ETUDE DES PROPRIETES RADIOACTIVES
DU HOUILLER ALPIN

par J. SARROT-REYNAULD DE CRESSENEUIL

Cette étude, entreprise sur l'initiative de M. le Professeur MORET,
dans les Laboratoires d’Electrostatique et de Physique du Msétal
de M. le Professeur NEEL, a porté sur les séries houilléres des siéges
d’exploitation de Montgirod, la Boutiére, La Mure 1.

L’étude du gisement de Montgirod-les-Chapelles (Houiller brian-
connais prés de Bourg-Saint-Maurice) a été faite en collaboration
avec M. J. FABRE, géologue au B.R.G.G.; celle des mines de la Bou-
tiére prés de Laval (Isére) avec M. Bouroz, géologue en chef des
Houilléres du Nord. L’étude du dome houiller de La Mure, et en
particulier du sié¢ge d’exploitation du Villaret, a bénéficié des travaux
et conseils de MM. Bouroz et HAUDOUR.

L’étude a porté sur la radioactivité présentée par les échantillons
des divers toits et murs rencontrés dans les trois mines étudiées.

Pour toutes les questions de radioactivité nous avons eu recours
aux conseils de M. de MAGNEE, Professeur a I'Université libre de
Bruxelles.

Technique des mesures.

Les mesures ont été effectuées avec un compteur de Geiger-
Muller 4 paroi mince du Commissariat 4 ’Energie atomique (com-
portant un dispositif numérateur-enregistreur), pendant une durée

1 Je remercie M. le Professeur WEIL et M. BERTAUT, chef de Travaux & la
Faculté des Sciences, qui ont bien voulu mettre leur matériel &4 ma disposition.

Les chiffres entre crochets et en caractéres gras renvoient 4 la bibliographie
4 la fin de I’article.
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de une heure, avec comptage du fond continu (back-ground) d au
rayonnement cosmique pendant une durée égale.

Le dispositif comporte une nacelle contenant 25 gr. de I'échan-
tillon réduit en morceaux aussi petits que possible de fagon & avoir
une substance & peu prés homogéne. La nacelle est placée exacte-
ment sous la fenétre du compteur. Cette disposition ne permet pas
P’élimination du rayonnement cosmique qui se superpose a la radio-
activité propre de ’échantillon. Chaque résultat de mesure comprend
donc la valeur de la radioactivité propre de I’échantillon augmentée
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Fig. 1. — Dispositif expérimental.

de celle du back-ground. Le compteur utilisé réagit aux rayonne-
ment § et y. Si 'on place un écran d’aluminium de 1 mm. d’épais-
seur sur la nacelle, on constate la disparition compléte de la radio-
activité propre a I’échantillon, ce qui laisserait supposer que celui-ci
ne contient pas de substances émettant un rayonnement y tels que
Puranium ou le thorium. En réalité, il n’en est rien car, dans les
compteurs 4 paroi épaisse recommandés pour I’étude du rayonne-
ment vy, lorsqu’une particule frappe la coque du compteur, il y a
émission d’électrons par effet Compton, photoélectrique et produc-
tion de paires qui provoquent une bréve décharge dans le
compteur [13]. Ceci ne se passe pas avec un compteur & paroi mince
et, lorsque I'on place un écran devant la fenétre du compteur, les
électrons émis dans I’écran sous I'action d’une particule y ont peu
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de chances d’agir sur le compteur. Dans le cas ou I'on emploie un
compteur 4 paroi mince, on mesure donc presque uniquement le
rayonnement . Avec un compteur & paroi épaisse, on mesure le
rayonnement y. Il faut d’ailleurs remarquer que les compteurs G. M.
ont toujours un mauvais rendement (de I'ordre de 1 %).

Pour les mesures du rayonnement y, on a donc intérét a faire
appel, comme l'indique M. de MAGNEE, au « scintillométre » qui a
un rendement trés élevé vis-a-vis du rayonnement y. On peut donc
pour plusieurs séries d’échantillons mesurer une constante f et
une constante y indépendantes I'une de lautre. On a ainsi un
controle réciproque des deux méthodes.

Origine de la radioactivité. Mesures de détermination.

Il existe dans la nature de nombreux éléments radioactifs sous
forme d’oxydes de métaux dont les principaux sont :

Rayonnements Période
Uranium Uy et U o35 a pety 4,4 X 10° ans
Thorium Thgg, o B ety 1,4 X 1019 ans
Potassium Ko ] 1,4 X 10° ans
Rubidium Rbg, B
Samarium Sm,g o
Lutecium B

Tous ces éléments émettent des « particules o, § et y mais leur
rayonnement principal est celui indiqué dans le tableau ci-dessus.
En debors de I'uranium et du thorium, c’est le potassium qui joue
le role le plus important dans la radioactivité des roches. Les pegma-
tites riches en feldspaths potassiques présentent une forte radio-
activité. Le potassium est trés abondant dans les sédiments, spécia-
lement dans les sédiments d’origine marine ou lagunaire; ces milieux
sont en effet caractérisés par une forte teneur en éléments alcalins.
Pour ce qui est de Puranium et du thorium, il semblerait qu’ils
soient absorbés dans les sédiments par les micelles colloidales des
particules argileuses [1]. L’'uranium provient soit des eaux marines,
soit des sources radioactives (lessivage de massifs cristallins). Il est
possible que les bactéries jouent un certain roéle dans cette fixation
de l'uranium, mais ceci n’a pas encore été prouvé.

Successivement, Mlle MucHEMBLE, MM. CHALARD et de MAGNEE
[2, 9, 10] ont signalé les valeurs relativement élevées de la radio-
activité des niveaux marins du Houiller franco-belge. M. CHALARD
a constaté un rapport de radioactivité de 2 pour un sédiment d’ori-
gine continentale &4 3 pour les horizons marins westphaliens de



46 JEAN SARROT-REYNAULD DE CRESSENEUIL.

Rimbert et Poissoniéres. M. de MAGNEE a trouvé des résultats ana-
logues pour les niveaux de Bouxharmont, Quaregnon et d’une
maniére générale pour les niveaux de schistes a Lingules. Ceci n’a
rien d’étonnant lorsque I’on imagine la forte radioactivité du milieu
dans lequel ces sédiments se déposaient. L’homogénéité assez grande
du milieu explique la constance de la radioactivité de chaque strate,
constance qui est 'hypothése fondamentale de nos mesures. Nous
estimons que les constantes (§ et y ont une véritable valeur strati-
graphique, ce qui est d’ailleurs admis généralement, et que la
constante f§ est un aussi « bon fossile » que la constante y.

L’origine des sédiments n’est évidemment pas la méme dans le
cas d’'un bassin paralique, comme celui du Nord de la France, et
dans celui d’un bassin limnique, comme les bassins houillers des
Alpes. Le milieu originel n’est plus alors sous l'influence marine
mais sous celle des eaux de ruissellement alimentant des torrents,
des lacs et des marécages. Il n’en reste pas moins qu’a petite échelle
le milieu a une composition 4 peu prés constante et qu'en consé-
quence les mesures de radioactivité gardent leur valeur stratigra-
phique.

M. de MAGNEE a étudié la radioactivité des diverses argiles de
Belgique et mis au point une méthode que nous avons utilisée 4 sa
suite. Cette méthode permet d’avoir une idée précise sur les roles
joués par les divers éléments radioactifs dans les sédiments.

Lorsque I'on place un échantillon devant le tube de Geiger a
parois minces, le compteur enregistre d’une part le rayonnement
cosmique (correspondant & Veffet zéro du tube) et d’autre part la
radioactivité due au potassium, ainsi qu’a I'uranium et au thorium.
Il est facile de connaitre la part revenant dans les comptages au
rayonnement cosmique par une mesure de fond continu dont on
retranche la valeur de celle obtenue précédemment. Suivant la
méthode de M. de MAGNEE, on peut déterminer la part revenant au
potassium et celle revenant a4 'uranium et au thorium dans la
radioactivité. .

On opére un comptage sur un échantillon, puis on répéte 'opé-
ration en ajoutant 4 celui-ci successivement : 1, 2, 3, 4, 5 % d’oxyde
de potassium K,0O sous forme de ’équivalent en potassium (KCI par
exemple). On trace la droite représentant I’'augmentation de la
radioactivité en fonction de la ieneur en K,O (voir courbes
ci-jointes). Cette droite coupe l'axe des asbcisses en un point A.
La valeur du segment OA indique la part imputable a I'uranium
et au thorium dans les mesures. Si 'on retranche cette valeur de
celle trouvée dans la premiére mesure, on obtient la part revenant
a K,0 dans I’échantillon étudié. Si sur 'axe des abscisses, on porte
le nombre de coups/heure mesurés avec I’échantillon initial (sans
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addition de K,0) et si on éléve la perpendiculaire a cet axe, le
point B ou cette perpendiculaire coupe la droite considérée permet
de connaitre la teneur en K,O originelle de I’échantillon.

Nous avons entrepris ces essais pour des schistes et des grés
typiques de la région de La Mure. Il ressort des résultats et courbes
ci-joints que le potassium joue un rdle assez peu important dans la
radioactivité 8 vis-a-vis de celle due & I'uranium et au thorium et,
d’autre part, ce role est plus important dans les schistes que dans les
grés, ce qui est normal et confirme la théorie de M. de MAGNEE [9].

TENEUR en K20
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Fig. 2. — Teneur en potassium K 40 (K,0).

Nous avons porté sur la méme figure les résultats obtenus dans
I’étude de la teneur en potassium d’un tonstein rencontré dans la
série de La Mure.
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On peut doser par la méme méthode le thorium présent dans un
échantillon en utilisant de la thorine ThO, et I'uranium en utilisant
les oxydes UQ, et UzOs.

On a ainsi une méthode assez rapide et élégante de dosage qui,
sans étre aussi précise que les méthodes classiques, est d’'un emploi
infiniment plus aisé.

Résultats des comptages faits avee un tube Geiger a parois minces
sur les échantillons des mines de Montgirod, La Boutiére,
La Mure.

Pour faciliter la lecture des résultats, nous n’indiquons pour les
divers échantillons que la valeur de leur radioactivité propre (back-
ground déduit).

Il est intéressant de préciser I'ordre de grandeur des erreurs
possibles. L’erreur faite sur chaque mesure est au minimum du
méme ordre que les fluctuations du rayonnement cosmique. Celles-ci
se traduisent dans les mesures par une erreur qui est proportion-

Vv 110

nelle 4 ——— (N = nombre de coups comptés) soit : —— =
N 1100

3 % environ.
Telle est I’erreur minima. L’erreur maxima est d’aprés la plu-
part des auteurs égale a : 67,45 \/11: —_*-_ :: .
N : nombre total de coups comptés;
n : nombre de coups dus au back-ground.
On a donc une erreur maxima de P'ordre de :

. JTI00+800 .,
67,45 \/_1100—800 = 98%

Les divers rayonnements correspondent 4 la désintégration du

noyau des éléments radioactifs. Cette désintégration suit une loi

. — X
exponentielle de la forme: n == nye ¢

n : nombre atomes a linstant ¢
n, : nombre atomes & l'instant { = o
A : constante radioactive.

La période radioactive (temps au bout duquel la moitié des
atomes présents dans une masse radioactive donnée se sont désin-
tégrés) étant trés grande, linstant de la vie des éléments radio-
actifs ol1 'on effectue la mesure influe fort peu sur les résultats
obtenus.
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Les principales causes d’erreur sont attribuables : & Pidentité
plus ou moins parfaite des conditions géométriques d’une mesure
a l'autre, aux variations de tension du secteur, etc...

Signalons que, dans les tableaux, nous indiquons les toits et les
murs géologiques quand nous les connaissons, de facon certaine,
et les toits et murs géométriques quand nous ne connaissons pas
la position géologique de la couche en question.

Tableau des résultats de mesures de radioactivité § faites
sur une série-type du VILLARET (La Mure).

ROLLAND Toit
Mur
Toit
Grande Mur
couche
Toit
Banc du mur Mur
Toit
Banc repére Mur
Toit
Filet M.B.R. Mur
Toit
Henriette Mur
Toit
Banc M.H. Mur
Toit
Banc T.T. Mur
Toit
Trois bancs Mur
Toit
Mur

1
1

2

_~ + Qo Co

4 bis
4 bis

D W o G\ ~N ™ S

Schiste fin tectonisé

Schiste un peu gréseux meéta-
morphisé

a4 30 cm. du charbon : Schiste
grossier (rayure grise)

4 20 cm. : Schiste fin i rayure
noire

a 10 cm. : Schiste bitumineux
et phyllite

4 10 em. du charbon : Grés
sériciteux

a 20 cm. : Grés charbonneux
(débris végétaux)

a4 30 cm. : Schiste sériciteux

Schiste grossier & rayure grise

Schiste charbonneux tectonisé

Schiste assez grossier, un peu
gréseux

Schiste gréseux & inclusions
claires

Schiste bitumeux & passées sé-
riciteuses

Schiste gréseux

Schiste ardoisé trés fin

Greés assez grossier

Schiste fin a cassure esquil-
leuse

Schiste gréseux et micacé

Schiste foncé fracturé (Pyrite,
silice)

Schiste gréseux

Schiste fin a4 rayure grise

Schiste trés gréseux et micacé

Greés

Schiste glissé, gréseux et mi-
cacé

120 ¢/h
268
265
113
101
217
109
118
262
176
180
328
279
111
213
120

230
252

358
225
274
108
267

234
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Tableau des résultats de mesures de radioactivité {§ failes sur
les toits et murs géométriques de MONTGIROD-LES-CHAPELLES.

Mur
Toit
Mur
Toit
Mur
Toit
Mur
Toit
Mur
Toit
Mur
Toit
Mur
Toit
Mur
Toit
Mur
Toit
Mur
Toit
Mur
Toit
Mur
Toit
Mur
Toit
Mur
Toit
Mur
Toit
Mur
Toit

Grés micacé

Schiste ardoisé noir

Schiste dur métamorphisé a cassure franche
Schiste gréseux a rayure noire
Schiste dur a rayure noire

Schiste noir glissé

Grés pyriteux dur

Grés trés siliceux

Schiste dur glissé

Schiste micacé & cassure franche
Schiste dur finement stratifié

Schiste dur a rayure noire

Schiste gréseux tendre

Grés dur

Schiste gréseux gris clair

Schiste noir trés métamorphisé
Schiste glissé un peu gréseux

Schiste gréseux

10  Schiste dur un peu gréseux 4 rayure grise
10  Schiste micacé

11  Schiste ardoisé fin

11 Schiste grossier tectonisé

12 Schiste tendre grisatre

12  Schiste noir dur (radicelles)

13  Greés schisteux et glissé

13  Grés irrégulier grisatre

14  Schiste micacé dur

14  Schiste fortement gréseux tectonisé
15  Schiste fin

15  Schiste un peu gréseux et micacé

cote 1600 Schiste grossier & cassure esquilleuse
cote 1600 Schiste ardoise extrémement fin

W W S0 OO G Or R NN

173 ¢/h
289
311
305
275
285
343
102
166
123
369
310
285
278
80
322
266
338
411
294
465
268
296
352
328
376
339
234
401
312
393
358
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Tableau des résultats de mesures de radioactivité § faites
sur les échantillons des mines de LA BOUTIERE (Isére).

T.B. 7 A Grés schisteux 198 ¢/h
T.B. 7 B Schiste foncé dur 309
T.B. 7 C  Schiste un peu gréseux 183
T.B. 7 D Grés schisteux 165
T.B. 7 E Schiste broyé et silicifié 247
T.B. 7 F Grés métamorphisé 190
Henriette (Raff.) G Mur. Schiste fin foncé dur 374
Henriette (Raff.) H Toit. Grés broyé et altéré 177
Henriette (Tonk.) I Toit. Schiste glissé 330
Henriette (Tonk.) J Mur. Schiste ardoise trés fin 382
3 Banecs (Tonkin) K Toit. Grés schisteux micacé 189
3 Bancs (Tonkin) L Mur. Schiste fin gréseux 255
4* Banc (Tonk.) M Toit. Schiste grossier glissé 287
4° Banc (Tonk.) N Mur. Schiste noir 334

L’étude des tableaux ne permet pas pour le moment de conclu-
sions trés générales, si ce n’est, dans le cas de La Boutiére, 1a plus
grande radioactivité des schistes que des greés.

L’interprétation des résultats de Montgirod-les-Chapelles fait
Pobjet d’'une note séparée, car il a été nécessaire de faire appel aux
méthodes géologiques et radiocristallographiques.

L’étude de la série de La Mure qui ne fait que commencer a porté
sur une série-type, mais, au cours de cette étude, il a été possible
a partir des résultats obtenus de déceler qu'une erreur s’était pro-
duite lors du prélévement des échantillons 6 et 9; on avait pris
deux fois la méme veine (banc M.H.) et non pas le banc M.H. et
la couche Inférieure.

Dans le cas de Montgirod, les difficultés venaient de ce que,
par suite des efforts tectoniques, certaines veines ne sont plus au
contact de leur toit ou mur originel mais d’'un autre niveau amené
tectoniquement en cette position. Il est évident que si I’échantillon
prélevé n’est pas le toit ou le mur qui se sont formés en méme
temps que la veine de charbon, la radioactivité mesurée n’est plus
caractéristique de la couche. On se place ainsi en opposition avec
le principe méme de la méthode : ceci revient, en stratigraphie
normale, & considérer que les fossiles de deux couches superposées
sont d’Age trés voisin, méme s’il existe un contact anormal entre
les deux couches,

Dans l'étude des mines de La Boutiére, nous avons eu un
exemple typique de ceci. Les échantillons G et H pris au niveau
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Raffour de la couche Henriette devraient étre identiques aux échan-
tillons I et J pris au niveau Tonkin de la méme couche. Leurs
radioactivités ne coincident pas.

Le mur se présente bien en I et J avec la méme radioactivité
mais le toit, lui, présente des radioactivités trés différentes. L’expli-
cation la plus simple et la plus plausible est que I'un de ces échan-
tillons ne correspond pas au toit originel de la couche, ce qui est
confirmé par la nature lithologique trés différente des deux échan-
tillons. Ces cas de discordances tectoniques sont les principaux
écueils sur lesquels échoue la méthode radioactive; c’est pourquoi
il est souvent nécessaire de la recouper par les autres méthodes
classiques (paléontologie, lithologie, minéralogie, radiocristallogra-
phie).

D’autre part, si, comme l'indique M. de MAGNEE, les schistes
sont théoriquement plus radioactifs que les grés ou que certains
carbonates, il arrive que 'inverse se produise et ceci s’explique par
le fait que certains niveaux de grés peuvent provenir de la des-
truction de roches trés riches en éléments radioactifs qui se sont
accumulés en quelque sorte sous forme de placers.

I1 faudrait évidemment entreprendre toute la série des mesures
concernant les constantes y des échantillons considérés. Cest ce
que nous envisageons actuellement de faire, soit avec un compteur
a paroi épaisse, soit avec un scintillométire dont nous ne disposons
pas encore. On déterminera ainsi les constantes f§ et y de chaque
échantillon (constantes qui ne sont pas forcément liées entre elles)
et on pourra établir deux séries d’identification des couches houil-
Jéres qui devront coincider. On décélera ainsi les erreurs qui
risqueraient de se produire.

Le but que nous poursuivons n’est d’ailleurs pas une interpré-
tation théorique des mesures, mais I'application directe des résul-
tats 4 la résolution pratique de problémes précis de géologie des
gisements étudiés et, dans ce domaine, il semble que I'on puisse
arriver 4 des conclusions extrémement fructueuses.

C’est cet esprit qui a présidé a la mise au point des méthodes
géophysiques telles que le carottage radioactif y. Si, pour des rai-
sons pratiques, l'industrie du pétrole n’emploie pas le carottage
radioactif 8, il semble que son emploi soit un complément indis-
pensable du carottage y dans la résolution des problémes compilexes
posés par I'étude du Houiller alpin,
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NOTE COMPLEMENTAIRE

Mesures sur diverses substances.

Nous avons étudié la radioactivité de diverses substances, et
en particulier : une argile de Vallauris, une bentonite du type Ca,
deux tonsteins, etc...

Voici les résultats que nous avons obtenus :

Nature Radioactivité
propre
Grés houiller de Bozel (Savoie) 226 c/h
Schiste houiller des Grandes Rousses 398
Charbon Montgirod n° 13 néant
Cendres charbon Montgirod n° 13 277
Argile Vallauris (Bathonien moyen) 130
Bentonite Ca (Mauriac) 130
Tonstein Montgirod Trés faible
Tonstein La Mure 278

e e e ———————————————————————————— ]

Ces résultats n’ont pas de signification particuliére si ce n’est
que I’absorption par la masse (self-absorption) dans le cas du
charbon est telle que la mesure de la radioactivité n’est plus pos-
sible alors que les cendres ou toute la mati¢re non minérale a
disparu ont une radioactivité non négligeable. Pour ce qui est de
Pargile de Vallauris et de la bentonite, nos résultats différent sen-
siblement de ceux que laissait attendre le graphique donné par
M. LE Roy [7], sans que nous ayons d’explication plausible a cette
divergence. Pour les tonsteins, nous ne tirerons actuellement
aucune conclusion, une note étant en préparation sur leur compo-
sition cristallographique et chimique.
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