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Chapitre XI

Etude des déséquilibres radioactifs
et applications

Benoit VILLEMANT

Les actinides (U, Pa, Th, Ac) sont les plus lourds des éléments naturels. Leurs iso-
topes sont néanmoins tous instables. 238U, 235U et 232Th sont les peres de chaines de
décroissances radioactives incluant tous les isotopes radioactifs naturels depuis ceux de
g1 11 jusqu'a ceux de ¢, U, soit 42 isotopes. Dans cette famille, seuls certains isotopes
de Bi, Pb et Tl sont stables (209Bi, 204Pb, 206Pp, 207pp, 208pp, 203T] e 205T]).
L'examen des propriétés de ces différents éléments indique une grande variété de com-
portements géochimiques qui, associés 2 des périodes de décroissance radioactive
allant de la fraction de seconde 4 1,4.1010a (soit une variation dont l'ordre de gran-
deur est 10241) laisse prévoir un large champ d'application radiochronologique et de
tragage isotopique. Ces propriétés sont effectivement largement exploitées en géolo-
gie, océanographie, hydrologie, paléoclimatologie, volcanologie et archéologie depuis
les années 50.

Dans cet article, apres un rappel sur la physique nucléaire des chaines de décrois-
sance radioactive, nous indiquerons les bases des raisonnements utilisés dans 1'étude
des processus géochimiques et nous illustrerons cet exposé théorique par deux
exemples parmi les plus significatifs des progres spectaculaires de ces méthodes depuis
une dizaine d'années.

I. RAPPELS SUR LES CHAINES DE
DECROISSANCE RADIOACTIVE

Il existe trois chaines de décroissance radioactive naturelles dont les isotopes péres
sont 238U, 235U et 232Th. Chaque chaine est caractérisée par la succession de 10 2
14 réactions nucléaires & ou ”. Chaque chaine aboutit 4 un isotope stable du plomb
(206pb, 207Pb et 208Pb respectivement). Tous les isotopes intermédiaires sont 2 la fois
radiogéniques (issus d'une décroissance radioactive) et radioactifs (figure 1).
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Les lois de décroissance radioactives pour les isotopes péres sont les plus simples
car ils sont seulement radioactifs :
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Figure | : Les trois chaines de décroissance radioactives naturelles : Diagramme Numéro ato-
mique (nombre de protons du nucléide) - Nombre de masse (nombre de protons + neutrons).
la:238U; 1b: 235U ; I ¢ : 232Th,
Sous chaque isotope est indiquée la période radioactive :
a :années, j : jours, h : heures, m : minutes, s : secondes).

L'isotope pére (en rouge, toujours radioactif o) donne naissance 3 une série d'isotopes eux-mémes radioactifs o (diminution
du nombre de masse de 4 unités et du numéro atomique de 2 unités) ou B- (augmentation du numéro atomique d'une unité
sans modification du nombre de masse) jusqu'd un isotope du plomb stable (en jaune). Les branchements secondaires n'ont
pas été représentés dans ce diagramme. Les isotopes d'une méme chaine peuvent &tre groupés en plusieurs familles (de
méme couleur dans le diagramme) caractérisées par un retour trés rapide 4 I'état d'équilibre séculaire partiel (moins d'un an)
aprés un fractionnement isotopique. On voit par exemple que dans la chaine de 232Th, I'équilibre séculaire est rétabli en
moins d'un mois pour tous les isotopes fils de 228Th, et en moins de 40 ans pour I'ensemble de la chaine .

Par contre la loi de décroissance radioactive de chaque isotope intermédiaire est
complexe car elle dépend :
*de la constante radioactive de 'isotope considéré,
* des constantes radioactives de tous les isotopes qui le précédent dansla chaine.

Cette loi a été démontrée par H. Bateman en 1910. (Voir chapitre IV)

Cependant, cette loi générale peut étre simplifiée dans de nombreux cas. En effet,
on constate (figure 1) que les vaﬁzurs des Périodes des différents isotopes sont trés
variables (de la fraction de seconde a 10'%a) et permetrent de négliger certaines
constantes radioactives devant d'autres. Ces considérations physiques et certaines
caractéristiques chimiques permettent souvent de réduire la portion de chaine consi-
dérée au cas simple :

A——B——>C avec *a<<rs (yoir les exemples traités plus

bas).

La loi de décroissance radioactive de l'isotope B s'écrit alors :

dt dt

dNp _| dNB % dNg (1)
T, dt T,

olt le premier terme de la somme représente la petite quantité de B créée par la
décroissance radioactive du pere A et le deuxiéme terme, la petite quantité de B
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détruite par sa propre radioactivité.
Par définition :

dNgs _ _GNa _ AN avec
dt: dt . o a—Aat
L AT, :Ny=N,e
et ndNB_ .
|t =—ApNp
iy
en remplagant et réarrangeant, (1) devient :
dNB 0 —}\4 t
==L+ AgNg=A,Ne "4
dt B*'B AtV A (2)

C'est une équation différentielle du 1" degré avec second membre. En intégrant

et en utilisant les conditions aux limites Ng = N‘]’E 3 t=0, on obtient :

A " il '
NB=—ANA[1—e oo ]+N°e .
si Ay <<Ap !
_ -2
Ng :%ANAP—e lB‘]+N‘]’3e ot
| 3 )
soit encore :
. -A
AgNp=A, N, [l—e }”Bt]+?»3 Nje o
Par convention, ['activité ) ,N, d'un isotope A est notée (A).
L'équation s'écrit alors :
B)=(a) [1-e™ |+ (B)e ™
)-8+ .

Le deuxiéme terme de la somme décrit I'évolution du stock initial d'atomes de
B (N%) au cours du temps et le premier terme, l'évolution plus complexe des
atomes de B 2 la fois produits par A et se désintégrant continliment suivant la pério-

de de B.

1.1 Notion d'équilibre séculaire

Dans les réactions de décroissance radioactives simples (A — B stable), on définit
la notion de radioactivité éteinte, c'est-3-dire le temps t; au bout duquel il ne subsis-
te plus que 1% (ou 1%o) de l'activité initiale (ou du nombre d'atomes initial). La
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radioactivité est donc éteinte 2 1% pres au bout du temps t; tel que :

L1
0 —Ln2-E
= N =] Noe " T Soit, tE = M

100 Ln2

T=6T

Dans les chatnes de décroissance radioactive, cette notion n'est valable que pour
le pere de la chaine. Par contre, on peut montrer qu'une chaine de décroissance radio-
active, quel que soit son état initial tend vers un état d'équilibre, appelé équilibre
séculaire, caractérisé par |'égalité des activités de tous les isotopes de la chaine :

XiNi =] }\«pr, Vi

(o1 l'indice p représente le pere, utilisé comme référence).
Dans le cas de I'équation simplifiée (3),

Agt Bt

. - A
si t est grand, Nge tendversQet 1—e tend vers 1,

d'oh }\'BNB = KANA
t grand signifie par exemple e ' <107 soit 26Ty )

Physiquement, la notion d'équilibre séculaire™ correspond 4 I'établissement d'un
état stationnaire, c'est-3-dire un état ot pour chaque isotope intermédiaire de la chai-
ne (c'est-3-dire sauf le pere et le fils stable), la quantité d'isotope produit est égale 2 la
quantité d'isotope détruit par radioactivité. On notera que cela ne signifie pas que
J'activité (AN) n'évolue pas au cours du temps (au contraire, elle décroit contintiment
pour chaque isotope), mais qu'elle est identique pour tous les isotopes de la chaine.
On démontre que cet état d'équilibre est atteint au bout d'un temps t=6T; ol Ty
représente la plus longue période des isotopes intermédiaires.

Enfin, si I'on considére seulement des portions de chaine de décroissance radio-
active, on peut définir la notion d'équilibre partiel, correspondant au retour a 'érat
d'équilibre séculaire de la portion de chaine considérée.

1.2 Perturbations de I'équilibre séculaire
. et méthodes de datation

Ainsi, toutes les chaines de décroissance radioactive en systéme clos tendent vers
un état d'équilibre séculaire. Si I'on introduit une perturbation chimique dans ce sys-
téme en extrayant ou en ajoutant un ou plusieurs de ces éléments (échappement de
radon gazeux par exemple), on crée un déséquilibre dans la chaine. Si le systéme évo-
lue & nouveau en systéme fermé, la chaine radioactive retrouvera son état d'équilibre
au bout d'un temps t fonction de la période de l'isotope modifié (t =6 T de l'isotope
modifié). Tant que le systéme n'a pas retrouvé son état d'équilibre, la mesure des rap-

* en anglais : secular equilibrium. Lusage a consacré le terme d’équilibre séculaire bien qu'il contienne
une notion de caractére cyclique («qui a lieu tous les cent ansy, Le Robert, 1997). Ce terme n’est donc pas
ici exactement adapté & la notion d’état stationnaire, c’est & dire d’un état équilibre qui une fois atteint, n’est
plus modifié au cours du temps.
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ports isotopiques de la chaine permet de calculer I'dge de la perturbation : c'est le prin-
cipe de Ja chronologie de chaine de décroissance radioactive. Dans le cas d'un départ
de R, par exemple, on pourra dater une perturbation jusqu'a 23 j pour 222Rn (chat-
ne de 238U), 6 mn environ pour 229Rn (chaine de 232Th) et 24 s seulement dans le
cas de 219Rn (chaine de 235U) ; (¢f figure 1). Suivant le type d'isotope considéré,
c'est-3-dire suivant sa période et son comportement chimique, on pourra dater une
grande variété de processus géochimiques.
Les limites de I'ensemble de ces méthodes sont donc de deux types :

1.2.a LIMITES DE TEMPS

La limite supérieure théorique (retour a I'état d'équilibre 3 1% pres) est, nous
I'avons vu, égale 2 environ 6 fois T. Pour 230Th, par exemple, le domaine de temps
mesurable est donc théoriquement de 0 - 450 000 ans. Ces limites peuvent étre effec-
tivement atteintes lors de la datation de systémes simples tels que les coraux qui néces-
sitent la mesure de deux rapports isotopiques

sur un seul échantillon (voir ci-dessous). Par contre dans les systémes magmatiques,
cette méme méthode de datation requiert Iétablissement d’une droite isochrone 2
partir de mesures isotopiques sur plusieurs échantillons. Lerreur propagée sur I'dge est
une fonction complexe des erreurs analytiques et de la variabilité géochimique du sys-
teme étudié se traduisant par une dispersion des couples de mesures autour de la droi-
te de régression. Ainsi dans ces sytémes magmatiques, il n'est pas possible de distin-
guer un état hors équilibre d’un état d’équilibre au dela de 300 000 ans. Les limites
réelles des méthodes de datation par les déséquilibres radioactifs seront trés variables
suivant le type de matériel géologique étudié et la méthode analytique utilisée.

1.2.b LIMITES GEOCHIMIQUES

Pour créer un déséquilibre dans une chaine de décroissance radioactive, il faut
induire un fractionnement chimique entre deux isotopes de deux éléments chimiques
différents. De tels fractionnement sont évidents pour quelques éléments tels que le
radon qui est un gaz rare et s'échappe aisément des systémes géologiques (minéraux,
eau, ...). L'intérét géochronologique d'un tel élément reste toutefois limité 4 cause de
tres courtes périodes de ses isotopes (figure 1). Inversement les fractionnements 238U-
230Th sont d'un intérét géochimique majeur car ils permettent de combler une lacu-
ne chronologique importante dans les méthodes classiques : la période de 230Th
(75200 a) est en effet comprise entre celle du 14C (= 5.700 a) et les périodes tres
longues de 49K ou 87Rb (= 1010-1011 a). U et Th ont couramment des comporte-
ments chimiques trés différents en milieu supergéne, par contre ils ont des compor-
tements similaires en milieu endogene. En effet, le thorium est toujours sous la forme
Th4*, tandis que l'uranium est soit sous la forme U%*, soit sous la forme US* suivant
les conditions oxydo-réductrices. En milieu réducteur, U et Th ont donc méme com-
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portement et c'est le cas des milieux endogenes. En milieu plus oxydant, caractéris-
tique des milieux supergénes, une partie de I'uranium est sous forme U®* et peut for-
mer, par exemple, des composants trés solubles en milieu aqueux, contrairement a
U4+ et Thi+.

En conclusion, comme toutes les méthodes géochronologiques, les chronologies
utilisant les chaines de décroissance radioactive ont des limites d'application liées a la
fois aux périodes et aux comportements géochimiques des isotopes. Puisqu'elles com-
portent une grande variété d'éléments chimiques et de périodes radioactives, les
chaines de décroissance radioactive présentent des potentialités chronologiques trés
importantes.

Les développements récents des méthodes nucléaires et de la spectrométrie de
masse ont permis des progrés spectaculaires dans I'analyse isotopique et ainsi dans la
précision des datations et 1'élargissement des domaines d'application de ces méthodes
géochronologiques en Sciences de la Terre, Sciences de I'Environnement ou en
Archéoméirie. Aprés un apercu général de ces méthodes et de leurs applications, deux
exemples significatifs de ces progres seront présentés :

e mesure des variations du niveau de la mer depuis la dernitre glaciation par la
méthode 234U-230Th ;

e application des déséquilibres radioactifs aux systemes volcaniques.

2. LES ISOTOPES D'INTERET GEOCHIMIQUE

Les peres des trois chaines de décroissance radioactive ont de trés longues
périodes, et A condition de dater des événements anciens, c'est-3-dire tels que I'équi-
libre séculaire est 3 nouveau réalisé, ils peuvent étre utilisés comme des couples chro-
nologiques classiques (pere — fils stable) :

2381 — 206ph Tpsg = 4.5.10%
(t > 106a)

235U — 207Pb T235 B 07]1093
(t > 2.10%a)

232Th — 208pp Ty3, = 13.9.10%
(t > 30a)

L'utilisation de ces méthodes est détaillée dans le chapitre V.

Les autres méthodes consistent 2 dater un événement géochimique ayant pertur-
bé I'équilibre séculaire au sein d'une chaine radioactive. Leurs domaines d’application
sont limités par le laps de temps nécessaire 3 la restauration de cet équilibre (voir
limites de temps et limites géochimiques).

Dans le tableau suivant sont résumées les principales méthodes utilisées ; pour une
présentation exhaustive de ces méthodes, le lecteur se reportera a I'ouvrage de réfé-
rence de Ivanovich et Harmon (1992).
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LES ISOTOPES D'INTERET GEOCHIMIQUE

Méthode de datation | Isotope | Période Domaine de Applications
datation

I Méthodes dites "d'accumulation"

234y - 2307 230Th 7.52.10%a [<350.10%a

238y . 234y _ 230}, Datations des
carbonates marins et

2351y _231p, 231pg, 343.10%a |<150.1032a terrestres, roches
volcaniques

238(y _ 2341y _226R, | 226Ra 1602 a <10%a

IT Méthodes dites "d'excés"

excés de “°Th *Th 752.10%a [<350.10°a | Vitessesde

excés de 2'Pa Zlpa [343.10°a [<150.10%a f:a‘i‘e‘zl*r";ta“o“ ;

& 210 210 223 100 .
exces de me zzst 191 2 10 aa hydrogéochimiques
excés de " 'Th Th 24l 100 i
excés de ~*Th ) = J

2.1 Les méthodes dites « d'accumulation »

Elles consistent 4 dater un systéme en comparant directement l'activité d'un iso-
tope intermédiaire avec I'un ou plusieurs de ses peres. Ces méthodes utilisent deux
types principaux de diagrammes isochrones qui peuvent étre illustrés par I'étude de la
chaine 238U — ...— 234U — 230Th — 226R, ..

On considérera ici que la portion de chaine entre 238U et 234U peut étre omise
car elle met en jeu 2 isotopes de trés courtes périodes (234Th et 234Pa) (voir figure 1)
et I'équilibre partiel avec 238U est atteint en moins de six mois.

2.1.a PREMIER TYPE DE DIAGRAMME ISOCHRONE
(230TH /232TH)VS (238U /232-|-H)

§'il n'y avait pas de fractionnement chimique entre 238U et 234U, ce qui est une
hypothese raisonnable et vérifiée dans de trés nombreux systémes géochimiques, alors
238(J et 234U sont toujours en équilibre (238U)/(234U) = 1 et la chaine précédente
peut se résumer 2 :

2 2 22
-38Luk 80T - 2%Ra...
238 230

La loi de «décroissance » radioactive de 239Th suit alors I'équation (4) soit :
(230Th) _ (238U)(1 _ e—xmt) + (230Th)0e_7”23°t ©)

Traditionnellement ces équations sont représentées sous forme de rapports isoto-
piques puisque les méthodes d'analyse isotopiques ne permettent de mesurer directe-
ment que des rapports de deux isotopes d'un méme élément chimique.
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Il n'existe pas d'isotope de Th stable, mais on peut considérer qu'aux échelles de
temps considérées (Age < 350 000 a), 232Th est quasi stable puisque sa période radio-
active est considérablement plus grande (~1,4.1010 2), On I'utilise comme isotope de
référence et I'équation (6) s'écrit alors :

0
230 238 230
Th — u [1 = e—xzm[ ] + Th e'kzzo'-
232Th 232Th

Chapitre
XI

Soit un systéme répondant aux hypotheses fondamentales suivantes :
*le systéme initial est isotopiquement homogene lors de sa fermeture, soit encore
toutes les parties du systtme ont méme rapport d'activité initial
0 N
230 238

, mais pas nécessairement le méme rapport
232 232
Th Th,

(il peut étre chimiquement hérérogéne).

ele systéme a évolué en systeme clos vis 2 vis de la portion de chaine radioactive

238(J,...,230Th], depuis un instant initial ty, alors les différents points du syste-
P 0 )t

me évoluent au cours du temps suivant une isochrone qui est une droite dans le

diagramme 0
20y, 238y5

2 s 232
227 227h

dont la pente est une fonction simple du temps (p=1 —g Moty

Il s'agit 1a d'une représentation similaire 2 celle des couples classiques tel que
87Rb-87Sr, quoique un peu plus complexe. Ces deux systémes isochrones sont com-
parés dans la figure 2.

On notera les points suivants :
e le systéme initial est dans les deux cas défini par une droite horizontale, car, par

hypothese le systéme initial est isotopiquement homogene.
230 238

Th vs U
221, B2y

la droite isochrone évolue au cours du temps en tournant autour d'un point O parti-
culier qui n'est pas sur I'ordonnée 2 l'origine, contrairement au diagramme

¥Sr 4~ Rb

86gy 86,

* dans le diagramme

2 N 2
_30Th s 38U

232Th 232Th

/
est la droite de pente 1, (appelée équiligne) correspondant au rétablissement de I'équi-
libre séculaire, c'est-a-dire 3 (230Th) = (238U).

e la position limite de l'isochrone dans le diagramme
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Equation chronométrique :
Isochrone 238 y-23% Th (23°Th/mTh)=(23°Th/mTh)o e M +(mU/mTh)(1 e -M)

p=Je™

1.3 300 ka

activité de ®°Th : (®*°Th) = A ®°Th

(2%° Thy 2%2 )

30 ka
0.4 ./‘ période : T(*°Th) = 75,2 .10% a
(8]
2302321 0.7 ¢ ——r——
L ko ! t=0 (**U/**Th) = 3,034 [UY/[Th]
0.5
05 07 09 11 13 15 17 ition limite -
- 292 position limite :
(ALY (P°Th) = (**U) ;équiligne= droite de pente 1
Isochrone ®” Rb-*7 §r
Equation chronométrique :

2 iG St/*St = ["St/“St], + Rb/Sr (e ¥ - 1)
= 3a
)
H &0 pente : p =e ™1
5 2.0 1Ga
=~ période : T(*'Rb) = 48,8 10° a

1.0

87 86 L
Sri8ro 1) t=0 | ¥RbSr = 2,85 [Rb)/[St]
0 th 20 30 40 50 60 70

position limite :
YSr/*Sr > +°  jaxedesy

%7 Rbs ®® sr

Figure 2 : Diagrammes isochrones des méthodes 238U-230Th et 87Rb-87Sy. Dans chacun de ces
diagrammes, I'axe horizontal peut étre considéré comme un axe chimique, c’est-3-dire mesurant
les variations du rapport chimique U/Th ou Rb/Sr ; I'axe vertical représente au contraire un
rapport isotopique qui ne peut &tre modifié que par décroissance radioactive au cours du temps.
Le systéme initial (en vert) est représenté par une droite horizontale caractéristique d’un systeme
isotopiquement homogéne. Cette droite (isochrone) évolue au cours du temps en tournant
autour d'un point fixe différent dans chacune des représentations. On notera que les rapports
isotopiques sont mesurés par des rapports de nombres d’atomes dans le diagramme
87Rb-87Sr et par des rapports d’activités dans le diagramme 238U-230Th,

, 87 87 . . .
Dans le diagramme _STvs “'Rb cette position limite est I'axe des ordonnées et
8Sr 86Sr

correspond 2 la radioactivité éteinte (87Rb - 0).

*le point O est toujours 4 I'équilibre séculaire (230Th) = (238U) ; sa composition
chimique est telle que la production de 230Th par 238U est intégralement com-
pensée par la décroissance radioactive de 230Th. Pour les parties du systéme ayant
un rapport plus élevé que celui du point O la production de 230Th domine la des-
truction et inversement pour les parties ayant des rapports plus faibles. Le point
situé sur l'axe des ordonnées ne contient pas de 238U initial et par conséquent il
n'y a pas de production de 230Th.
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e enfin dans les deux systémes, les abscisses sont mesurées par des rapports isoto-
piques ou des rapports d'activité d’isotopes de deux éléments différents ; ils sont
équivalents 4 un rapport chimique.

En effet: 2381y _ y - . 281y _ Posge) s 232 [U] L [U]
B2Th | Ayn PPTh Ay ap3; 238 [Th] [Th] g
avec k = 3,034. %
QU
De méme on montre que :
“Rb _  Rb
®Sr  Sr

2.1.b DEUXIEME TYPE DE DIAGRAMME ISOCHRONE
(230TH /234U) v (234U /238U)

S'il y a un fractionnement initial 238U - 234U, ce qui est courant dans les systémes
hydrogéologiques (voir datation des coraux), il faut également tenir compte de |'évo-
lution du couple 238U - 234U au cours du temps. On montre que la loi chronomé-
trique est décrite par le couple d’équations :

er .

230Th _ 1- e(_933230L 1= 1 )\‘230 (1 _ e(x:u_}‘zso)t)
234U (234U 2 8U) (234U 238U) }\’230 —_ 7\‘234

Ces équations sont établies en Annexe.

234 23
Les isochrones sont alors des courbes dans le diagramme ( UJ _ [ h ] , (figure 3).
2 234
U

Ce diagramme permet de connaitre 4 la fois I'4ge et la composition isotopique initiale

s ) ) N
d'un seul échantillon. On notera que le rapport d'activité

2385 24y

J n'est pas
directement mesurable 3 partir des concentrations en U et Th.

238U 232Th

mesures de concentrations en U et Th, ou 2 partir des mesures d'activité absolues en
utilisant la méthode du traceur (spike).

24y 2307,
1l est calculé i partir des mesures de rapports d'activité et des
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On notera que l'utilisation des diagrammes isochrones de ce type est forcément
limitée pour 231Pa et 226Ra par I'absence d’isotope stable (ou de période suffisam-
ment longue) pouvant servir de référence pour ces deux éléments. On a, par exemple,
proposé d’utiliser Ba comme élément de référence pour la chronométrie 226Ra, mais
il est tres difficile de démontrer 'équivalence des comportements chimiques de Ra et
Ba, d’autant que les phénoménes radioactifs de production de 226Ra et surtout de
désintégration peuvent entrainer des modifications sensibles du comportement chi-
mique par rapport 4 un atome radioactivement inerte.

2.2 Les méthodes dites «d'excés»

Elles sont essentiellement utilisées pour mesurer des taux de sédimentation. Elles
sont fondées sur le principe de la décroissance radioactive du «stock initial » (voir
Rappels) de I'isotope considéré qui suit une loi de décroissance radioactive simple au
cours du temps du type :

(3)= (s

La difficulté de telles méthodes est l'estimation de la quantité d'isotope produit
par le ou les isotopes peres présents lors de la fermeture du systéme. Cette quantité est
calculée 2 partir de la quantité d'isotope pere présente dans le systeme. Par exemple
pour la méthode d'exces de 230Th, on a :

(230Th)excés = (230Th) - (2340)

L'estimation des taux de sédimentation suppose une quantité constante (station-
naire) d'isotope dans le milieu de sédimentation et un taux constant d'entrainement
par les particules sédimentaires. Ainsi les mesures de l'activité «en excés» de l'isotope
considéré en fonction de 'épaisseur du sédiment fournissent une mesure du taux de
sédimentation :

(230Th) _ (230Th)0 e Mot

exces

or t=x/s
x : épaisseur de sédiment
s : taux de sédimentation
d'olr :
Lo(230Th) e = Ln30Th)0 - (hy50/5)x

Dans un diagramme Ln (239Th)exces - x, une loi linéaire permet d'estimer le taux
de sédimentation en mesurant la pente p = Ay30/s.
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1.6

La Barbade

Chapitre
Xi

(234U/238U)

0 0.4 0.8 1.2
( 230Th/234U)
Figure 3 : Diagramme isochrone 234U-230Th : le couple d'équations (8) et (9) permet
de construire une abaque liant les rapports d'activités (234U/238U) et (230Th/234U). Cette abaque
est construite en supposant (230Th)0 = 0. Les isochrones sont des courbes d'autant plus proches
de droites verticales que les dges sont récents. Pour des dges plus anciens ces courbes convergent
vers le point d'équilibre (E) caractérisé par (234U/238U) =(230Th/234U)= I. On voit que la limite
supérieure de cette méthode se situe autour de 400 ka. La mesure des rapports d'activités sur un
échantillon unique permet de dater cet échantillon et d'estimer son rapport initial (234U/238U),,
Les compositions isotopiques de coraux fossiles de La Barbade (Petites Antilles) sont
reportées dans ce diagramme qui permet d'estimer leur ige (Bard et al.,, 1990 -a).
De plus ces échantillons se situent sur une méme courbe «horizontale» correspondant a un
méme rapport initial (234U/238U)0 = 1,14 qui indique un milieu de croissance homogéne au
cours du temps (I'eau de mer).Voir également la figure 4.

3. APPLICATION A LA DATATION DES CORAUX
PAR LA METHODE 234y.230Th

3.1 Principe de la méthode

Lors de leur croissance les coraux construisent un squelette & partir des carbonates
dissous dans ['eau de mer. Ils incorporent de cette fagon de I'uranium soluble dans
4-—
I'eau de mer sous forme de complexes uranyl carbonates (UO,(CO;), ).

Le thorium est au contraire trés peu soluble et est continliment extrait de I'eau de
mer par adsorption 4 la surface des particules qui sédimentent. L'eau de mer contient
ainsi des activités moyennes de I'ordre de 2,4 dpm/l en 238U et 234U et de I'ordre de
10-3 dpm/1 en 230Th.

On peut donc considérer que lors de leur formation, ces coraux ne contiennent
pas de 230Th, et la variation d'activité de 230Th fournit donc un bon chronométre qui
correspond 4 la chaine de décroissance radioactive simplifiée suivante :
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238 234 230 226
U U Th ““Ra...
)“238 }"234 }“230 (10)

dont I'évolution est décrite par les équations (8) et (9).

234y5 230y )
Ce systéme est représenté dans le diagramme e 1| o (figure 3),
28y 24y
,
2347y

initial.

ui permet d’estimer '4ge du systéme et son rapport
qui p g Yy pp P
U

Les mesures exactes sont obtenues par un calcul itératif (systtme non linéaire) 2
partir des rapports d’activités. La limite supérieure de cette méthode de datation est
fournie par I'équilibre entre 234U et 230Th, soit environ 6 . T»zq = 450.000 ans. On

p q 230
peut constater que tant que I'4ge du systeme est inférieur & 30 000 ans, la contribu-
tion de 238U reste négligeable (isochrones quasi-indépendantes du rapport [ 2*U |,

285
figure 3) et la réaction nucléaire décrivant I'évolution de 230Th (10) se résume 4 :

B4 U0——20Th— 5?%Ra. .

soit une équation chronométrique simplifiée :
(230Th) _ (234U)[1 _e Mo t]

3.2 Datation des coraux de La Barbade : variations
du niveau de la mer depuis la derniére glaciation

Certains coraux ont la propriéié de ne vivre que dans une zone d'immersion res-
treinte, ce qui les rend trés sensibles aux variations du niveau de la mer. C'est notam-
ment le cas d'un corail abondant dans les Caratbes : Acropora palmata dont le bioto-
pe se situe a environ 2,50 m sous le niveau de la mer. Il se développe ainsi une colo-
nie de coraux qui forme une terrasse. Une variation du niveau de la mer entraine la
mort de la colonie et le développement d'une nouvelle terrasse, 4 un niveau différent.
La datation des squelettes carbonatés de ces coraux dans différentes terrasses permet
donc de retracer les variations du niveau de la mer au cours du temps. Depuis Ku
(1968), cette méthode a été tres largement appliquée en utilisant généralement la
spectrométrie alpha et récemment la spectrométrie de masse (Edwards ez af, 1987)
Cette derniére méthode appliquée aux coraux de La Barbade a permis 4 une équipe
du Lamont-Doherty Laboratory (New York) de dater avec précision les variations du
niveau de Ja mer depuis la derniére glaciation et de mettre en évidence une erreur sys-

tématique sur les dges 14C (Fairbanks, 1989 ; Bard ez 4/, 1990a et 1990b).
3-2.a VARIATIONS DU NIVEAU DE LA MER

Les niveaux a Acropora palmara de plusieurs échantillonnages et carottages des ter-
rasses coralliennes de La Barbade représentent une hauteur totale d'environ 130 m
(55 m au dessus du niveau de la mer et 78 m en dessous). Ils ont été datés par la
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méthode 234U-230Th par spectrométrie de masse (figure 3). Le niveau de la mer a été
calculé & partir des altitudes d'échantillonnage corrigées des variations d'altitude liées
4 la surrection tectonique due 4 la zone de subduction des Caraibes (estimée 2 + 34
cm/103 a). Ces résultats sont reportés dans la figure 4 et comparés aux variations de
8180 de I'eau de mer mesuré dans les foraminiferes marins.

On observe un excellent accord entre les deux types de courbes. Les 8180 sont
une mesure directe du volume d'eau, stockée dans les continents sous forme de glace
(Shackleton, 1967 ; Shackleton et Opdyke, 1973). Ainsi, lorsque 1'on est dans une
période glaciaire le 8180 des eaux océaniques est bas ( jusqu'a -2) et il est élevé dans
un période de réchauffement maximum (interglaciaire, 8180 > 0). A ces périodes de
glaciation et déglaciation correspondent des variations considérables du niveau de la
mer, jusqu' 4 120 m pour la derni¢re période de réchauffement (depuis 20 000 ans
environ). Ces datations indiquent également que le maximum de la derniére période
interglaciaire dont I'dge était sujet & controverses, est datée 2 environ 125000 ans et a
duré une dizaine de milliers d'années seulement. Enfin, 1'analyse des variations du
niveau de la mer en fonction du temps au cours de la dernitre période de déglaciation
permet d'estimer un taux moyen d'un métre par siécle, correspondant 3 un taux de
fusion de la glace continentale d'environ 200 000 km3 par siécle (figure 4). L'analyse
déraillée de ces variations montre qu'il existe en fait deux maxima de fusion 2 11 et
14 000 ans correspondant 2 des apports supérieurs & 106 km3 d’eau/sidcle.

Chapitre
X1

40 4

. 1
= H profondeurs corrigées §'%0

Niveau de la mer (m)

-100

-120

‘I- =

-140 ' 3
0 50 100 150

age 2*°Th (ka)

Figure 4 : Etude des variations du niveau de la mer depuis 120000 ans par la datation des coraux
fossiles et du 8!80 des foraminiféres marins. Coraux de La Barbade : les 4ges sont mesurés par la
méthode 230Th (voir figure 3) ou 4C ; les altitudes d'échantillonage (niveau de la mer) ont été
corrigées de la surrection tectonique trés active dans la zone de subduction des Petites Antilles
(+0,34 mm/an). Courbe en vert : évolution des 8'80 marins en fonction du temps
(d'aprés Labeyrie et al., 1987). Noter I'échelle inversée pour les §180.
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3.2.b CauLBRATION DU 4C PAR LA METHODE 234U-230Ty

Les mémes mesures d'4ge des coraux de La Barbade par la méthode 234U-230Th
ont permis de calibrer la méthode 14C (Bard ez 2/, 1990b).

En effet, la méthode 14C nécessite une connaissance précise de la concentration
en 14C initial, c'est-2-dire du matériau organique lors de sa mort. Tant qu'il est vivant,
un organisme échange du carbone avec son environnement (atmosphére, eau océa-
nique, etc.) et est donc en équilibre isotopique avec celui-ci : c'est le milieu extérieur
qui fixe I'abondance de 14C dans le matériel biologique. A sa mort, les échanges cessent
et le 14C décroit continiment suivant sa période radioactive (de I'ordre de 5700 ans).
Pour dater un échantillon par la méthode 14C, il faut donc connaitre cette abondan-
ce initiale. Celle-ci a été obtenue par des méthodes de calibration directes en mesu-
rant la concentration en 14C de matériaux d'4ge connu par l'archéologie ou la den-
drochronologie. Cette calibration permet ainsi de remonter jusqu'a environ 9 000 ans
B.P. (figure 5). Au del3, les méthodes de mesure sont trés imprécises. La méthode
234U-230Th permet de combler cette lacune.

30

20

dendrochronologie

libré '* C ou 23° Th (ka)

age ca

0 10 20 30
age '* ¢ (ka)

Figure 5 : Comparaison des 4ges '4C aux ages 239Th ou calibrés par dendrochronologie. Jusqu'a
environ 8000 ans les dges '4C ont pu étre calibrés de fagon absolue par la dendrochronologie
(courbe bleue). L'écart systématique entre les dges 4C et les autres méthodes est confirmé par
les mesures d'dges 14C-230Th des coraux de La Barbade (en vert). Cet écart est croissant avec le
temps et est probablement lié aux variations de production du '4C dans la haute atmosphére.
Cette courbe constitue la courbe de calibration standard de la méthode '4C.



La comparaison des 4ges 14C et 239Th montre que cette derniére méthode donne
des 4ges plus vieux que la méthode 14C (figure 5). Bien que l'on ne puisse pas démon-
trer de fagon absolue que la méthode 234U-230Th est la plus juste, de nombreux argu-
ments suggerent cette hypothese. Au dela de 10 000 ans, de nombreux désaccords appa-
raissent en effet entre des méthodes relatives ou absolues (varves, thermoluminescence,
K/Ar) et la méthode 14C, avec une sous-estimation quasi-systématique pour cette der-
niére. Ces différences peuvent étre clairement attribuées aux variations de production de
14C dans la haute atmosphére, dues aux variations du champ magnétique terrestre qui
joue un réle d'écran au rayonnement cosmique. Les 4ges 14C plus anciens que 8-10 000
ans sont désormais corrigés de cet écart, calibré par la méthode 230Th. 234U,

4. APPLICATION DES DESEQUILIBRES
RADIOACTIFS AUX SYSTEMES VOLCANIQUES

4.1 Datation et constantes de temps

Le premier intérét des déséquilibres radioactifs appliqués aux systémes volca-
niques est d'avoir étendu les possibilités de datation 2 la période 40 000 - 300 000 ans
en utilisant le couple 230Th-238U. Les autres méthodes de datation ont en effet des
périodes trop courtes (14C) ou trop longues (4K) ; cette derni¢re méthode reste tou-
tefois relativement sensible pour les ages récents dans les roches volcaniques riches en
K (alcalines et potassiques, t > 40 000 a).

De nombreux exemples de datation sur isochrones internes (minéraux-roches
totales) ou sur roches totales ont été publiés démontrant la fiabilit¢ de ces techniques de
datation (voir Les isotopes d’intérét géochimique, et références ci-dessous). A titre
d'exemple le tableau suivant donne les résultats des méthodes 40K, 230Th er TL.
(Thermoluminescence) pour des laves de la Chaine des Puys (Massif Central Frangais,

série alcaline).

Datation de l'inversion paléomagnétique d'Olby-Laschamp
Meéthode Technique utilisée Age Réfrences
(coulée d'Olby)
40K-A0Ar Feldspaths 43.000 )
T.L. Feldspaths 39.200 )
230Th Isochrone interne 39.000 3)

(1) Gillot PYer al, 1979 ; (2) Guérin G., 1982 ; (3) Condomines et al., 1982a.

De nombreuses autres méthodes de datation utilisant des isotopes des chaines de
décroissance radioactives et qui reposent sur le méme principe que la méthode 238U-
230Th peuvent étre envisagées pour les systémes volcaniques :
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Isotope Période Pére Isotope ou Element Domaine
de référence d'utilisation
231Pa 3,4.10% a 235U @) 0-200 ka
226Ra 1602 a 230Th Ba?) 0-8 ka
210pb 21,4 a 226Ra 204pi 0-100 a
228Ra 6,7 a 232Th 226Ra, (Ba ?) 0-30 a
210Bi 5] 210pp ) 0-30;

(?) : pas de référence stable confirmée.

Toutefois, ces techniques ne sont pas encore couramment utilisées & cause de 'ab-
sence d'isotope stable de référence pour Pa, Ra, Bi et 4 cause de nombreuses difficul-
tés analytiques.

Ces méthodes isochrones permettent donc de dater un échantillon de roche (iso-
chrone interne) ou un événement volcanique particulier supposé instantané par rap-
port a I'4ge du systeme. Mais 'intérét majeur de |'ensemble de ces isotopes est de per-
mettre |'estimation des constantes de temps des processus magmatiques tels que la
durée de différenciation ou les temps de transfert des magmas. Les ordres de grandeur
de ces constantes de temps dans les systémes volcaniques représentent un domaine
allant de I'heure (pour les remontées magmatiques tres rapides, par exemple) 2 10 000
a (différenciation magmatique profonde par exemple), c'est-a-dire un domaine de
temps parfaitement couvert par les isotopes cités plus haut.

Ainsi, les durées de différenciation peuvent étre estimées a partir de la mesure des
différences d'Ages entre les différentes phase minérales d'un magma. Les ordres de
grandeur des durées de différenciation sont typiquement de 102 2 104 a (Taddeuci e#
al., 1967 ; Allegre, 1968 ; Villemant et Fléhoc, 1989).

Moyennant 'hypothese de I'existence d’'un état stationnaire des systtmes d'ali-
mentation profonde, de différenciation et de vidange des chambres magmatiques, il
est également possible d'estimer les temps de transfert des magmas de la chambre
magmatique vers la surface. Ces estimations vont de quelques heures 4 quelques
années et sont donc accessibles en utilisant les isotopes de plus courte période (226Ra
3 210Bj) (Williams et 2/, 1986 ; Pyle ez al., 1991 ; Condomines ez al., 1995).

4.2 Rapports isotopiques initiaux

Comme toutes les méthodes radiochronologiques, I'étude des rapports isoto-
piques initiaux permet d'identifier les caractéristiques des sources magmatiques et
des mécanismes de fractionnement chimique responsables des déséquilibres radio-
actifs observés.

Seule la mesure du rapport isotopique initial (239Th/232Th), permet de connaitre
le rapport chimique initial Th/U d'un magma : c'est-a-dire le rapport non modifié par

46



ETUDE DES DESEQUILIBRES RADIOACTIFS ET APPLICATIONS

les processus pétrogénétiques, soit encore celui de sa source. Par exemple, I'estimation
des ces rapports initiaux de séries de laves du Vico et de I'Etna (Tralie) a permis de
retracer I'évolution au cours du temps de la source magmatique de ces volcans (figu-
re 6). Ce type de résultats et certaines études expérimentales (Keppler et Wyllie, 1990 ;
Beattie, 1993 ; La Tourette ez 4l, 1993) suggérent que des fractionnements U-Th
significatifs sont possibles dans les sources lors de la production des magmas pri-
maires. L'origine de ces fractionnements est toutefois un débat largement ouvert, en
particulier parce que 'analyse des séries de différenciation et les mesures de coeffi-
cients de répartition dans les systémes naturels indiquent au contraire des comporte-
ments trés voisins, le plus souvent indiscernables, pour U et Th (cf. par ex. Villemant
et al., 1981). Ainsi la fusion partielle ne pourrait produire des magmas significative-
ment déséquilibrés en 238U-230Th qu'avec des degrés de fusion partielle extrémement
faibles (< 1%) ce qui pose des problémes pétrologiques quasi insurmontables.

Dans les magmas d'arc, on observe fréquemment des enrichissements en 238U par
rapport 3 230Th : ceux-ci sont généralement interprétés comme le résultat d'un enri-
chissement sélectif en U par les fluides de la crofite océanique subductée lors de la
fusion du manteau et d'une remontée suffisamment rapide des magmas vers la surfa-
ce pour préserver le déséquilibre radioactif. Si cette interprétation peut étre envisagée
pour les basaltes peu différenciés, elle semble improbable pour la majorité des mag-
mas d'arc trés différenciés et produits dans des systémes d'alimentation-différencia-
tion-émission proches de I'état stationnaire.

Connaissant I'extréme mobilité de |'uranium en phase aqueuse et en milieu oxy-
dant (conditions superficielles peu probables en milieu magmatique profond), il est
tentant d'attribuer |'origine de ces déséquilibres accidentels 4 des processus supergenes
tels que les interactions du magma avec les systémes hydrothermaux (Sturchio ez 4l,
1987). Ainsi, nous avons montré récemment que certains produits volcaniques
(Montagne Pelée en Martinique, Villemant ez 4k, 1996) ont été isotopiquement et
chimiquement modifiés par des interactions avec le systéme hydrothermal au cours
méme de leur ascension dans les conduits éruptifs, tandis que les produits pliniens
ayant un temps de transfert trés court ne présentent jamais de déséquilibre radioactif

238(J.230Th (figure 7).
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Figure 6 :Variation des rapports isotopiques initiaux des laves de I'Etna et du Vico (ltalie). Les rap-
ports isotopiques initiaux (230Th/232Th), d'une série de laves caractérisent I'évolution du rapport
(339Th/232Th) de leur source magmatique. Si cette source magmatique évolue en systéme clos,
alors ses rapports isotopiques varient linéairement en fonction de e*T. En effet, si I'on appelle
AT =T, - t et ATy = Ty, - t, ot Ty représente I'age de formation de la source et T, I'dge
d'extraction d'un magma, I'équation 7 devient :

(BOTh/B32Th)s = eMT[(230Th/232Th),,-(238U/232Th),] erAT + (238U/232Th),, L'ordonnée a l'origine
de la droite fournit le rapport (U/Th), de la source et la pente est une mesure du fractionnement
U-Th dans la source [(39Th/232Th)o-(238U/232Th),] eMT; = [(U/Th)g - (U/Th)] eraT,
L'évolution de la source au cours du temps peut également étre suivie dans le diagramme
(B30Th/232Th)-(238U/232Th).

La droite horizontale (en rouge) caractérise I'évolution d'une source initialemment a I'équilibre
(E). L'évolution de la série duVico (en bleu,Villemant et Fléhoc, 1987) est caractéristique d'une
source hors équilibre avec (U/Th), < (U/Th);. A I'Etna la situation est plus complexe (d'apres
Condomines et al., 1982) : les points hauts (carrés verts pleins) définissent une évolution similaire
a celle du Vico avec un rapport (U/Th)s plus élevé. Les autres mesures de I'Etna (carrés verts
vides) sont interprétées comme le résultat d'un mélange avec des magmas issus d'une source de
plus faible rapport (U/Th), (Condomines et al., 1982 -a et b) ou de processus de contamination-
réhomogénéisation isotopique (Villemant et al., 1994).
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Figure 7 : Composition isotopique des magmas des éruptions violentes 4 la Montagne Pelée
(d'aprés Villemant et al.,, 1996). Les produits volcaniques émis au cours des derniers 14000 ans a la
Montagne Pelée sont chimiquement homogénes. lls se distinguent cependant par leurs rapports
isotopiques (B30Th/232Th) (et plus faiblement (28U/232Th)) : les produits émis lors d'une éruption
plinienne (ponces pliniennes, éruptions Pl -en vert-, P3, P6 ) sont 4 |'équilibre isotopique et les
produits émis lors des éruptions péléennes (P| -en rouge-, 1902) sont le plus souvent hors équi-
libre. Ces différences ne peuvent é&tre liées qu'aux mécanismes éruptifs. Elles sont interprétées
comme le résultat de processus de réhomogénéisation isotopique et contamination sélective par
['encaissant au cours de la remontée lente des éruptions péléennes (formation de démes).
L'enclave hydrothermalisée de I'éruption de 1929 (en bleu) représente une composition possible
de l'encaissant hors équilibre et source de la contamination.
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5. CONCLUSION

Bien que les schémas de décroissance des chaines radioactives soient bien connus
depuis les années 30, leur utilisation en radiochronologie et pour le tragage des sys-
témes géochimiques ne s'est développé que depuis une vingtaine d’années, principa-
lement en raison des limites des techniques d’analyse. Si I'on excepte les peres des
chaines radioactives, le domaine d’application de ces méthodes est étude du
Quaternaire récent. Ainsi, 'étude du déséquilibre 230Th-234U dans les terrasses coral-
liennes a permis des progres spectaculaires en paléoclimarologie. La mesure des
constantes de temps et le tragage des mécanismes de transfert lors de la sédimentation
et des processus d’altération sont également un domaine majeur d’application de ces
méthodes. Les applications 4 'hydrogéologie qui met en jeu des constantes de temps
tres courtes commencent a se développer avec des prolongements naturels vers le suivi
de la pollution.

Les déséquilibres radioactifs dans les systémes volcaniques constituent une sour-
ce unique d'informations parce qu'ils associent des comportements géochimiques
variées et des méthodes chronologiques couvrant les domaines de temps caractéris-
tiques du volcanisme. Les formulations théoriques sont actuellement bien dévelop-
pées mais les comportements géochimiques des éléments mis en jeu sont beaucoup
moins bien connus. En effet, si les comportements spécifiques lors des processus
mettant en jeu des liquides et des solides magmatiques sont bien étudiés, il n'en va
pas de méme pour les processus de dégazage, les interactions fluides-magmas,
encaissant solide-magma et c. En plus d'un effort considérable d'investigation expé-
rimentale, il est nécessaire de développer les études de systémes volcaniques naturels
types afin d'identifier les mécanismes majeurs de fractionnement des isotopes des
chaines de décroissance radioactives.

Enfin, je citerai en radiochronologie préhistorique l'utilisation systématique et
simultanée, depuis quelques années, des datations 14C et 230Th. Par exemple, des
résultats trés récents remettent en cause les modeles de peuplement de 'Europe par
I’Homo sapiens (homme archaique) et sa coexistence avec ’'homme moderne ou Homo
sapiens sapiens (Bischoff er al., 1994). Devant I'importance accrue accordée 4 Ihistoi-
re terrestre récente qui constitue un enjeu scientifique majeur pour la compréhension
des grands équilibres régissant notre environnement, les chaines de décroissance
radioactive constituent un outil de choix qui devrait considérablement se développer
dans les années 2 venir.
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ANNEXE = = -
ANNEXE

Léquation (8) dérive directement de I'équation (4) pour la portion de chaine
238U — ... 524U — 230Th — ..., ol1 Lon néglige les isotopes intermédiaires dont
la période est trés courte (< 1mois) :

(234U) B (238U)[1_e—kz34t] + ( 234U)o R (A1)
solt encore :
234 234
U = [l— e‘}\zut ] + 0) e—}‘mt
23815 (238U) (A2)

En remarquant que dans le domaine d’utilisation de ce chronométre (238U) =
(238U)° on aboutit 4 I’équation (8). La loi de décroissance de 230Th est donnée par
I’équation :

d>°Th
dt

ol le premier terme du second membre représente la production de 230Th par 234U et
le second terme, la destruction de 230Th par sa propre radioactivité (voir équation (1)).

= Nyyg U — A3y 20Th = (234U) _ ( 230Th) (A3)

En remplagant et en réarrangeant (234U) par son expression dans 'équation (A1),
on obtient :

230 °
d dtTh A 230 = (238U)(1 et ) o ( 234 U) oMot (A4)

Cette équation est similaire & I'équation (2) et par intégration donne (A5) :
Comme Ay3g << Aysq, et (238U)° _ (238U)), et Ay3g << Ayzy, I'équation précé-
dente se simplifie sous la forme

((3:1;)) . [ | s =hs)t J P 123:i3; N [ draat e(a;.ak—ﬁ.z_m)rj ((’:IJ)) -1|  (A5)

=]= gt + “Aoaat _ o —Raget 234U —i
B 5] € (4 5 ( A6)

2341,
En divisant chaque membre de I’équation (A6) par le rapport [238 }, on aboutit &
I'équation (9). u
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