACTIONNEMENT
ISOTOPIQUE

A. DEFINITION

Chaque processus physique (comme 1’évapora-
tion) ou chimique (comme la précipitation de
la calcite) change la proportion des isotopes
(**0/%0, ¥C/2C, ...) présents dans la matiére
qui subit le processus. C’est ce qu’on appelle
le fractionnement isotopique. Il existe deux
types de fractionnement isotopique.

1. Les échanges isotopiques

Les échanges isotopiques sont comparables
aux réactions d’équilibre chimique et se font
en équilibre isotopique. '
EXEMPLE - la précipitation lente de la calcite.
H,%0 + 1/3 CaC™0; &

H,"°0 + 1/3Ca C™0,

2. Les processus cinétiques

C’est par exemple 1’évaporation de I’eau ou le
dégazage rapide de CO,. Ces processus sont
trés difficilement quantifiables, contrairement
aux processus d’échanges.

B. LE FACTEUR DE FRACTIONNEMENT

Le facteur de fractionnement « entre un com-
posant chimique A et un composant chimique
B est défini comme le rapport des rapports
isotopiques de chaque composant.




aap= R4/Rg
R, = (**0/°0),
Ry = ("0/*0),

La composition isotopique d’un composant A
par rapport a une matiere standard est donnée
en valeur delta (4) (plus maniable que les
rapports isotopiques souvent beaucoup plus
petit que 1 et exprimé en pour mille (%0). La
valeur J est définie comme suit.

RaRa ) oo,

8"°0, (%) = [
g Rst

ou R est le rapport isotopique du standard
utilisé.

S’il y a relativement plus de *O dans A que
dans le standard (A est "plus lourd" que le
standard), R, = (**0/'®°0), sera plus grand
que R, et le 6'80, sera positif. A I’inverse, si
A est "plus léger" que le standard, 6'%0, sera
négatif. Donc, moins 1’échantillon contient de
180, plus son 80/'%0 est petit, plus le 6'%0 de
I’€chantillon est négatif.

On peut facilement démontrer que la relation
entre le facteur de fractionnement et les va-
leurs 0 des composants est (Friedman &
O’Neil, 1977) :

App = 0, - 05 = 1000*%In a, 5 = 1000*(a-1)
C. LES STANDARDS

La composition isotopique de 1’oxygene et du
carbone de la calcite est mesurée par rapport
au standard "Pee-Dee Belemnite (PDB)" : une
belemnite de la Formation de Pee-Dee en
Caroline du Sud. Cette belemnite est épuisée
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depuis longtemps et le IAEA (International
Atomic Energy Agency) vend un standard
calibré par rapport au PDB (VPDB) (Craig,
1957).

La composition de ’oxygeéne et de 1’hydro-
geéne dans ’eau est mesuré par rapport a I’eau
océanique moyenne (Standard Mean Ocean
Water ou SMOW) qui par définition est donc de
0% smMow (Craig, 1961). Ce standard peut
aussi étre utilisé pour la composition isotopi-
que de la calcite puisque il existe une relation
simple entre le 6'%0 (PDB) et le 6'*0O (SMOW)
(Coplen et al., 1983).

0'%0, (smow) = 1.03091 %0, (pDB) + 30.91

IV. LES ISOTOPES STABLES,
LES SPELEOTHEMES ET LES
ETUDES PALEOCLIMATIQUES

A. PRESENTATION

Depuis la publication de "The thermodynamic
properties of isotopic substances" (Urey,
1947), la thermométrie isotopique est établie.
En effet, le facteur de fractionnement est
dépendant de la température et pour 1’oxyge-
ne, cette dépendance est assez importante pour
pouvoir retracer les changements climatiques
dans certains dépots sédimentaires. Le frac-
tionnement du carbone est quant & lui nette-
ment moins dépendant de la température.

Considérons a présent la formation d’une
stalagmite du point de vue des isotopes sta-
bles. L’eau de pluie se charge en CO, (prove-
nant principalement de la respiration des
plantes dans le sol) et, en s’infiltrant, dissout
le calcaire sous-jacent pour finalement arriver
dans la grotte. Quand la goutte d’eau tombe
sur le sommet de la stalagmite, le dégazage de



CO, fait précipiter la calcite. La calcite (Ca-
COs) contient donc (i) de I’oxygéne venant
principalement de 1’eau de pluie (et un tout
petit peu du calcaire dissous) et (ii) du car-
bone venant principalement des plantes et du
calcaire dissous. La répartition des isotopes
(le fractionnement) lors de la précipitation de
la calcite se fait de fagon a concentrer les
isotopes lourds (**0, *C) dans la calcite et les
isotopes légers (*°0, *C) dans le CO, et dans
I’eau restante. Le fractionnement de I’oxygéne
est dépendant de la température (ici la- tempé-
rature de la grotte). Si ce processus se fait de
maniere lente et contrdlée, c.-a-d. en équilibre
isotopique, il est tout a fait quantifiable et il
est possible, sous certaines conditions, de
calculer la température de formation de la
stalagmite. Le fractionnement du carbone est
nettement moins dépendent de la température.
Il nous donne des informations sur le type de
plantes présent a la surface.

B. LES ISOTOPES DE L’OXYGENE

Prenons comme exemple la précipitation de la
calcite (figure 1).

Pour la précipitation de la calcite
(O)yo.cacos = 1.0286 2 25°C

(McCrea, 1950 ; O’Neil et al., 1969 ; Taruta-
ni et al., 1969 ; Friedman & O’Neil, 1977).

A 25°C, une calcite issue d’une eau de
0040 = 0% sMow aura donc un ¢%°0
d’environ +28.6%0 SMOW puisque :
0"%0CaCo, — 6"®0H,0 = 1000*(a-1)

ou un 60 = --2.24%o PDB (puisque

080CaCO, (sMow) =
1.03091 * §'80caco, (ppB) + 30.91

25°C

3180 1 = 23.6%0 smow
= 7.0 %0 pdb

8180, = 0%o smow 6
= -5%o0 smow ﬂ

8180 i = 28.6%0 smow
et 7224 %0 pdb

15°C

3180, = 0%0 smow

80w = 31.0%0 smow
=0.1%o pdb
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Ainsi une calcite issue d’une eau plus légeére
(0"OH,0 = --5%0 SMOW) aura un 6'30CaCo,
= + 23.6%0 SMOW ou - 7.0%0 PDB.

Le fractionnement est dépendant de la tempé-
rature et augmente quand la température des-
cend. Dans la plage de température qui nous
intéresse ici (de 0 a 50°C), le 6'®0¢,co; dimi-
nuera d’environ 0.24%c pour une augmen-
tation de la température de 1°C {d6'®0c,c03/dT
= - 0.24%0/1°C}. Donc une calcite issue
d’une eau de composition isotopique 6'%0y,0
= 0% sMOW 2 15°C aura un 0%Oc,c0; =
+31.0%0 sMOw (ou +0.1%0 PDB) au lieu de
0%0¢,c05 = + 28.6%0 sMow 2 25°C.

Dans le processus de précipitation de calcite,
le 6'®*0 de la calcite dépend, comme nous
I’avons vu dans 1’exemple plus haut : (i) du
"0 initial de I’eau d’ou précipite la calcite et
(ii) de la température de formation de la calci-
te. Diverses études ont démontré que la com-
position isotopique de 1’oxygene de ’eau de
percolation est souvent une moyenne annuelle
de celle de I’eau de pluie de la région (Har-
mon, 1979 ; Harmon et al., 1979 ; Goede et
al., 1982 ; Yonge et al., 1985 ; Rozanski &
Dulinski, 1987 ; Caballero et al., 1996).

1. Le 0"®0 initial de I’eau d’ou précipite la
calcite

Le 00 de I’eau de pluie (et donc de I’eau de
percolation en grotte) dépend de plusieurs
facteurs (Rozanski et al., 1993).

. Effets de la latitude, de !altitude et de la
continentalité

Apres évaporation de 1’eau de 1’océan (proces-
sus qui concentre les isotopes 1égers), le nuage
en se déplacant vers de plus hautes latitudes
(effet de la latitude), condense (processus qui
concentre les isotopes lourds) et retombe sous
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forme d’eau de pluie. A chaque averse le 6'*0
du nuage (et donc de I’eau de pluie) devient
plus "léger", car les O sont préférentielle-
ment concentré dans 1’eau condensée. La glace
sur les pOles est donc trés négative (jusque -
50% smow). La méme chose se produit
quand le nuage monte vers de plus hautes
altitudes (effet de 1’altitude) ou quand il avan-
ce sur le continent (effet de la continentalité).

Effet de ’accumulation de glace

Actuellement, 1’eau océanique, d’ou les nua-
ges s’évaporent, a un 6'*0 de 0% SMoOw.
Pendant les périodes glaciaires, 1’accumulation
de neige (préférentiellement de 1’'°O) sur les
pOles, alourdit 1’eau de 1’océan. Fairbanks
(1989) a calculé une différence de 1.25%o
entre ’eau océanique actuelle et 1’eau pendant
le Pléniglaciaire. Cette différence se retrouve-
ra dans I’eau de pluie.

Effets de la température et de la quantité

En analysant les résultats des mesures de 60
de l’eau de pluie dans différentes parties du
monde, les chercheurs ont constaté une rela-
tion entre la température de 1’air en surface et
le 60 de I’eau. Pour les régions tempérées,
ce facteur est de + 0.58%0/1°C (Rozanski et
al., 1993) (effet de la température de surface).
Par contre dans les régions tropicales et sur-
tout océaniques une relation entre la quantité
d’eau de pluie et le 6'%0 de 1’eau de pluie est
observée (effet de la quantité).

Effet saisonnier

Une différence existe entre le 60 de la pluie
suivant les saisons di a I’effet de la tempéra-
ture et des courants atmosphériques. Ainsi, en
Belgique, le 60 de la pluie est d’environ
-5%0 sMOW en été et de -8.5% SMOW en

hiver.




Dans les études des stalagmites holocénes
I’altitude, la latitude et la continentalité sont
restés les mémes. L’effet de I’accumulation de
la glace sur les pdles peut étre corrigé. L effet
saisonnier a été observé dans 1’eau de percola-
tion de certaines grottes (Harmon et al.,
1978), mais la plupart du temps le 6'*O de
I’eau de percolation est une moyenne annuelle
de la composition isotopique de 1’eau de pluie.
Dans les stalagmites holocénes c’est donc
surtout D’effet de la température qui va in-
fluencer le 60 de la calcite (aprés carrection
pour 1’accumulation de glace). Une augmenta-
tion de température de 1°C augmente le 6'°0
de ’eau de pluie et donc de I’eau de percola-
tion et de la calcite de 0.58%0 (SMOW ou
PDB).

2. La température de formation de la sta-
lagmite

La température de formation de la stalagmite
est la température de la grotte qui, dans des
grottes peu profondes, €gale la moyenne an-
nuelle de la température de 1’air de surface
(Wigley et Brown, 1976). La relation entre le
680 de la calcite et la température, suite 3 la
dépendance du facteur de fractionnement est,
comme nous 1’avons vu dans 1’exemple plus
haut, de -0.24%0/1°C. Une augmentation de
température de 1°C, diminue le 6'%0 de la
calcite de 0.24%o0 (SMOW ou PDB).

La proportion '*0/'®O dans la calcite dépend
donc de la température de surface par deux
relations contradictoires. Une augmentation de
la température de surface de 1°C engendre (i)
une augmentation du 6'®0 moyen de I’eau de
pluie (et donc de I’eau de percolation et de la
calcite) de 0.58%o, et (ii) une augmentation de
1°C de la température de la grotte, qui dimi-
nue le 60 de la calcite de 0.24%o.

Théoriquement le 6'°0 de la calcite augmente-
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ra de (+0.58-0.24=+0.34)%0 pour un ré-
chauffement de +1°C.

Si la précipitation de la calcite se fait de ma-
niére lente et contrdlée, c.-a-d. en équilibre
isotopique, 1’échange isotopique est tout 2 fait
quantifiable et il est possible, connaissant deux
des trois facteurs (6'°0 initial de ’eau, tempé-
rature lors du fractionnement, 680 de la
calcite) de calculer le troisi¢me.

C. LES ISOTOPES DU CARBONE

Le rapport du carbone (»C/=2C) dans la stalag-
mite dépend beaucoup moins de la tempéra-
tute ( d6®*C/dT = -0.034%0/1°C) mais est
directement lié au type de végétation présent a
la surface lors de la précipitation de la calcite.
Le rapport Be/?Cdela plante, de son CO, et
donc de la calcite sera différent selon qu’il
s’agit de plantes adaptées au climat aride ou
humide (O’Leary, 1981). 90% des plantes
actuelles sont des plantes C;. La photosyn-
thése se fait par le cycle de Calvin (production
de molécules a2 3 carbones). Les plantes C,,
sont des plantes pouvant résister a une certaine
aridité. Dans ce groupe se trouvent beaucoup
d’herbes de savane. La photosynthése se fait
par le cycle Hatch-Slack (avec production de
molécules a 4 carbones).

En moyenne, les plantes C; possédent un ¢°C
de - 26%o VPDB, le 6“C du CO, correspon-
dant est 2 4 3%o plus lourd et donne une
calcite de 6°C = -13%o0 (Cerling, 1984)
(&C)eorcncry = 1.0102 (25°C)). Les plantes
C, ont un ¢6"C moyen de -13%0 et donnent
une calcite de *C = - 0%o PDB (figure 2).

La Belgique, durant le Quaternaire, n’a connu
que des plantes C;, sauf récemment avec
I’importation de plantes exotiques comme le

mais (C,).




0

Y, 5530, . = -13%o pdb
55C, 11y = -26%s peb \ plast

Cy

813C 0, = -23%0 pdb

88Ccop = -10%o pdb

V. LES PROBLEMES

Si la reconstruction paléoclimatique est une
recherche séduisante et théoriquement bien
établie, ’emploi de cette méthode comporte
néanmoins encore certains problémes.
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Le "0 de ’eau de formation de la stalag-
mite

L’intérét de cette méthode est évidemment que
la mesure du 60 d’une stalagmite nous
donne par calcul la température qui régnait en
surface lorsque la stalagmite s’est déposée.
Pour pouvoir faire ce calcul, il faut hélas
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connaitre le 'O initial de ’eau qui a déposé
cette calcite. Et 1a réside tout le probléme de
cette méthode, car on ne connait pas le 60
de ’eau de percolation (moyenne de I’eau de
pluie) dans le passé. Pour 1’Holocéne, on peut
supposer que le 4'®0 de ’eau de pluie était
fort semblable a 1’actuel tenant compte de la
correction pour I’accumulation de glace sur les
poles. 11 est impossible de faire ces supposi-
tions pour des concrétions plus anciennes. Une
solution est de mesurer 1’eau qui est restée
piégée dans les espaces intercristallins de la
stalagmite (inclusions fluides) (Schwarcz et
al., 1976 ; Thompson et al., 1976 ; Schwarcz
& Yonge, 1983). On ne mesure pas le 60 de
I’eau car un échange post-dépot est possible
entre ’eau et la calcite environnante. Par
contre I’hydrogene de ’eau n’a sans doute
connu aucune influence puisqu’il n’y a pas
d’hydrogene dans la calcite. En mesurant le
0D les chercheurs peuvent retrouver le 6'%0 de
I’eau. Il existe en effet une relation entre le
0'%0 et le 6D de I’eau de pluie actuelle. Cette
relation s’appelle le Global Meteoric Water-
line (GMWL) et est de la forme suivante :

oD = 8*0"%0 + 10%o

avec certaines modifications dues aux effets
climatiques locaux (Rozanski et al., 1993).
L’analyse des inclusions fluides peut donc
apporter des informations sur le 6'%0 initial de
I’eau mais a nouveau en supposant que le
GMWL est applicable dans le passé. Il ’est
sans doute pour I’Holocene.

Equilibre isotopique

Toutes les considérations exposées plus haut
ne sont valables que si la calcite s’est déposée
en équilibre isotopique. Avant de faire des
études de paléotempérature  sur une concré-
tion, il faut donc s’assurer de ’équilibre isoto-
pique. Le test de Hendy consiste a mesurer le
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0'%0 et le 6"°C de la calcite le long d’une
méme lamine de croissance (Hendy, 1971).
Une covariation entre le 620 et le 6°C indi-
quent 1’influence de facteurs cinétiques, indé-
pendants de la température ou de la végétation
(comme 1’évaporation ou le dégazage rapide
de CO,). La calcite ne s’est donc pas déposée
en équilibre isotopique. Il n’est donc pas
possible d’en retirer des informations quantita-
tives sur 1’évolution de la température et de la
végétation.

. 18,
La relation 00 calcite-température

La théorie prédit une augmentation du 6*0 de
14°calcite de 0.34%o pour un réchauffement de
1°C. Pourtant 1’expérience montre que dans
certains spéléothémes la relation est négative
(Hendy et Wilson, 1968 ; Schwarcz et al.,
1976 ; Gascoyne, 1992). Sans doute est-ce dii
au facteur de température (+0.58%0/°C)
nettement moins élevé que prévu dans certai-
nes régions. La relation 6'%0,,,, - température
n’est donc pas encore sirement établie et est
sans doute différente selon les sites.

Contamination par la roche en place

Les études paléoclimatiques dans les spéléo-
thé¢mes n’est possible que si ’eau de percola-
tion qui forme le spéléotheéme retrace bien le
0'*0 de I’eau de pluie et le 6°°C de la végéta-
tion. En percolant a travers le calcaire et en le
dissolvant, le 680 de I’eau ne sera normale-
ment pas influencé car il y a beaucoup plus
d’oxygéne provenant de 1’eau. Par contre le
0"°C connait un alourdissement allant jusqu’a
quelques %o du a l’influence du C provenant
du calcaire (0°C = ~ 0%c vpDB) (Labeyrie
et al., 1967 ; Genty & Massault, 1997).

Contamination par le CO, atmosphérique

Une contamination du sol par du CO, atmos-
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phérique (6°C = -7% VPDB) est possible
quand il n’y a pas suffisamment de végétation
(Cerling, 1964).

Autres problémes possibles

Il y a aussi les problémes inhérents au maté-
riau utilis€ : la croissance interrompue des
concrétions, les problémes de recristallisation
dont on ne connait pas bien I’influence sur le
signal isotopique, l’influence possible (mais
non encore prouvée) des bactéries dans les
concrétions. .. '

VI. LES ANALYSES

Une fois la concrétion prélevée en grotte, une
tranche prise au milieu de la concrétion sert a
I’analyse isotopique et chimique. Les deux
petites moitiés restantes servent a la datation
et a la fabrication de lames minces. Des
échantillons de calcite sont prélevés en forant
des trous de moins de 1 mm le long d’une
dizaine de lamines de croissance pour tester
I’équilibre isotopique a plusieurs hauteurs dans
la concrétion. Pour 1’élaboration de la série
isotopique (timeseries), un échantillon est
prélevé a intervalle régulier. La poudre récol-
tée est transformée en CO, par réaction sous
vide avec de 1’acide phosphorique (McCrea,
1950 ; Craig, 1953). Aprés 1’avoir isolé sous
forme pure, ce CO, est analysé dans un spec-
trométre de masse ou les molécules de CO,
sont ionisées et accélérées dans un champ
magnétique. Les molécules sont déviées diffé-
remment selon leur masse et "comptés" par
les collecteurs. Les %0 et 6°C obtenus sont
présentés en fonction de leur 4ge U/Th (par
interpolation). On obtient ainsi une courbe
paléoclimatique, retracant les changements de
température et de végétation, si la calcite s’est
déposée en équilibre isotopique.
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Dans la grotte méme, il est utile de réaliser
plusieurs mesures : température, pCO2 et
humidité, et de récolter des échantillons d’eau
de percolation et d’eau de pluie en surface.
Enfin, le prélevement de calcite récente est
possible par 1’intermédiaire de fistuleuses
actives ainsi que par I’intermédiaire de calcite
de quelques mois récoltée sur des lames en
verre déposées a l’aplomb d’écoulements
actuels. La composition isotopique des échan-
tillons est mesurée au laboratoire. Ces don-
nées contribuent 2 une meilleure connaissance
du fonctionnement isotopique du site afin de
trouver la clef qui permet D’interprétation
paléoclimatique de la composition isotopique
de la stalagmite.

VII. QUELQUES RESULTATS

A. COMPARAISON ENTRE UNE STALAGMITE
PLENIGLACIAIRE ET UNE STALAGMITE HOLO-
CENE EN BELGIQUE

La composition isotopique d’une stalagmite
(Arbre-concrétion 3) pléniglaciaire venant de
la Grotte de la Vilaine Source a été mesurée et
comparée a la composition isotopique d’une
stalagmite holocéne de la méme grotte.

1. Résultats

La stalagmite 3, haute de 7 cm et large de
19 cm a été trouvée enfouie sous plus de
3.5 m de sédiments lors du dégagement d’une
coupe dans la Grotte de la Vilaine Source.
B. Bastin a attribué un age pléniglaciaire a
cette stalagmite sur base de son contenu polli-
nique (Bastin, 1978). La stalagmite s’est
probablement déposée en équilibre isotopique
et n’a apparemment pas connu d’altération
isotopique. Six échantillons pris & différentes
hauteurs dans la stalagmite ont un 6'30 entre
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-3.9%o et -4.9% VPDB avec une moyenne de
- 4.6% VPDB. Le 0"*C varie de -9.8%0 2
-11.4% VPDB avec une moyenne de
-10.8%0 VPDB.

La stalagmite holocéne, haute de 73 cm et
large de ~8 cm s’est formée entre 6000 ans
BP et 600 ans BP (BP = before present)
(datations U/Th) sans déséquilibre isotopique
apparent. Son 6'%0 varie de -5.4%o 3 -6.4%o
avec une moyenne de -5.8%0 VPDB. Son 6*C
varie de -11.2%o a -8.5%0 avec une moyenne
de -10%0 VPDB.

2. Interprétation et discussion

Dans les deux cas le 6°C de la stalagmite
indique comme prévu en Belgique, la présence
d’une végétation C; pendant la formation des
stalagmites.

Le 00 est nettement plus élevé dans la sta-
lagmite pléniglaciaire. Pour pouvoir calculer
la température qui régnait pendant la forma-
tion de la calcite, il faut connaitre le 60
initial de 1’eau. Dans le tableau 1, le calcul de
la température est effectué pour chaque stalag-
mite. Pour la stalagmite holocéne, nous avons
repris le 60 de l’eau actuelle a Liége
(-6.8%0 sMow) (Rozanski et al., 1993). Pour
la stalagmite pléniglaciaire, nous avons testé
deux possibilités. Dans (A), une correction

suivant la relation actuelle du 6**0 de 1’eau de
pluie et de la température (0.58%0/1°C) a été
appliquée en prenant comme température
moyenne annuelle durant le Pléni-glaciaire,
4°C, 5.5°C plus bas que la moyenne actuelle
de 9.5°C. Le 0'®0,,;, durant le Pléni-glaciaire
est donc plus négatif de (0.58%0/°C * 5.5 °C
=) 3.2%o que le 00, actuel, soit - 10%o.
Aprés la correction pour 1’accumulation de
glace, on obtient - 8.8%c. Dans (B), nous
avons repris le 6%0 de 1’eau de pluie hiver-
nale actuelle (Liége : -8.3%o0 SMOW). Une cor-
rection pour 1’effet de I’accumulation de glace
est faite (+1.2). Les calculs se font en SMOW
(figure 3).

Pour 1’Holocéne, le calcul nous donne une
température proche de ’actuelle (9.5°C). Pour
le Pléni-glaciaire, la solution A est irréaliste
puisque l’eau étant sous forme de glace, la
concrétion n’aurait pas pu se former. Donc,
au moins une des deux prémisses (la tempéra-
ture annuelle de 4°C ou la relation 60 -
température de +0.58%0/°C) n’est pas appli-
cable dans le Pléni-glaciaire.

Une fagon plus simple d’arriver a la méme
conclusion est de calculer 1a différence de %0
entre la calcite interglaciaire et la calcite
pléniglaciaire. On observe une différence de -
5.8%0-(-4.6%0) = 1.2%o . Cette différence est

stalagmite "0 41cie %0, i %0 Fact. de Température
%o VPDB %o SMOW %0 SMOW fractionnement « a=1.0286 (25°C),

00c-60e = A = da/dT = 0.24%0/°C
1000*Ina

Holocéne 5,8 24,9 6,8 1,0322 10°C

Pl.glaciaire A -4,6 26,2 -8,8 1,0356 -4,2°C

Pl.glaciaire B -4,6 26,2 -71 1,339 2,9°C

Tableau 1

Spéléochronos n°10 - 1999

Page 12




comparable 2 la différence induite par 1’effet
de DPaccumulation de glace sur les poles.
Comme il doit exister une différence de tem-
pérature, on peut conclure que les deux effets
de température (I’effet sur la pluie et 1’effet
sur le facteur de fractionnement) s’annulent
enticrement. La relation entre la température
et le 00 de la pluie observée actuellement
n’est donc pas valable durant le Pléniglaciaire
et se trouvait sans doute plutdt aux alentours
de + 0.24%0/1°C que du +0.58%0/1°C
actuel. Pour sortir de ce probléme, on pourrait
appliquer la méthode des inclusions fluides
pour connaitre le 60 de I’eau de percolation.

Néanmoins, un autre probléme surgit puisque
pour retrouver le 6'%0 de 1’eau d’ou est issue
Ia calcite, on doit supposer que la relation
entre le 6'%0 et le dD, observée de nos jours
dans I’eau de pluie est valable dans le passé,
ce qui n’est & priori pas plus siir que 1’exis-
tence de la relation entre le 6'®0 de ’eau de
pluie et la température (0.58%0/1°C).

La solution B semble plus réaliste. En prenant
pour la 6'®0 de I’eau de pluie la valeur de la
pluie actuelle hivernale (-8.3%o), corrigé pour
I’effet de I’accumulation de glace (+1.2%0),
on obtient une température de 3°C.

GLACIAL

LD

380, = -7.1%0 smow —W b

8180, = -7.1%0 smow

T = 3°C
@(0) =1.0339

INTERGLACIAL

\$%0, 5= 0%e smow

8180, = -6.8%0 sm ow

T =10°C
2(O) = 1.0322

8180 = 26.2%0 smow =-4.6%a pdb

3180 _ = 24.9%0 smow = -6.8%0 pdb
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B. FONCTIONNEMENT ISOTOPIQUE ACTUEL
DANS DEUX GROTTES BELGES. LE TYPE PP
ET LE TYPE PT

L’étude des grottes de la Vilaine Source (Vs,
Arbre) et du Pére Noél (Pn, Han-sur-Lesse)
apporte une meilleure compréhension du
fonctionnement isotopique de chaque site et
donne des directives pour I’interprétation de la

composition isotopique des stalagmites préle-
vées dans chaque site. Pour chaque site, la
composition isotopique de 1a stalagmite holo-
ceéne, de la calcite récente (fistuleuses, som-
mets de stalagmites) et de la calcite trés ré-
cente (lames minces avec calcite de quelques
mois) est représentée dans un graphique 6'°0 -
6*C (vprDB) (figures 4).
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On constate que la grotte du Pére Noél pré-
sente un graphique différent de celui de la
grotte de la Vilaine Source (Vs).

(i) Dans la grotte du Pére Noél, une corréla-
tion existe entre le 6'%0 et le 6'*C de la calcite
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(ancienne et actuelle). La variation est impor-
tante, de -6.5%0 a -3%o pour le 6'%0 et de
-10%o 2 -1%o pour le 6"C.

(ii) Dans la grotte de la Vilaine Source (Vs),
une corrélation entre le 6'%0 et §"°C n’est pas
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observée et la variation est nettement moins
importante.

La corrélation entre le 60 et le 6°°C de la
calcite Pn est due a la précipitation de la
calcite en déséquilibre isotopique, sous 1’in-
fluence de processus d’évaporation et de déga-
zage rapide de CO, de I’eau lors de la précipi-
tation de la calcite. Ces phénomeénes n’ont pas
été observés dans la calcite Vs. Dans la grotte
de la Vilaine Source, la calcite se dépose en
€quilibre isotopique. L’humidité ambiante y
est plus élevée (100% au lieu de 98% au Pn)
et maintenue par la présence d’une riviére
permanente dans la grotte. Le taux de CO, y
~est nettement plus élevé (6000 ppm par rap-

port 2 600 ppm au Pn) et y est maintenu par
I’apport de CO, provenant de la matiére orga-
nique apportée par la riviere. Seule la calcite
trés récente présente des effets d’évaporation,
sans doute diis a 1’aération, suite a I’ouverture
de la grotte en 1976. Dans cette grotte, la
stalagmite récoltée pourra donc servir aux
études de paléotempérature (PT) puisque Ia
calcite s’est déposée en équilibre isotopique.
Dans la grotte du Pere Noél, la composition
isotopique de la calcite dépend plutot du taux
d’humidité qui contréle le taux d’évaporation
et donc de dégazage. La calcite donne ici
plut6t des informations sur la paléohumidité et
donc indirectement sur la paléoprécipitation
météorique (pluie) (PP).
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CONCLUSIONS

L’étude des isotopes stables de 1’oxygene et
du carbone dans les concrétions fournissent
sous certaines conditions des informations sur
les climats et les environnements passés. Selon
les conditions de formation de la stalagmite,
sa composition isotopique est liée a la paléo-
température ou a la paléoprécipitation (quan-
tit€ de pluie). Pour accéder a la clef d’inter-
prétation des séries temporelles fournies par la
stalagmite, il est donc primordial d’étudier le
fonctionnement isotopique et chimique de la
grotte.
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INTERET DE L’ANALYSE “C EN SPECTROMETRIE
DE MASSE PAR ACCELERATION (AMS) DANS LES

SPELEOTHEMES

Dominique Genty & Marc Massault

Université de Paris-Sud, Hydrologie, UMR 8616, CNRS, bdt. 504, 91405 Orsay Cedex

'I. INTRODUCTION

La méthode du carbone 14 a été utilisée des
les années soixante pour effectuer les premie-
res datations radiométriques sur les spéléothe-
mes (Broecker et Olson, 1960) et elle était
couramment utilisée dans les années soixante-
dix car elle constituait toujours la seule mé-
thode radiométrique faisable en routine (Geyh
et Franke, 1970 ; Geyh, 1971). Dans les
années quatre-vingt et encore aujourd’hui, elle
continue d’étre utilisée, principalement a cause
de son cofit inférieur a celui de la méthode de
datation par uranium/thorium, et de sa plus
grande simplicité analytique (Bastin et Gewelt,
1986 ; Gewelt, 1985, 1986 ; Geyh et Hen-
ning, 1986 ; Goede et Vogel, 1991 ; Holm-
gren et al., 1994 ; Issar et al., 1992 ; Pazdur
et al., 1995 ; Railsback et al., 1996 ; Talma
et Vogel, 1992 ; Vogel, 1983). Cependant,
dés cette époque, elle va laisser progressive-
ment la place a la méthode de datation par
uranium/thorium pour les raisons suivantes :

(i) par I’U/Th, il est possible de dater jusqu’a
350Ka alors que la limite raisonnable du “C
est de 40Ka ;

(i) les ages 'C sont incertains car on ne
connait pas bien la proportion de carbone mort
(dep pour dead carbon proportion) introduite
dans 1’eau d’infiltration lors de la dissolution -
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du calcaire encaissant ;

(iii) outre la correction de carbone mort, il
faut aussi calibrer les ages car l’activité ini-
tiale de 1’atmosphére a varié au cours du
temps, cette correction nécessite 1’établisse-
ment de courbes de calibration qui ne couvrent
pas toute la période de datation du "*C.

Cependant, !’utilisation de la technique par
spectrométric de masse par accélération
(AMS) apporte des €léments nouveaux qui
redonnent un intérét aux analyses '*C dans les
spéléothemes. Cet intérét est directement lié
au principal avantage de cette méthode qui est
de pouvoir utiliser trées peu de matiére par
rapport a la méthode classique (env. 10mg de
calcite contre env. 20g). Ainsi il est possible
de mesurer Dactivité “C de la calcite sur des
stalagmites modernes et de reconstituer des
séries temporelles ("time series") de cette
activité sur les dernitres dizaines d’années.
Lorsque la stalagmite étudiée possede des
lamines annuelles, visibles ou luminescentes,
le calage chronologique de la série est précis
a l’année pres. Ces séries temporelles ont
enregistré 1’augmentation de I’activité *C liées
aux essais nucléaires dans 1’atmosphére des
années 50 et 60 ce qui permet de les utiliser :

(i) pour modéliser la dynamique de transfert
du carbone de ’atmospheére jusqu’au spéléo-
théme et, en particulier, la dynamique de la
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dégradation de la matiére organique (MO)
dans le sol ;
(ii) pour calculer précisément la proportion de
carbone mort (dcp) et ainsi corriger les activi-
tés mesurées sur les spéléothémes pour calcu-
ler leur age.

Nous présentons ici les méthodes utilisées
illustrées de quelques exemples.

II. LES METHODES

A. ECHANTILLONNAGE

Les échantillons analysés sont prélevés a I’aide
d’une micro perceuse munie d’un foret dont le
diametre est compris entre 0.5 et 1.0 mm. Le
dépot ainsi prélevé représente une durée
moyenne comprise entre quelques mois et 3
ans pour les stalagmites a forte vitesse de
croissance (comme celles trouvées dans le
sud-ouest de la France) et entre 5 et 10 ans
pour les stalagmites a plus faible vitesse de
croissance (Angleterre, Ecosse). Il est néces-
saire d’extraire plus de 10mg de calcite, ce
qui représente 3 a 5 trous dans la section
polie. C’est la seule méthode radiométrique
qui autorise une si petite quantité de maticre,
apreés elle, la méthode de 1’U/Th en spectro-
métrie de masse demande quelques centaines
de milligrammes.

B. PROCEDURE ANALYTIQUE

La poudre de calcite réagit avec de I’acide
orthophosphorique (H;PO,) pour former du
CO,. Le CO, est ensuite graphitisé sur du fer
avec de 1’hydrogene et a 650°C pendant 100
minutes. Le gaz résiduel est utilisé pour mesu-
rer le 8"°C de I’échantillon sur un spectrome-
tre de masse. L’échantillon graphitisé est
analysé sur le spectrometre de masse par

Spéléochronos n°10 - 1999 &

accélération (Tendétron, Gif-sur-Yvette, Fran-
ce) ol sont déterminées les quantités d’atomes
de carbone (**C, *C et 12C). Les erreurs ana-
lytiques, incluant les erreurs de laboratoire,
sont : 0,1 %o pour le 6"*C et entre 0,4 et 0,9
pMC pour ’activité MC.

C. CALCUL DE LA PROPORTION DE CARBONE
MORT (DCP) A PARTIR DE L’ACTIVITE "PRE-
BOMB"

Le carbone pi€gé dans les spéléothémes a
deux principales origines :

() le CO, du sol issu de la respiration raci-
ndire et de la dégradation de la matiére orga-
nique du sol au-dessus de la grotte ;

(ii) le calcaire dissous lors de I’infiltration.

Le CO, biogénique produit dans le sol consti-
tue la principale source de carbone (entre 80
et 90 % dans la plupart des cas étudiés en Eu-
rope ; voir références dans l’introduction et
Genty et Massault, 1997).

Cette méthode de calcul de la dcp consiste a
trouver, dans la stalagmite, le niveau "pré-
bomb" (env. 1953 A.D.). L’activité *C mesu-
rée 4 ce niveau (a'C,) permet, avec 1’acti-
vité atmosphérique (aC,,, = 100 pMC a
cette date), de calculer la dcp moderne comme
suit :

depo.= (1 - @“C,./2"C,y.)) * 100%  [1]

Ceci correspond au coefficient de dilution q
souvent utilisé par les hydrogéologues (Thor-
pe, Otlet and Sweting, 1980 ; Vogel, 1983 ;
Gewelt, 1985 ; Bastin et Gewelt, 1986 ; Fon-
tes, 1992) :

q = (100 — dcppee.)/100 [2]

En considérant une erreur moyenne sur la
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mesure des activités de 0,7 pMC, I’incertitude
moyenne sur le calcul de la dcp est de 1,5
pMC.

Trouver le niveau de calcite "pre-bomb" peut
se faire de deux facons :

(i) par comptage de lamines dans le cas ou
I’échantillon est sans hiatus et possede des
alternances suffisamment réguliéres pour
supposer qu’elles sont annuelles ;
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(ii) lorsque les lamines (visibles ou lumines-
centes) de la stalagmite ne sont pas observa-
bles, en reconstituant I’évolution de I’activité
14C au cours des cinquante dernieres années
pour repérer le niveau d’activité minimal juste
avant I’augmentation liée due aux essais nu-
cléaires (figure 1). Sur trois échantillons déja
étudiés et ol la courbe d’évolution d’activité
14C a été reconstituée, précisément grace a une
bonne chronologie, on a montré que 1’aug-
mentation de ’activité C était synchrone et
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C activity

€O, atmos/soll exchanges : -3.5%

Soil CO,/DIC fractionation : +2.1 %

Limestone dissolution : - 13 %

&— DICICaCO, fractionation : +0.1%

k=

Dead carbon effect

proche de 1953 (%2 ans), ceci démontre qu’il
y a toujours une composante rapide dans le
transfert du carbone ce qui permet de bien
repéré ce point (Genty et Massault, 1999).

La premiere méthode nécessite une seule
mesure AMS, dans la seconde, le niveau "pre-
bomb" peut €tre repéré aprés 5 a 15 mesures
AMS.

D. CALCUL DES FRACTIONNEMENTS ISOTOPI-
QUES DURANT L’INFILTRATION

: Spéléochronos n°10 - 1999

Lors de [linfiltration, plusieurs fractionne-
ments entre les différentes phases intervien-
nent. Ces différentes étapes sont présentées ici
pour mieux comprendre 1’origine de la dcp.
En toute rigueur, la dcp due a la dissolution
du calcaire doit €tre calculée entre le carbone
inorganique dissous (CITD ou DIC) juste
avant et juste apres la dissolution. II faut alors
considérer les étapes suivantes (figure 2) :

1 — échange entre le CO, atmosphérique et le
CO, du sol ;

2 — dissolution du CO, dans ’eau et formation
des bicarbonates ;

3 — dissolution du calcaire encaissant ;

4 — dégazage du CO, et précipitation de Ca-
CO, dans la grotte.

1. Echange entre le CO, atmosphérique et
le CO, du sol

Le fractionnement di a la photosynthese, a la
décarboxylation et a la diffusion peut étre
estimé par (Fontes, 1992) :

al'Cg =
a*C,_.(1-2.3(0°°C,,,.. - 63Cg)/1000)pMC [3]

ou g se réfere au CO, du sol et atm & 1’atmos-
phere.

EXemMPLE - En considérant que le §"°C du
CO, du sol est de -22%o (pour une végé-
tation de type C3, cas le plus courant sous
climat tempéré, (Fritz et al., 1986 ; Dérr &
Minnich, 1986 ; Fleyfel, 1979 ; Dever et
al., 1982), que le §"°C et l'activité "C du
CO, de I'atmosphére sont de -6,8%o et de
100 pMC respectivement (pour 1950A.D.,
Rafter & Fergusson, 1957 ; Nydal et Lév-
seth, 1965, Levin et al., 1995), I'activité
du CO, du sol est plus faible que celle de
l'atmosphére de 3,5 pMC. Cependant,
cette formule est empirique et donne une
valeur moyenne susceptible de varier selon
la dynamique de dégradation de /a matiere
organique dans le sol (voir "Modélisation”
ci-apres).
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2. Dissolution du CO, dans I’eau et forma-
tion des bicarbonates

En contact avec I’eau d’infiltration, le CO, du
sol est dissous et, a 1’équilibre, ’activité du
carbone inorganique dissous (DIC, principale-
ment HCO;) est donné par (Saliege & Fontes,
1984) :

a*Cpco =

24Cg + 0.23(3"Cpyco - °Cg) pM4]
avec :
0PChico =

$8C-(-9483.T1+23,89)%0 PDB  [5]

ou T = température en °K (Mook et al,
1974).

EXEMPLE - L’activité des bicarbonates de
l'eau d’infiltration est alors enrichie d’envi-
ron 2,1 pMC (98,6 pMC) et son 6"°C est
de -12,7%0 (avec, comme exemple, t =
13°C, &'°Cg = -22% et a*Cg =
96,5pMC, équation [3]).

3. Dissolution du calcaire encaissant

Selon le type de dissolution (systéme ouvert
et/ou fermé), la proportion de carbone injecté
dans I’eau d’infiltration par la dissolution du
calcaire varie. Comme le calcaire encaissant
est dans la grande majorité des cas un calcaire
marin ancien, c’est du carbone mort qui est
mis en solution, I’activité du DIC est alors
réduite par :

14 _
a*Cpc =

(1-depy/100)*a*Cp e + (depy;,/ 100)*24Ce

. Spéléochronos n°10 - 1999

pPMC [6]

avec al*Cc = activité “C du calcaire encais-
sant (OpMC) et dcpy;,, = proportion de C mort
due 2 la dissolution du calcaire, en %.

De la méme fagon le 6*°C des bicarbonates est
enrichi :

0PCpic =

(1-depy,/100)*0%Cpey +  (dopy,/100)*5Ce

% PDB [7]

tient : a'*C,. = 85,8pMC et 6°C,, =

EXEMPLE - Avec une dcp,,, de 13%, on ob-
-11,1%oPDB.

Dans notre exemple, la différence entre 1’acti-
vité *C de I’atmosphére et celle de la calcite
précipitée est de 14,1 pMC avec une incerti-
tude estimée a *1,5 pMC (Genty et al.,
1998). Ceci donne une dcp de 14,1% (par
rapport a 1’activité initiale de 100pMC). C’est
cette dcp, qui représente la différence d’acti-
vité entre 1’atmosphére et le dépdt de calcite
contemporain, que 1’on doit considérer pour
corriger les 4ges *C et c’est celle-ci que I’on
retrouve au niveau "pre-bomb" sur la courbe
d’évolution de I’activité *C. On remarque que
cette dcp est légerement plus €élevée que la
depy, (13%) qui est uniquement due a la
dissolution du calcaire. Ceci est la conséquen-
ce, non seulement des fractionnements isotopi-
ques entre les phases gazeuses et liquides au
niveau du sol, mais aussi, comme le montre la
modélisation, de la décomposition d’une ma-
tiere organique Agée qui produit un CO,
exempt de C. Cependant cette participation
reste peu importante comme le montrent les
exemples suivants.
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E. EXEMPLES ET MODELISATION DU
TRANSFERT DU CARBONE

1. Exemples

La courbe d’évolution de 1’activité du C a
ét€ construite sur trois stalagmites : Fau-stm14
(grotte de La Faurie, Dordogne), Han-stm5
(grotte de Han-sur-Lesse, Belgique) et Pos-
stm4 (grotte de Postojna, Slovénie) (figure 3 ;
Genty & Massault, 1999). On observe les faits
suivants :

(i) pour les trois échantillons, 1’augmentation
de Pactivité *C est synchrone - entre 1950 et
1955 - et correspond a la forte augmentation
détectée dans 1’atmosphere ;

(ii) alors que I’activité *C a presque doublé
dans ’atmospheére (le maximum en 1963-1964
montre une augmentation de 90 pMC), cette
augmentation est amortie dans les stalagmites -
(entre 13,3 et 23,4 pMC) ;

(iii) Ies activités maximum dans les stalagmi-
tes sont décalées par rapport au maximum de
I’atmosphére : 16*3 ans pour Fau-stml14,
26x5 ans pour Han-stm5 et 10x4 ans pour
Pos-stm4.
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L’activité "pre-bomb" varie de 87,8 2 91 pMC
ce qui donne une dcp variant de 12,2 2 91,5
%. le calcul des 4ges “C sur les parties
anciennes des stalagmites se fait alors de la
facon suivante :

- 1 - CORRECTION DE L’ACTIVITE MESUREE
PAR LA DCP.

a“C,,.. = a“C,./((100-dcp)/100) pMC [10]
- 2 - CALCUL DE L’AGE CONVENTIONNEL.

age conv. = (5568/In(2))*In(a'C,,,./100)
années BP : [11]

avec 5568 : période de demi-vie convention-
nelle (fausse !, 5730 ans pour la vraie)

- 3 - CALIBRATION.

La calibration est nécessaire pour corriger
1’age conventionnel de la variation de I’acti-
vité atmosphérique (due aux variations du
champ géomagnétique, flux de rayons cosmi-
ques, courants océaniques). Pour cela, on
utilise la courbe de calibration établie a partir
de séries dendrochronologiques et, pour les
ages >13Ka, les données des coraux (Stuiver
et Kra, 1986). Ces courbes permettent aussi
de corriger I’erreur due a 1’utilisation de la
fausse période. Des programmes informatiques
sont accessibles sur le Net et facile d’utilisa-
tion : Oxcal, Calib etc.

2. La modélisation

Connaissant le signal d’entrée (la variation de
I’activité '*C de P’atmosphére) et celui de
sortie (la variation de Dactivité “C de la sta-
lagmite), il est possible d’établir un modéle
qui prend en compte les principales sources de
carbone dissous dans 1’eau d’infiltration :

- le calcaire encaissant dont 1’activité C est

re2s [
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nulle ; , :
- le CO, du sol, qui représente la plus impor-
tante source de carbone.

Le CO, du sol provient de la respiration raci-
naire et de la décomposition de la maticre
organique (MO). La premiére source a une
activité semblable a celle de 1’atmosphere
tandis que ’activité de la seconde source
dépend de la vitesse de dégradation de la MO.
Cette derni¢re peut étre rapide (annuelle) ou
lente (10, 100 ou > 1000 ans) (DOrr & Miin-
nich, 1986 ; Jenkinson ef al., 1991 ; Stout &
O’Brien, 1972). La proportion de ces deux
sources varie saisonnieérement : schématique-
ment, en été c’est la respiration racinaire qui
domine, en hiver c’est 1’activité des micro-
organismes dans le sol. Ce sont le type de
végétation (forét, prairie) et le climat qui
contrdlent la vitesse de dégradation de la MO
dans le sol. Par conséquent, I’activité du CO,
d’un sol peut étre plus faible que celle de
I’atmosphére si la MO décomposée est agée.
Mais I’activité du sol peut aussi €tre supé-
rieure a celle de ’atmosphere si la matiere
- décomposée s’est formée dans les années
soixante lorsque 1’activité atmosphérique €était
a son maximum. Le modele comprend les
étapes suivantes (figure 4).

- 1 - FOrRMATION DU CO, DU SOL

On considére trois composantes de matiére

: Spéléochronos n°10 - 1999

organique dans le sol, d’ige et de proportion
différents (Harrisson et al., 1993). L age est
simulé par le nombre d’années sur lesquelles
1”activité atmosphérique est moyennée (a'*C,,,.
v1 > avec Y1 = nombre d’années), les propor-
tions sont C1, C2 et C3 avec C1 + C2 + C3
= 1. L’activité du CO, du sol (a"*C,) est donc
modélisée avec :

a”Cg = Cl*( al4Catm-Y1 ) + Cz*( a14catm-Y2) +

C3*( a"*Cymva)pPMC [12]

- 2 - DissoLUTION DU CO, DANS L’EAU ET
FORMATION DES BICARBONATES

Voir équation [4].
- 3 - DISSOLUTION DU CALCAIRE ENCAISSANT
Voir équation [6].

- 4 - DEGAZAGE DU CO, ET PRECIPITATION DE
CACO; DANS LA GROTTE

Voir équation [8].

EXEMPLE DE MODELISATION - Pour la stalag-
mite Fau-stm14, les paramétres du modéle
sont: C1 = 10%, Y1 = 5 ans, C2 =
32%, Y2 = 22 ans, C3 = 58%, Y3 =
130 ans. Le modéle montre que /'activité
du CO, du sol pourrait, depuis le début des
années 1980, dépasser celle de /'atmos-
phére, au moins durant la période de for-
mation de la stalagmite (figure 5).

III. CONCLUSION

La datation des spéléothémes par “C suppose
que la dep n’a pas vari€ au cours du temps, en
tout cas pas au-deld des marges d’incertitude.
Or, comme on I’a vu précédemment, c’est le
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type de dissolution (proportion de systeme ou-
vert et fermé) qui va déterminer la proportion
de carbone mort. En systéme fermé, la dcp va
augmenter et tendre vers 50% (€quation classi-
que de la dissolution avec la moitié du car-
bone qui provient du CO,, 1’autre moitié du
calcaire) :

CO, + H,0 + CaCO, 2 Ca** + 2HCO;,

Spéléochronos n°10 - 1999

Un systéme proche d’un systtme purement
fermé a été observé en Ecosse, dans une
grotte surmontée par une tourbiere (Baker er
al., 1999 ; Genty et al., soumis). La tourbie-
re, souvent saturée, empéche le triple contact
eau, CO, et calcaire et les premiers résultats
montrent une dcp proche de 40%. En systtme
ouvert, les trois phases sont en contact, et,
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durant la dissolution, le carbone mort peut
étre évacué du systéme par dégazage, ce qui
explique des valeurs de dcp voisines de 10%.
C’est le cas de la plupart des grottes relative-
ment peu profondes étudiées jusqu’alors. Il
devient donc évident que des changements
climatiques et/ou de végétation au-dessus
d’une grotte vont influencer le type de dissolu-
tion et donc la dcp. Un moyen de vérifier la
variabilité de la dcp au cours du temps est de
comparer, sur les mémes niveaux, les 4ges
U/Th (en spectrométrie de masse car peu de
matidre est utilisée) avec les activités 4C
mesurées sur la calcite et la courbe de calibra-
tion. Ce travail fait sur deux stalagmites. Holo-
céne montre une bonne corrélation entre les
dges U/Th et les ages 'C calculés avec une
dcp constante (figure 6 ; Genty et al., sou-
mis). Cependant, on observe sur un des é-
chantillons une variation de la dcp de 4,8%
(en valeur absolue), dont I’origine est proba-
blement climatique. Ces premiers résultats
montrent que :

1) gréce a la signature des essais nucléaires
atmosphériques, il est possible de calculer la
proportion de carbone mort d’une stalagmite ;

2) en utilisant cette dcp et en supposant
qu’elle est constante au cours du temps, on
calcule des ages *C qui sont proches des 4ges
U/Th et donc qui donnent une bonne idée de
1I’age réel du spéléotheme ;

3) cependant, parce que la dcp peut varier
a cause des changements dans les processus de
dissolution, eux-mémes liés aux changements
climatiques et /ou de végétation (activité hu-
maine), I’incertitude sur les 4ges C est diffi-
cile a estimer (elle est de plusieurs centaines
d’années pour la fin de 1’Holocéne sur un de
nos échantillons). Mais c’est justement cette
dépendance entre la dcp et les conditions de
dissolution qui ouvre des perspectives pour
étudier les variations environnementales.

Spéléochronos n°10 - 1999
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ETUDE D’UN SISMOTHEME DANS LE RESEAU SUD
DE LA GROTTE DE HAN-SUR-LESSE

Yves QUINIF

CERAK, Service de Géologie Fondamentale et Appliquée, Faculté Polytechnique de Mons (FPMS), rue de
Houdain, 9 ; B-7000 Mons. quinif@fpms.ac.be

Résumé

| Un sismothéme est un dispositif sédimentaire souterrain composé de diverses concrétions stalagmitiques dont certaines ont été

perturbées par un séisme et d’autres qui scellent les premiéres. La notion de sismothéme joue un réle important dans I’étude
des paléoséismes, notamment gréce a la possibilité de dater les spéléothémes et, par la méme, de dater les paléoséismes. Cet
article concerne un exemple d’étude de sismothéme et met en exergue les points importants a traiter dans ce type d’étude,
notamment la connaissance nécessaire de l’environnement karstique du sismothéme étudié. Sont également examinées les

difficultés rencontrées.
Abstract

A sismothem is an underground sedimentary system composed by broken speleothems by earthquakes covered by intact
speleothems. This notion is important in the study of paleaoearthquakes essentially because one can date the speleothems and,
thus date the paleaoearthquakes. This paper concerns the study of an example of sismothem in the cave of Han-sur-Lesse
(Belgium). One emphasizes the importance of the knowledge of the karstic environment and the different problems.

I. PRINCIPE DE LA METHODE derniéres sont bien individualisées, conduit a une

analyse en terme de séquences litho-stratigraphi-
ques a valeur chronologique (BAKER et al,
Le milieu endokarstique constitue un milieu excep- 1993 ; GENTY, 1992 ; 1993 ; GENTY et al,
tionnel en tant qu’enregistreur de ces événements 1995 ; GENTY & QUINIF, 1996).
sismo-tectoniques (BINI et al., 1992 ; FORTI &
POSTPISCHL, 1979 ; 1980 ; 1984 ; 1986 ; Cette méthode constitue toute une problématique
1998a ; 1988b ; GILLIL, 1986 ; 1999 ; JEANNIN, méthodologique. Si le phénomene en lui-méme
1990 ; POSTPISCHL et al., 1991 ; QUINIF, n’est guére douteux - cassure de certaines stalag-
1996). Les remplissages qu’on y rencontre peuvent mites lors d’un séisme et datation du systeéme sédi-
étre profondément modifiés par des sé€ismes. Les mentaire concrétion cassée + repousse - 'applica-
. spéléothémes en particulier, par leur mode de tion souléve des difficultés, surmontables certes
développement et leur géochimie, doivent étre mis mais qui doivent étre prises en compte. Examinons
en exergue. Tout d’abord, ils réagissent de fagon tous ces points au travers d’un exemple concret
cassante aux sollicitations mécaniques. Ensuite, ils étudié a la faveur de ce programme : le site du
peuvent étre datés radiochronologiquement par la réseau sud 2 Han-sur-Lesse. La région de Han-sur-
méthode du déséquilibre radioactif dans la famille Lesse et Rochefort est particulicrement riche en

de l'uranium (datation dite "U/Th") (IVANO- phénomenes karstiques qui renferment beaucoup

VITCH et al., 1992 ; LI et al., 1989). Enfin, leur de sismothémes et la plus partie de ce programme
consiste en travaux dans cette région.

croissance sous forme de lamines, lorsque ces
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II. LE SITE - LE SISMOTHEME
[5950]

A. LE "CIMETIERE" DES STALAGMITES

Le réseau sud constitue une branche importante de
la Grotte de Han-sur-Lesse (figure 1). Une des
galeries recele un véritable cimetiére de stalagmi-
tes cassées (figure 2). Ce site se présente sous la
forme d’une galerie basse au sol d’éboulis hérissé
de stalagmites brisées sur lesquelles croissent des
repousses. Les éboulis du sol résultent de 1’effon-
drement d’une strate de la vofte. Ils constituent

une phase antérieure a la croissance des stalagmi-
tes supérieures. Peut-Etre cet éboulement d’ensem-
ble résulte-t-il également d’un séisme mais il est
impossible de le prouver actuellement. Les stalag-
mites brisées ont une patine qui indique une rela-
tive ancienneté tandis que de trés nombreuses
repousses sont actuellement actives. Il existe peut-
étre un grand intervalle de temps entre la chute et
le début des repousses mais il est impossible de le
quantifier a priori. C’est 12 une des premicres
difficultés de ce type d’étude que je me propose de
démontrer ici. Une étude plus compléte du site
devient alors nécessaire dans laquelle 1la compré-
hension de 1’évolution de la cavité est importante.

Salle du déme —

—

Salle d'anmes

Réseau Sud

I Le "cimeliird” do stalagmites

Y. Quinif, 1987

Sortie de la Lesse
, Trou de Han

Arrivée de la Lesse

i, '

Gaterie des Vervistois
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B. LE PROBLEME

La définition du probléeme a résoudre est fonda-
mentale avant de faire I’échantillonnage. Les indi-
ces morpho-sédimentaires décrits ci-dessus indi-
quent qu’il existe probablement une histoire com-
plexe entre les événements sismo-tectoniques et
hydrologiques.

(i) Plusieurs stalagmites sont tombées. Le cime-
ticre de stalagmites illustre cet aspect de facon
quasiment caricaturale.

(ii) Certaines stalagmites sont altérées par un
courant d’eau aggressive, qu’elles soient intactes
ou cassées. Il y a donc 1a une interaction entre les

Spéléochronos n®10 - 1999

phénomenes hydrologiques et ceux qui ont présidé
a la chute des concrétions.

(iii) Des champs de blocs éboulés accidentent le
sol de galeries. Or, le déséquilibre mécanique se
marque surtout dans les grandes salles (Renault,
1968). 1l semble donc que la chute de ces blocs ne
soit pas simplement due a un déséquilibre gravi-
taire mais répond a une sollicitation sismique.

Tout cela illustre les caractéristiques propres des
études sismo-tectoniques en grottes. La résolution
de ces problémes passe par la description précise
des dispositions morpho-sédimentaires et par la
datation des spéléothemes a la fois intacts, altérés
et tombés.




C. L’ECHANTILLONNAGE

Cette question se pose ici avec acuité. En vertu de
la protection du milieu souterrain, il n’est pas
possible d’échantillonner des dizaines de stalag-
mites. J’ai choisi de prendre 4 stalagmites repré-
sentatives dans le cimetiere de stalagmites.

B Prise d’une stalagmite cassée, tombée a cOté de
sa souche haute de quelques centimétres. Elle est
scellée par une autre petite stalagmite blanche, qui
cimente également une stalactite tombée. La tota-
lit€ du dispositif a €té prélevée, y compris le som-
met de la stalagmite cassée qui s’est détaché dans
le chute {971004/6 [5950]} (figure 4).

Il semble que, parmi les stalagmites tombées, il en

existe des "jeunes" et des "vieilles". Cette détermi-
nation est basée sur la patine des concrétions. Je
préleve un échantillon des deux types 1a ol elles
sont engluées par une coulée trés récente issue
d’une colonne blanche (figure 3).

B Prise du sommet d’une stalagmite "jeune"
cassée engluée par la colonne active {971004/3
[5947]}.

B Prise du sommet d’une stalagmite "vieille"
cassée {971004/4 [5948]}.

B Prise du sommet d’une stalagmite "vieille"
cassée. Elle est collée a une grosse stalagmite dont
elle constitue une petite tour latérale {971004/5
#5949]} .
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III. LA DATATION DU
SISMOTHEME [5950]

A. ANATOMIE D’UNE DATATION

Cet exemple me permet de dire quelques mots sur
la fiabilité des datations. Un 4ge est une interpréta-
tion faite a partir de données expérimentales qui
sont dans ce cas des rapports isotopiques. Si ces
rapports isotopiques sont des chiffres lus sur I’é-
cran de I’ordinateur, 1’4ge n’est pas un résultat de
I’expérience mais. le résultat d’un calcul a partir
des données isotopiques et d’hypothéses qui sont
des conditions réalisées dans 1’échantillon : hor-
loge a 0 lors de la formation: de- I’échantillon et
permanence de 1’état géochimique de I’échantillon
par rapport au monde extérieur. La premiére
hypothése exige une absence de ®°Th au temps t
= (. Il faut au moins, au niveau expérimental, que
le rapport isotopique Z°Th/**Th soit trés grand,
puisque le *’Th répond aux mémes propriétés
chimiques et se retrouve souvent en méme temps
que le Z°Th issu du monde extérieur a la stalagmi-
te. La seconde hypothése signifie une fermeture
géochimique du systéme, et donc une absence de
corrosion chimique qui provoquera soit des dé-
parts, soit des arrivées d’uranium et de thorium.

A cause de ces éléments, des précautions sont
donc a prendre lors des datations. On ne peut pas,
sur base d’un seul 4ge, méme s’il résulte d’un
calcul a partir de données isotopiques irréprocha-
bles, assurer qu’il reflete la réalité. Il faut donc de
préférence dater plusieurs niveaux en succession
stratigraphique dans une stalagmite, ou encore
dater plusieurs échantillons synchrones.

B. LES PRELEVEMENTS

La figure 5 donne la découpe de la stalagmite
cassée, dans I’optique de I’argumentation présentée
plus haut : il faut dater une série stratigraphique
pour obtenir une assurance de la fiabilité des ages
trouvés. La figure 6 indique la logique de préleve-
ment du sismothé¢me.
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La partie postéricure a la chute a été soigneuse-
ment partitionnée pour la datation. En voici les
différents prélevements (figure 7).

4 Une stalagmite en position stratigraphique
scelle ’ensemble. J’ai échantillonné deux parties
stratigraphiquement identiques : I-1 et I-1°,
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4 Un ensemble latéral est scellé a la stalagmite
tombée et est recouvert par I-1. 2 est la base de la
stalagmite supérieure déja échantillonnée en 1 ; 3
est la couche extérieure de la calcite qui cimente
I’ensemble ; 4 est une petite stalactite tombée

cimentée.




D. LES DATATIONS

Le tableau 1 reprend ’ensemble des 4ges obtenus.

Les 4ges dans la partie grisée appartiennent a la
stalagmite tombée.

0,239+0,004 | 2,114%0,041

Echantillon I [Ulpm Bay oy 20Th/™U

0,029+0,012

ZTh/?2Th | [2U/”U)., Age (en m.a.)

3,2[+1,4/-1,3]

5950-1° 0,201+0,003 | 2,220%+0,035 | 0,034+0,006 5,932 2,233 3,7[+0,6/-0,6]
5950-2 0,215+0,003 | 2,156+0,029 | 0,017+0,002 3,0%0,7 2,162 1,8{+0,3/-0,2]
5950-3 0,164+0,002 | 2,221+0,029 | 0,056+0,003 9,1x1,9 2,243 6,2[+0,4/-0,4]

0,338+0,006

1,682%0,031

1,689%0,049

380179

Tableau 1

L’ensemble latéral et la stalagmite terminale sont
récents, de 1’Holocéne supérieur (Atlantique termi-
nal). Les dges 1 et 1” sont tout a fait concordants.
Le faible rapport isotopique Z°Th/*’Th rend la
précision moins bonne mais ne modifie pas 1’attri-
bution holocene fin atlantique car il est notamment
da 2 la tres faible concentration en ®°Th. Cet arrét
de la croissance de certaines stalagmites au Subo-
réal est un phénomeéne déja enregistré a maintes
reprises avec des enregistrements polliniques (Bas-
tin & Quinif, en préparation). L’age de 1’échantil-
lon 2 m’incite a penser que le prélévement délicat
a pris une grande partie des couches tout a fait
superficielles. Son &ge indique une trés faible
reprise de la croissance durant le Subatlantique.
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L’échantillon 3 indique que ’ensemble latéral
recouvert par la stalagmite I-1 s’est développé
durant 1’Atlantique. La petite stalactite tombée est
caractérisée par un rapport isotopique Z’Th/**U
plus grand que 1 ce qui indique une ouverture
géochimique du systéme et, probablement, un 4ge
plus ancien. Mais il est aussi probable que la chute
de cette stalactite puisse €tre due 2 une secousse
sismique qui, dans ce cas, se situe a 1’ Atlantique.

Les résultats de 1’analyse isotopique de la stalag-
mite tombée sont complexes. Tout d’abord, tous
les rapports isotopiques Z°Th/Th*? sont grands ce
qui exclut une contamination par des argiles. Le
nombre des échantillons ayant un rapport isotopi-
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que Z°Th/?*U plus grand que 1 indique donc que,
par places, le systeme géochimique a €té ouvert.
Mais, trois dges se détachent, dges dont la fiabilité
est bonne. Deux d’entr’eux sont trés proches (6 et
12). Le troisiéme (7) donne un 4ge plus ancien.
L’interprétation la plus plausible est un 4ge du
stade isotopique 5.

IV. INTERPRETATION SISMIQUE

Le phénoméne qui a provoqué la chute de.la sta-
lagmite se situe entre 110.000 et 6.000 ans. On
constate par cette analyse la difficulté liée au
prélévement des sismothémes dont on voudrait que
la croissance situe le plus précisément possible 1’é-
vénement, ce qui n’est pas le cas ici. Néanmoins,
I’analyse détaillée de I’ensemble latéral apporte
quand méme des indices poussant a penser qu’un
événement a eu lieu a I’Atlantique. Enfin, 1’ana-
lyse chronologique de P’ensemble démontre la
nécessité d’une analyse chronologique poussée
pour obtenir le maximum de garanties sur la vali-
dité des ages.

V. LES AUTRES STALAGMITES
PRELEVEES DANS LE CIMETIERE

Comme je I’ai indiqué plus haut, 3 autres stalag-
mites ont été prélevées a la base d’une colonne

active. Le tableau 2 donne les résultats chronologi-
ques. Bien siir, une seule datation par spéléothéme
nous incite a la prudence. Curieusement, la stalag-
mite que j’avais préjugée "jeune" est géochimique-
ment ouverte. Les deux stalagmites préjugées
"vieilles" appartiennent respectivement aux stades
isotopiques 5 et 7. Cela indique une longue évolu-
tion en phase aérienne de cette galerie avec des
croissances de stalagmites qui peuvent se produire
a toutes les €poques climatiquement favorables. En
tout cas, la stalagmite datée 3 133.100 ans confir-
me ’existence d’un ou de plusieurs événements
apres cette époque puisqu’elle est confirmée par le
sismotheme [5950].

VL. AUTRES SPELEOTHEMES DU
RESEAU SUD

Le probleme général de I’étude des événements
sismo-tectoniques sous terre est bien illustré par le
Réseau Sud. Tout d’abord, dans un tel réscau
découvert il y a plus de 30 ans, il est difficile de
dire si les spéléothémes cassés, spécialement les
hauts cierges, le sont naturellement ou par 1’hom-
me. Ensuite, ’étude descriptive naturaliste de la
grotte améne a poser des questions fondamentales.

Le flanc N-E de la salle Cornet (figure 8), est
formé d’un talus d’éboulis qui parait instable. Il
est constitué de morceaux de strates empilées,
inclinées vers le bas de la salle.

Stalagmites du cimetiere

Echantillon | [Ul,pm By /AU ZOoTh /P4y BOTh/22Th | [PU/28U)L, Age (en m.a.)
5947-1 0,257+0,003 1,701+0,018 1,282+0,033 113£30 | - | -
5948-1 0,306+0,004 1,762+0,021 0,940+0,044 828 2,362 206,7[+27,6/-22,6]
5949-1 0,395+0,004 1,752+0,018 0,758=+0,040 63,722 2,092 133,1[+13,1/-11,9]

Tableau 2
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Des stalagmites cierges croissent sur ces "piles
d’assiettes", intactes. Pourquoi, si des séismes se
sont produits dans I’Holocéne récent (5.000 ans),
ces colonnes et cierges sont-ils intacts? Soit les
stalagmites sont plus jeunes que le dernier gros
séisme ; soit il y a un effet géométrique et méca-
nique qui "stabilise" I’éboulis (effet de site) ; soit
il n’y a pas eu de tremblement de terre. Pour
étudier ce probléme, j’ai prélevé une "vieille"
stalagmite cassée [5946]. L’estimation "vieille"
s’appuie sur la patine : la calcite est altérée, avec
une croiite superficielle qui s’est détachée lors du
prélevement. J’ai €galement prélevé une stalagmite
cierge intacte, a cOté d’une grande, qui me parait
"jeune" [5945]. La stalagmite "vieille" prélevée est

cassée, mais sa reconstitution géométrique prouve
qu’elle était en position verticale. Donc, méme si
un séisme 1’a cassée, 1’éboulis n’a pas bougé signi-
ficativement depuis ce séisme. Il ne s’est pas
tourné (pas de rotation) ; il n’a pu que descendre.

Les deux stalagmites : [5945] et [5946] ont été
datées. La stalagmite jeune est formée de calcite
bien cristallisée, en apparence trés pure. Les
échantillons s’échelonnent de 1 pour le plus jeune
a 6 pour le plus vieux. La stalagmite vieille, cas-
sée a été reconstituée géométriquement et divisée
également en plusieurs échantillons stratigraphi-
quement successifs. J’ai daté les échantillons 1
(plus jeune), 2, 4 et 6 (plus vieux).

5645
Echantillon I [Ulpm By /ARy BOTh/A4U ZTh/A2Th | [BU/28U)., Age en m.a.
0,562+0,006 1,835+0,014 0,149+0,008 4017 1,876 17,2[+1,1/-1,0]
0,606+0,008 1,864+0,018 0,095 +0,009 34+24 1,890 10,7[+1,2/-1,1]
0,548 +0,004 1,903+0,010 0,114+0,011 2110 1,937 13,0[+1,3/-1,2]
0,593+0,004 1,925+0,001 0,119+0,003 519 1,961 13,6[+0,4/-0,4]
0,679+0,014 1,874 0,024 0,131x0,013 48+36 1,911 15,1[+1,6/-1,6]
Tableau 3

Le tableau 3 donne les résultats de la datation de la
stalagmite "jeune" [5445]. A part le premier
échantillon qui est stratigraphiquement le plus
jeune et dont 1’dge calculé ne peut donc étre cor-
rect, les ages sont concordants et situent curieu-
_sement la stalagmite dans le tardi-glaciaire. Cet
aspect paléoclimatique sera & analyser dans un
autre contexte. On peut donc dire que si d’impor-
tants séismes ont eu lieu dans 1’Holocéne, 1’effet
de site a empéché cette stalagmite d’€tre brisée.

Le tableau 4 fournit les résultats de la datation de

la stalagmite "vieille" [5446]. L’analyse isotopique
est plus compliquée a interpréter. Les rapports
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isotopiques Z°Th/?*Th excluent une contamination
qui apporteraient conjointement les deux isotopes
du thorium, comme des particules argileuses. Les
deux échantillons qui montrent des rapports isoto-
piques Z’Th/?*U plus grands que 1 sont donc
géochimiquement ouverts, la valeur élevée de ce
rapport résultant d’un départ de I’uranium. Cela
n’est pas surprenant vu le caractére corrodé en
surface de la stalagmite. Les deux premiers échan-
tillons donnent des 4ges. Nous pouvons exclure le
premier dont la préparation chimique a été médio-
cre, ce qui donne une erreur trop grande. L’ana-
lyse du deuxiéme est trés bonne et 1’4ge est fiable.
La stalagmite appartient au stade isotopique 7.




5946

| Echantilion I [Ulpom

B4U /238U

ZOTh/®U

BOTh/®2Th | [P*U/ARU),., Age en m.a.

0,405+0,004 | 1,719+0,014 | 1,009%0,035 146 2,466 254,1[+32,0/-25,6]
0,325+0,002 | 1,712+0,011 | 0,863+0,010 161+16 2,153 171,6[+4,5/-4,3]
0,364+0,004 | 1,734+0,017 | 1,323+0,038 11123 | = | e
0,416+0,002 | 1,698+0,007 | 1,296x0,014 123211 | - | e

Tableau 4

VII. CONCLUSION

Ce cas d’espéce est exemplaire de 1’étude des
paléoséismes grace aux sismothémes. Les princi-
paux problémes qui se présentent au chercheur
dans la grotte s’y rencontrent.

(i) Les causes de la chute des stalagmites doivent
étre analysés finement. S’il ne fait plus de doute
que beaucoup de spéléothémes brisés le sont a
cause des anciens séismes (MOSER & GEYER,
1979 ; POSTPISCHL er al., 1991 ; DELABY,
1999 ; GILLI, 1999 ; GILLI et al., 1999), d’au-
tres phénomenes peuvent €tre a 1’origine de la
chute des stalagmites : crues, chutes de blocs,
affaissement du substrat argileux, effets anthropi-
ques.

(ii) Les problémes de datation doivent étre pris en
compte de mani€re trés soigneuse. La fiabilité des
ages ne peut reposer que sur de nombreuses analy-
ses en série stratigraphique.

(iii) Les sismoth¢mes ne sont pas tous appropriés
pour déterminer une fourchette d’dge limitée dans
laquelle le séisme prend place. En effet, le sismo-
theme [5950] étudié ici montre bien qu’une pé-
riode longue a pu s’écouler entre la chute de la
stalagmite et la reprise de la repousse. D’une part,
les spéléothémes croissent essentiellement lorsque
le climat est tempéré et humide. Un séisme durant
une période glaciaire aura peu de chance d’étre
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-enregistré par un sismothéme précis. D’autre part,

un séisme s’accompagne de modifications mécani-
ques au sein du massif rocheux, modifications qui
peuvent éventuellement obstruer les chenaux d’ali-
mentation hydrique des stalactites.

(iv) Le probléme de Veffet de site est posé vu que
des stalagmites ont subi des séismes sans tomber
alors que d’autres du méme 4ge sont tombées.

En ce qui concerne le site du cimeticre de stalag-
mites, plusieurs considérations sont a mettre en
exergue.

1.- La repousse du sismothéme [5950] indique que
cette petite stalagmite englobe des débris de stalac-
tites. I.’4ge de la stalagmite se situe entre 1.500 et
4.000 ans. La petite stalactite étant complétement
située dans la stalagmite, on en déduit que la cause
de la chute de la stalactite se situe dans cette tran-
che de temps. Un séisme a donc eu lieu durant
I’Holocéne récent.

2.- Le séisme a la base de la chute de la grande
stalagmite du sismothéme [5950] se situe entre 6 et
110 ka. C’est I’illustration du point (iii) précédent.

3.- La stalagmite [5949] d’age 113 ka confirme un
séisme apres cet age.

4.- La stalagmite [5945] d’age tardiglaciaire est
restée debout et a donc bénéficié d’un effet de site

si la déduction (1) est correcte.
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ANALYSE DE SPELEOTHEMES EN PROVENANCE D’UN PALEOKARST

Yves Quinif

1. La poche karstique

Les gisements de fer de I'Entre-Sambre-et-Meuse (région de Couvin - Nismes,
Belgique) sont d’origine essentiellement cryptokarstique. Le calcaire dévonien, tectonisé
et aplani aprés I'orogenése hercynienne, s'est karstifié sous une couverture transgres-
sive sableuse paléogene. L'altération de la glauconie a provoqué un lessivage du fer qui
a précipité par épigénie de la calcite dans les cryptodolines.

Des travaux effectué par la carriére des Fonds de Baileux, & mi-chemin entre
Chimay et Couvin, ont dévoilé une structure karstique de forme "poche", remplie
essentiellement de minerai de fer. Cette "poche" est, pour autant qu’on puisse juger
aprés sa destruction partielle par I'exploitation, une véritable grotte avec un plafond
rocheux. La grotte montre des formes de corrosion en anastomoses de diaclases
horizontales, le pendage des couches étant de 80°. Elles ne semblent pas en relation
avec le minerai, car on n'y trouve pas de trace. Peut-étre sont-elles postérieures, dues
par exemple a une karstification quaternaire alors que le minerai était déja en place.

ELCBUIn" el Viro!
R
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2. La série sédimentaire

Le remplissage commence, en contact avec l'encaissant, par une couche de
calcite a cristaux palissadiques perpendiculaires au plan de la paroi (échantillon GC1
[5414]). Cette calcite est transparente mais noire. Les cristaux ont plusieurs centimétres
de développement. L’'ensemble est relativement peu cohérent.

Vient ensuite le minerai de fer. On y trouve toute une gamme minéralogique. Les
couches limites du minerai sont bréchiformes.

Par place, il y a un limon brun a noir.

Au sommet du remplissage, qui ne touchait pas la volite, un complexe stalagmiti-
qgue comprend un plancher cimentant le minerai {(échantillon GC100 [5413]) surmonté
de stalagmites. Qn trouve aussi des concrétions dans des petits conduits du type

anastomoses.

Un peu a I’écart de la grotte, de la calcite colmate une zone de faille. Il s’agit de
cristaux de type scalénoédriques (échantillon GC4 [5415]), en éponte, isolés dans une
matrice détritique faite surtout d'argile rouge ciment. Il n'y a pas du tout de minerai
dans cette zone.

Nous avons analysé ces trois échantillons. En voici les résultats.

Echantillon | Ul om 87238y 20Th/234yY BOTH/2%2Th | [2*U/2%U],_, Age {en m.a.)

GC-5414 0,605+0,007 0,997+0,012 0,813%0,025 31,3x5,4 0,994 182,1[+17,1/-14,5]
GC-5413 0,158+0,023 1,438+0,272 0,492%0,070 8,9+2,6 1,634 70,7[+16,7/-13,6]
GC-5415 0,040+0,003 1,191+0,106 0,911%1,263 1,6+3,3 1,359 225,3[+inf/-225]

La datation de I’échantillon 54 14 présente un haut rapportisotopique 2°Th/?**Th :
I’age peut étre considéré fiable. La teneur en uranium est assez élevée pour la région et
témoigne d’une genese en milieu géochimiquement anomal. La calcite s’est mise en
place durant le stade isotopique 6, durant un épisode froid. Cela peut conforter
I’"hypothése d’une genése liée a des conditions autres que per descensum. Les stalagmi-
tes du sommet sont dues aux eaux de percolation, ce qui explique la teneur normale en
uranium. La calcite de faille a malheureusement fait I’objet d’un rendement médiocre,
couplé & une trés faible teneur en uranium. Il est tout-a-fait possible qu’elle soit a
I’équilibre radioactif et que sa mise en place soit contemporaine de la formation de la
faille, donc trés anté-quaternaire.
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