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CONCENTRATIONS ANOMALES EN URANIUM DANS
LES STALAGMITES (GOUFFRE DE LA PIERRE ™
SAINT MARTIN, PYRENEES, FRANCE)

par Yves Quinif (1)

RESUME

Certaines galeries du Gouffre de la Pierre Saint Martin, telle la
galerie Aranzadi renferment de riches séquences sédimentaires avec con—

crétions stalagmitiques.

Plusieurs stalagmites présentent de

fortes teneurs en uranium dépassant parfois 100 ppm. L'investiga-
tion a4 1'aide de films sensibles aux particules alpha montre une
répartition trds hétérogéne de 1'uranium au sein des stalagmites.
Les caract@ristiques isotopiques de la famille U238, &tudiges par
spectrométrie alpha, prouvent la mise en place de ces hétérogénéités

lors de la formation des concrétions.

ABSTRACT

In the "Couffre de la Pierre Saint Martin", somes galleries like
the "Aranzadi gallery" reveal exceptiondl sedimentary sequences
with speleothems. Several stalagmites contain high uranium concentra-

tions sometimes higher than 100 ppm.

The utilization of films for

the detection of alpha particles shows a very heterogeneous distri-

bution of uranium into the stalagmites.

The isotopic characteristics

in the U238 family are analysed by alpha-spectrometry. This proves
that the uranium heterogeneous distribution dates from the formation

of the speleothem.
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Key-words - Stalagmites, Uranium, Isotopic analysis, U/Th datations.

INTRODUCTION : L'URANIUM DANS LES STALAGMITES

L'intérét présenté par 1'étude de
1'uranium dans les concrétions stalagmi-
tiques est dfi 8 la possibilité de dater
ces concrétions grice au déséquilibre
radioactif existant dans la stalagmite.
Lors de la dissolution de 1'uranium
présent dans les sols et les roches, le
thorium n'est pas solubilisé. Le Th230,
descendant de 1'U234, n'accompagne pas
ce dernier avec les eaux d'infiltration.
Seuls les isotopes de 1'uranium préci-
pitent donc avec le carbonate lors de la
formation de la concrétion. La croissan-
ce du Th230, généré par 1'U234, consti-

tue ainsi un géochronomé&tre (Harmon,
Thompson, Schwarcz, Ford, 1975). Notons
enfin le déséquilibre existant souvent
entre 1'U234 et 1'U238 (U234/U238 plus
grand que 1) résultant de la solubilité
plus grande de 1'U234 que de 1'U238

(fig. 1). Cette différence de solubilité
est expliquée par les conséquences de
1'émission alpha de 1'UZ38 effet de
recul, dislocation du réseau cristallin.

Au cours d'une étude sédimentologique
dans le Gouffre de la Pierre Saint Martin
(Maire, Quinif, 1984 ; Quinif, Maire,
1986 ; Cantillana, Quinif, Maire, 1986),
nous avons daté une trentaine de stala-
gmites et planchers stalagmitiques.

(1) CERAK (Centre d'études et de recherches appliquées au karst), Faculté polytechnique de Mons,

rue de Houdain, 9 --B-7000 Mons.

Cette nechenche a necu £'aide du Fonds National de La Rechexrche Scientifique.
Communication présentie a Ra ndunion de La Société belge de GEologie Le 4 novembre 1986.
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Figure 1. Schéma de désintégration de 1'U238 et parcours géochimique de 1°U238, 1'U234 et le Th230
dans les eaux de percolation et les stalagmites : déséquilibre entre 1'U238 et 1'U234,
absence de Th 230 dans 1'eau et la stalagmite au moment de sa formation (2), croissance
du Th230 et diminution du rapport U234/U238 en fonction du temps (1).
Uz38 decay senies and geochemical destiny in percolation water and speleothem o4 U238,
U234 and Th230 : desequilibrium between U234 and U238, absence of Th230 in the waten
and the speleoithem at the initial time (2), growth of Th230 and diminution 0§ the natio
U234/U238 in function of time (1),
(ppm)| (ppm)
{ppm) (% | valeurs x[/aleu[rs
n moy. |écart-type| S_ les plus)les plus{source
Y { S)yp moy. 100 élevées|basses
Belgigue 20 0,21 0,18 86 0,826 | 0,048 (1)
Han-sur-Lesse 20 0,28 0,17 85 0,602 | 0,090 |inedit
Angleferre
(1) : Gewelt (1985)
Lancaster Hole. S5 | 333 | 44k | B3 | B3 | 022 | (2) (2) + Casoopne, Sehwares, Ford
Systéme Ingleborough 40 135 1,90 1M 938 | 0,04 (2) (1983)
Cave-Gaping Gill (3) : Roberge, Gascoyne (1978)
Victoria cave 47 0,55 033 60 1,86 0,13 (2) (4) : 15312717107;1, Ford, Schwarcz
Canada (5) : Lauritzen, Gascoyne (1980)
Grotte de Saint- Elzéar 7 1019 | 013 68 041 | 006 | (3) (6) : C(?czzzggz)me Ford, Schwarcz
(Gaspésie, Québec ) _ (7) : Shen (1985)
Grotte Valerie {Nahanni) 18 19,5 .4 T 60,2 4.3 (4) (8) : Sorriaux (1982)
Castelguard Cave (Columbia) 7 | 643 | 553 86 91 | 25 | () tnédit : résultats CERAK
Gargantua Cave {Columbia) [A 16,6 745 L5 38,1 37 (&)
Vancouver 27 0,121 0,06 50 031 0,06 (6)
Norvege 4 0,195 | 0,05 26 0,3 0,09 (5)
France
Alpes - Pyrénees 26 0,93 0,76 82 292 0,04 | inedit
Canne -de |'Arago L2 035 [ 0,50 143 0,789 1062 | (7) Tableau 1. Données statistiques
Grotte du Lazaret 10 0,23 0,07 30 0,449 | 0,968 | (7) concernant diverses
Orgnac 111 A 018 | 005 28 0336 |0082 | (7) analyses d'U dans des
Niaux 25 | o2 | 0 79 | 082 | 008 | (8) stalagmites.

; Statistical data con-
Grece cenning U analyses in
Golte Petralona 13 0,38 0,65 m 16497 10059 } () speclothems .

Italie
Grotte du Prince n 0,28 0,06 21 0,444 | 0,179 (7)
PSM 33 218 334 153 134,6 {0,012
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Plusieurs de ces concrétions contiennent
des teneurs &levées en uranium, tout-j- .
fait anomales en comparaison des teneurs
habituellement analysées dans ce type de
matériau. Le tableau 1 synthétise quel-
ques 300 analyses dans diverses zones
karstiques et cavités. On voit que les
teneurs moyennes, bien que tré&s variables,
varient autour de 1 ppm. Notons que les
moyennes concernant les échantillons des
Rocheuses canadiennes (Nahanni, Columbia)
sont aussi anormalement &levées. Ces
teneurs anomales nous ont conduit i
étudier la distribution de 1'uranium dans
les stalagmites radioactives du Gouffre
de la Pierre Saint Martin.

LE GOUFFRE DE LA PIERRE SAINT MARTIN

Réseau de haute montagne, le gouffre
comprend une enfilade de galeries et de
grandes salles sous 400 m de calcaires
crétacés au contact du socle paléozoique
(fig. 2). Plusieurs gouffres dont 1l'ori-
fice le plus haut se trouve 3 2047 m
d'altitude traversent les 400 m de cal-
caires pour donner acc&s aux riviéres
souterraines (Douat, 1976 ; Queffelec,
1976). L'épine dorsale du gouffre est
constituée par une suite de salles géantes
qui se termine avec la salle de la Verna,
‘longue de 270 m, large de 230 m et haute
de plus de 120 m. La galerie Aranzadi
représente la suite du gouffre, lorsque
la salle de la Verna n'était pas encore
creusée et que le torrent qui actuelle-
ment s'y perd continuait sa course vers
l1'aval. Elle s'ouvre & 100 m de hauteur
dans les volites de la salle de la Verna.
Longue de 300 m, rectiligne, large de 20

Ravin d’'Arphidia

"\ Galerie
Aranza'di

Galerie Aranzadi

e

1000m
- |

Grandes salies

a2 30 m, la galerie Aranzadi, vu sa position
perchée, est un remarquable piége 3 sédi-
ments dont 1'épaisseur dépasse la dizaine

de métres. Une coupe face au vide de 1la
Verna témoigne de l'ancien passage du
torrent avant la formation de la salle
géante. C'est surtout de la galerie Arzandi
que proviennent la majorité des stalagmites
analysées.

GEOLOGIE DE L'ENCAISSANT

Les galeries du gouffre se développent
au contact d'un socle paléozoique plissé
et aplani sur lequel s'est déposée une
puissante série carbonatée du-Mésozolque
les calcaires des canyons (fig. 3). Plu-
sieurs accidents tectoniques compliquent
ce schéma, notamment dans la salle de la
Verna (Gilli, 1984). Les difficultés
inh&rentes au monde souterrain nous ont
empéché d'effectuer des levés précis et
détaillés. Les &chantillons des vofites
sont souvent impossibles & prélever, le
plancher est caché la plupart du temps
sous les dépSts. Néanmoins, nous avons
échantillonnéde fagon la plus compléte
possible les différents faciés afin d'en
analyser les radioé&léments par spectromé-
trie gamma. Le tableau 2 nous indique
que, si le calcaire des canyons ne présen-
tent pas d'anomalie en uranium, il n'en
est pas de méme pour les roches paléozoi-
ques. On constate par exemple que la
volite de la galerie Arzandi (PS0864) 3
ltaplomb d'un site 3 stalagmites radioacti~
ves contient 8.3 ppm en U, avec un léger
déséquilibre radioactif que peut expli-
quer le lessivage de l1'uranium. Les eaux
d'infiltration alimentant les concrétions

Puits Lépineux »

Vers
I'amont

Puits Lépineux ™

Y
Vers les

réseaux en amont

Figure 2. Localisation du réseau de la Pierre Saint Martin et topographie des galeries basses du

gouffre.

Situation of the network of the "Pierre Saint Mantin" and sketch of the Lower parts of
the cavity. This is a high Alpine networnk, the highest entrance opens at 2047 m a.s.L.,

Ain the Lapiaz.
primany basement.

1t develops essentially unden 400 m of cretaceous Limestones on the
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Figure 3.

CALCAIRE CRETACE

Salle de la Verna

Galerie Aranzadi

T

SCHISTES VISEENS

CALCAIRES NAMURIENS

Coupe géologique simplifiée de 1a salle de 1a Verna (d'aprés Gilli, 1984).

Simplified geological section of the Verna noom (following GiLLL, 1984).

doivent donc nécessairement traverser les
calcaires des canyons ainsi que, pour les
galeries creusées au niveau ou dans les
roches primaires, certaines de ces der-
niéres.

RESULTATS DES ANALYSES ISOTOPIQUES

Ces résultats sont explicités dans
le tableau 3. Nous ne discuterons pas
ici des conséquences géomorphologiques
et paléoclimatologiques des 4ges, cette
question ayant &€té traitée ailleurs
(Quinif &Maire, 1986 ; Cantillana,
Quinif & Maire, 1986). Examinons
essentiellement deux stalagmites
a teneurs élevées et contrastées
en uranium.

La stalagmite SArSti1 a fait
1'objet de 4 analyses dont 3 sur des
échantillons stratigraphiquement-super-
posés, la stalagmite 8ArSt3 de 2 analyses.
Les dates sont en bonne concordance
tandis que les teneurs en uranium sont
éminemment variables & 1'intérieur d'une
méme concrétion. L'aspect de la calcite
est en relation avec la teneur en ura-
nium : les fortes concentrations cor-
respondent 3 une calcite blanche, laiteu-
se, translucide et bien stratifiée, les
faibles concentrations 3 une calcite
grise, transparente et sans stratifica-

tion apparente (fig. 4).
LOCALISATION DANS L 'URANIUM

Afin de déterminer avec plus de pré-
cision 1la géométrie de la distribution
de 1'uranium, des tranches de stalagmites
ont €té radiographiées 3 1'aide de films
sensibles aux particules alpha. ©La limi-
te de détection de ce type de détecteur
est de quelque 100 3 200 ppm pour obte-
nir une trace significative. Un nuage
de points résulte d'une accumulation
ponctuelle en uranium de plusieurs
centaines de ppm.

Un film placé contre la surfdce to-

tale d'une tranche longitudinale de-
8ArSt1, englobant ainsi les différentes
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plages de calcite ains que deux films
placés au contact de deux plages de
calcite n'ont pas donné de résultat.
Malgré les concentrations en uranium de
plus de 100 ppm, aucune concentration
significativement plus grande n'y existe.
Dans chaque plage, la distribution de
1'uranium est homogéne.

Des films furent placés sur des tran-
ches découpées perpendiculairement 3
l'axe de croissance d'autre stalagmites,
notamment ArSt3. Les résultats sont ici
remarquables. L'uranium présente des
accumulations probablement de 1l'ordre
de 1000 ppm dans des cercles de croissan-
ce en calcite blanche, laiteuse et mi-
crostratifide (fig. 5). Particulidre-
ment, 1'échantillon 2 montre des concen-
trations en couches concentriques super-

posé€es & la calcite blanche. La plage
centrale de calcite jaunidtre et translu-
i 17l e T

PS0001{ schistes primaires 16,9 19 12,7 5.3
PS08531 calcaire des cafions| 3,0 31 1,6 0,44
PS0854| schistes primaires | 13,3 16,3 9,5 582
PS0855] schistes primaires 2,0 21 24 0,68
PS0856j calcaire des carons | 2, 2,2 08 0,13
PS0857| schistes primaires 5.4 5.8 8,6 3,41
PS0858I calcaire des cafions| 2,0 2.0 5.7 1,58
PS0859| schistes primaires 3.4 3,6 9,1 1,72
PSO0860| calcaire viseen 17 1,9 0 0
F;SOBG‘I schistes primaires 9,74 11,5 10,8 5,71
PS0862] gres facies Culm 4,7 4,6 14,0 3,95
PS0863 38 4,2 4,6 1,09
PS0864 83 9.8 0,7 0,15
PS0870] calcaire des cafions| 3,2 35 0 0,03
PS0874 | calcaire des cafions| 091 0,81 0 0
PS1324 | schistes primaires 3,4 39 13,7 3,37
Tableau 2. Concentrations en U, Ra, Th et K20

dans 1'encaissant du Gouffre de la
Pierre Saint Martin.

U, Ra, Th and K20 concentrations in
nocks of the "Gouffre de La Pierne
" Saint Marntin".
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Figure 4. Coupe dans les stalagmites 8ArStl et 8ArSt3 montrant la distribution de Ta calcite

Figure 5.

blanche microstratifiée et de la calcite grise massive (surcharge grisée), ainsi
que Tes dges et les teneurs en uranium associés.

Section in the sialagmites SArSE! and 8AnSt3 showing the distrnibution between the
michostratified white caleite and the massive ghey caleite (grey plot) and associated
ages and uranium concentrations.

i0Ocm

Scm [o] . Scm
" J

Application de films sensibles aux particules alpha sur des coupes de la stalagmite

ArSt3 (a : échantillon 1 ; b : &chantillon 2).

a. A gauche, sur le dessin de Ta tranche, les fines lignes indiquent 1'allure de la
stratification de 1a calcite blanche. A droite, sur le dessin du film, on voit
que c'est sur ces lignes que se concentrent les traces alpha, visualisant les
concentrations en uranium.

b. A gauche, Te dessin de la tranche indique par des plages noires la localisation
des cercles et des petites sphéres de calcite blanche. A droite, on voit que
c'est bien cette calcite qui contient 1'uranium puisque le dessin du film calque
les plages noires par ses concentrations de traces alpha.

Application of §ilms fon the alpha particles detection on stalagmite ArSt3 sections

{a : sample 1 ; b : sample 7}.

a. On Legt, the drawing of the section shows the aspect of the white caleite stra-
tifdeation by thin black Lines. On night, on the drawing of the 4ilm, one sees
that the alpha tracks are concentrated following those Lines, pointing out the
waanlum econcentrations., . R X .

b. On Le4f, Zhe black surfaces show the Localisation og cincles and Little Aghe&eb
of white caleite. On night, one sees the drawing of the film fraces the black
sunfaces by the alpha tracks concentrations, indicating £ the wranium is
concentrated into this fupe of calcite.
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Tableau 3. Résultats de 1'analyse isotopique des stalagmites étudiées.
Results of isotopic armlysis.in the studied specfothems.

Echantillons Ulp.p.m.) U234/U238 Th230/U234 Th230/Th232 U234/U838 Ages (ky)
8Ar-St-1A 103.4(+ 2.017) 1.721(+0.029) 0.480(+0.009) grand 1.871 67.3(+1.8,-1.7)
8Ar-St-1B 7.216(+ 0.156) 1.650(+0.036) 0.471(+0.015) grand 1.783 66.0(+2.9,-2.9)
8Ar-St-1C 110.4(+ 2.428) 1.649(+0.032) 0.464(fb.014) grand 1.778  64.7{+2.6,-2.6)
8Ar-St-1D 134.6(+ 1.872) 1.726(+0.021) 0.459(+0.010) grand 1.868 63.6(+1.8,-1.9)
8Ar-5t-3A 86.09(+ 2.789) 1.577(+0.023) 0.467(+0.019) grand 1.693 65.4(+3.7,-3.6)
8Ar-St-3C 3.332(+ 0.087) 1.642(+0.043) 0.416(+0.024) grand '1.752  56.2(+4.3,~4,1)

cide ne montre pas de concentration,
hormis 4 petites tlches de calcite blan-
che qui renferment de 1'uranium. Ce
film démontre ainsi sans ambiguité la
liaison entre 1'uranium et le type de
calcite.

SYNTHESE

Certaines stalagmites du Gouffre
de la Pierre Saint Martin, grice 3
leurs fortes concentrations en uranium,
constituent un matériel d'étude incom-
parable pour étudier la distribution
de 1l'uranium. En fait, concentrations
anomales et distribution inhomogéne
constituent deux facettes d'un méme
probléme. Quels sont les mécanismes
qui peuvent expliquer ces fortes
concentrations ?

L'uranium pourrait se trouver en
concentrations anomales dans les eaux
d'infiltration qui alimentent les sta-
lagmites. Nous avons vu que 1'encaissant
présente des concentrations anomales en
uranium avec un déséquilibre radiocactif
explicable par un lessivage de 1'uranium.
L'analyse de quelques prélé&vements d'eau
d'infiltration dans la galerie Aranzadi
et la salle de la Verna 3 1'aplomb du
schiste n'a révélé que des concentrations
en uranium inférieures au ppb, donc
tout-d-fait comparables & d'autres écou-
lements alimentant des stalagmites a
faibles teneurs en uranium. Néanmoins,
ces teneurs auraient pu &tre plus élevées
dans le passé, lors de la croissance de
ces stalagmites.

Une deuxidme cause des concentrations
d'uranium résulte de la présence d'un
corps (cation ou anion, matiére organi-
que, ...) dans 1'eau qui concentrerait
1'uranium lors de la précipitation. En
vue de tester cette hypothése, une ana-
lyse 4 la microsonde électronique a &été
faite sur un liseré reconnu anomal en
uranium par film alpha (ArSt3). Deux
types de plages ont &té reconnues des
zones claires a4 €léments lourds et des
zones sombres 4 éléments plus légers.
Les zones claires sont constituées de
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calcite avec des concentrations en stron-
tium pouvant atteindre 1 %. Les plages
sombres sont constituées d'un carbonate

de calcium et magnésium en concentration
€gale (dolomite ?). Aucun métal lourd n'a
€té détecté (en ce qui concerne 1'uranium,
il faut des concentrations ponctuelles de
plusieurs % pour qu'il soit détectable 3
la microsonde). La dolomie est un minéral
peu fréquent dans les stalagmites (Hill &
Forti, 1986) que l'on trouve dans les con-
crétions de type "coralloide". Or, la
surface actuelle de certaines stalagmites
est coralloide. Ces couches concentriques
sont riches en uranium (film....). Faut-
il voir 13 1a convergence de plusieurs
phénom&nes sous 1'effet d'une méme cause 7.

I1 faut encore noter que la calcite
blanche microstratifide et translucide
est un faci&s de croissance lente par
rapport 3 une calcite plus massive, trans-
parente et souvent vacuolaire (Bastin,
Dupuis & Quinif, 1982). Or, les ions sont
toujours repoussés vers la surface pendant
la cristallisation ce qui provoque la for-
mation de couches superficielles rubéfiées.
I1 faut voir 13 une autre cause possible
de concentration relative en uranium.

Enfin, les stalagmites 8ArSt1 et
8ArSt3 posent un dernier probléme. I1 y
a variation latérale de faciés la calcite
blanche microstratifiée passe 4 la calcite
grise non stratifiée, 1'uranium se partageant
de fagon fort inégale entre ces deux faciss.
On évoque un phénom&ne d'épigénie la cal-
ctite blanche se transformant en calcite gri-
se. (e phénoméne s'accompagnerait d'un
transfert d'uranium des plages grises vers
les plages blanches. Ce transfert devrait
8tre différent suivant la nature chimique
des ions présents, notamment .entre le Th230
et 1'U234. La cinétique d'échanges diffé-
rentiels devrait alors s'accompagner de
graves perturbations dans 1'état de la
famille de 1l'uranium et conduire 3 des
distorsions dans les 4ges. On ne constate
rien de tel. Nous sommes ainsi amenés 3
conclure que cette différenciation entre
types de calcite se fait lors de la forma-
tion de la stalagmite.




CONCLUSION

Démontrée sans ambiguité, la distri-
bution inhomogéne de 1'uranium dans les
stalagmites n'a pu recevoir d'explication
claire et univoque. Plusieurs directions
de recherche ont &té& avancées. Une voie
intéressante est ouverte, intéressante
par ses implications possibles sur les
problémes isotopiques dans les concré-
tions, les données concernant la géochi-
mie de 1'uranium dans les carbonates,
la minéralogie des dépdts chimiques kars-
tiques.
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Légende des photos

Stalagmite 8ArStl : tranche
longitudinale.

Stalagmite 8ArSt3 : tranche
longitudinale.

Stalagmite ArSt3 : tranche
transversale.






