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Abstract

High gamma-radioactivity in carbonates is usually ascribed to uranium of detrital minerals and organic matter, and to
and potassium of clays. The present study based on Urgonian marls and marly limestones (France) shows that some
radioactive values correspond instead to some ‘pure’ limestones. These peaks are generally associated with a sequence
a maximum flooding surface. Low-levelγ-spectrometry and ICP–MS analyses show that although high radioactivities are m
associated with uranium, there is no obvious correlation between uranium enrichment and lithology. Also, correlation
high radioactivity and argillaceous beds might not be systematic.To cite this article: M.C. Raddadi et al., C. R. Geoscience 337
(2005).
 2005 Académie des sciences. Published by Elsevier SAS. All rights reserved.

Résumé

Interprétation de logs gamma-ray : la distribution de l’uranium en plate-forme carbonatée. La radioactivitégamma-ray,
dans les carbonates, est souvent attribuée à l’uranium des minéraux détritiques et de la matière organique, et au tho
potassium des argiles. L’étude présentée ici, menée sur des marnes et calcaires marneux urgoniens (France), montre q
des valeurs de radioactivité les plus élevées correspondent à des calcaires « purs ». Ces pics sont généralement as
limite de séquence ou à une surface maximum d’inondation. La spectrométrie gamma à bas bruit de fond et les analyse
montrent que, bien que les fortes radioactivités soient associées la plupart du temps à l’uranium, il n’y a pas de corrélatio
entre l’enrichissement en uranium et la lithologie. La corrélation entre la forte radioactivité et les lits argileux ne serait,
elle, pas systématique.Pour citer cet article : M.C. Raddadi et al., C. R. Geoscience 337 (2005).
 2005 Académie des sciences. Published by Elsevier SAS. All rights reserved.
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Version française abrégée

Les pics degamma-ray sont très souvent assimilé
à des pics d’argilosité dans l’interprétation des diag
phies de radioactivité des carbonates de plate-fo
Les faibles radioactivités sont, quant à elles, attribu
à des niveaux calcaires très peu marneux et pau
en matière organique. Toutefois, l’enregistrement d
radioactivité gamma totale à l’aide d’un scintillomè
portable dans les carbonates de la plate-forme u
nienne des environs de Grenoble a révélé l’existe
d’anomalies de la radioactivité dans ces roches, no
ment la présence de pics importants degamma-ray dans
des niveaux calcaires purs ou très pauvres en miné
argileux et en minéraux détritiques.

Le scintillomètre portable permet de mesurer l’ém
sion gamma totale des roches mais ne permet, ni d’i
tifier les isotopes responsables de ces émission
de remonter à leurs contributions respectives au si
gamma total enregistré. Pour arriver à comprendre l
gine de ces anomalies de la radioactivité gamma,
étude sédimentologique et séquentielle très détaillé
plusieurs coupes a été réalisée dans les carbonates
niens des environs de Grenoble et dans d’autres co
dans des niveaux équivalents en Suisse, en Espag
en Tunisie centrale. Des analyses complémentaire
spectrométrie gamma à bas bruits de fond et par I
MS d’échantillons prélevés dans ces niveaux ont pe
de caractériser avec précision les sources des émis
gamma dans les carbonates et d’identifier, pour cha
point d’analyse, les isotopes responsables de ces é
sions.

Les résultats de cette étude dans deux coupes de
bonates urgoniens réalisées dans les massifs suba
septentrionaux des environs de Grenoble sont prés
ici : la coupe des gorges du Nan dans le Vercors et c
des gorges du Frou en Chartreuse (Fig. 1). Dans ces
deux coupes, les carbonates urgoniens sont compos
quatre séquences de dépôt : trois sont d’âge Barré
supérieur (BA3, BA4 et BA5) et la dernière est d’â
Aptien inférieur (AP1)[1,3,4]. Nous nous sommes in
téressés à la séquence de dépôt AP1 et particulière
à l’intervalle transgressif de cette séquence, localem
appelé « couches inférieures à Orbitolines ». La part
larité de cet intervalle dans les deux coupes étudiée
qu’il est constitué de deux parties :

• une partie inférieure formée principalement de c
caires à charophytes et à oolites, déposés dan
environnements marins peu profonds. Cette pa
surmonte la limite de séquence émersive SbA
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certaines des paraséquences qui la compose
terminent par des surfaces d’émersion ;

• une partie supérieure formée principalement
marnes à orbitolines intercalées de niveaux
caires marneux déposés dans des environnem
marins ouverts et relativement plus profonds.

Les analyses en spectrométrie gamma à bas b
de fond d’échantillons prélevés dans les différents
ciès carbonatés étudiés montrent clairement que
l’uranium qui est la principale source des émissi
gamma dans ces roches et que les variations de la co
gamma-ray totale sont très étroitement liées aux va
tions des teneurs et de l’activité de cet élément dan
faciès calcaires purs ou dans les faciès marneux (Fig. 2).

Dans la coupe des gorges du Nan, contrairement
qui était attendu, la radioactivité gamma décroît de
partie inférieure calcaire vers la partie supérieure m
neuse. Dans la coupe des gorges du Frou, la co
gamma-ray montre une légère augmentation des
leurs dans la partie supérieure marneuse. Certains
de la radioactivité gamma correspondent à des nive
calcaires purs ou très peu marneux et certains nive
marneux à orbitolines sont associés à une baisse
radioactivité. Les variations de la radioactivité gam
totale ne sont pas directement corrélables avec la te
en minéraux argileux. Cependant, dans tous les ca
variations de la courbegamma-ray restent sensiblemen
liées aux variations des teneurs en uranium.

Des analyses complémentaires ont permis de p
ser l’existence d’au moins trois sources d’uranium d
les carbonates de plate-forme : (1) l’uranium fixé d
les tests d’échinodermes qui abondent lors de ph
d’approfondissement relatif des milieux de dépôt (a
environs des mfs et mfs relatives de paraséquence
qui est en accord avec des observations faites par
et Gorin[5] dans les sédiments pélagiques du bassi
Marche–Ombrie en Italie ; (2) l’uranium concentré da
les minéraux détritiques et argileux ; (3) l’uranium q
provient de la circulation des fluides météoriques
des phases d’émersion et qui se concentre dans le
virons des limites de séquences de dépôt et de cert
paraséquences émersives.

Compte tenu de ces résultats, l’outilgamma-ray
pourrait être un bon moyen d’identification des surfa
remarquables en stratigraphie séquentielle (limites
séquences de dépôt (Sb), limites de paraséquenc
surfaces d’inondation maximales :mfs). Toutefois, cet
outil diagraphique ne devrait pas être utilisé sans dis
sion critique dans le cas de corrélations lithologiqu
De plus, son utilisation indépendamment d’autres ou
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diagraphiques peut conduire à corréler des ensem
sédimentaires très différents.

Les causes de la concentration de l’uranium aux
virons des limites de séquences de dépôt et de
taines paraséquences émersives, ainsi que la localis
exacte de l’uranium dans les tests d’échinoderme
sont pas encore connues avec certitude. Des ana
complémentaires sont nécessaires et des réponse
précises à ces questions seront proposées proch
ment.

1. Introduction

Gamma-ray activities are usually measured by s
tillometry in well-logging. A conventional paradigm
to link high γ-activity to three parameters: (1) pota
sium (K) and thorium (Th) contents in clays, (2) hi
abundances of U-rich detrital minerals contents of cla
(3) U-rich organic matter. Most previous studies co
cerning the origin of radioactivity in carbonates focus
on basin sediments. Using a portableγ-spectrometer
Fiet and Gorin[5] evaluated the radioactivity of organi
rich pelagic sediments from the Aptian–Albian in t
Fucoid Marl formation in the Marche–Ombrie Bas
(Italy). They measured the totalγ-emission and differ-
entiated contributions of K, Th and U and showed tha
and Th are good indicators of clay abundance in lim
stone. The U response was more difficult to interp
because it appeared to be linked not only to the ab
dance of organic matter in black shales, but also to
thickness of the black shale beds. Adams and We
[1] considered that carbonates are less radioactive
any detrital rock.

In shallow-water platform carbonates, highγ-activ-
ities are interpreted in the same way, except that th
limestones are usually devoid of organic matter. Ho
ever, in a preliminaryγ-scintillometer survey of the
‘Gorges du Nan’ (Nan Canyon, Isère Valley) of the V
cors Massif (western Alps), we found inconsistenc
between lithologies and the expectedγ-responses. In or
der to understand the nature of the contradictions,
carried out additionalγ-scintillometry field surveys an
made detailed analyses of selected samples from
tions of the ‘Gorges du Nan’ (Vercors) and theGorges
du Frou (Chartreuse) by low-levelγ-spectrometry and
ICP–MS.

2. Geological setting

Vercors and Chartreuse belong to the northern S
alpine Massif of the western Alps (Fig. 1). The sec-
tions of theGorges du Nan and theGorges du Frou
n

s
s
-

-

Fig. 1. Location of the sections of the ‘Gorges du Nan’ and
‘Gorges du Frou’, in the Subalpine massifs of Vercors and Chartr
(western Alps, France).

Fig. 1. Localisation des coupes des gorges du Nan et des gorg
Frou, dans les massifs subalpins du Vercors et de la Chartreuse (
occidentales, France).

are located in the North of the Vercors and in the c
tre of the Chartreuse, respectively. Both sections
long to the inner part of an ancient Barremian–Apt
carbonate platform[2–4]. These sections are well e
posed and comprise four depositional sequences. T
(BA3, BA4 and BA5) are Upper Barremian in age, a
one (AP1) is Lower Aptian in age. The present stu
focuses on the AP1 depositional sequence and e
cially on the transgressive systems tract locally ca
‘Lower Orbitolina Marls’. This systems tract is chara
terized by many decimetre- to metre-thick marly leve
which thicken upward and they are interbedded w
less argillaceous to pure limestone beds, which bec
thinner upward. The limestones are oolite- and rud
rich at the bottom and evolve upwards into dasycla
and Orbitolina-rich limestones. The base of the sec
is dominated by shallow-water limestones and, in
part of the section, some parasequences end wit
emergent surface. In contrast, the upper part of the
tion is richer in marls and displays mostly argillaceo
limestones.

3. Experimental procedure

Field measurements were made with a NaI s
tillometer (SPP2-NF, SAPHYMO-STEL). One-minu
counting times were processed every 40 to 50 cm,
cept when the section was missing due to poor expos
To characterize the radioactivity of each measurem
station, we chose to use the highest count rate reco
during this time. The validity of this parameterizati
was checked (i) by comparing the results obtained fro
multiple 1-min counts at the same station, and (ii) by
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comparing two sets of results obtained independe
at the same station along the Nan section with two
ferent scintillometers. The measurements were m
at 62 stations. Thirteen representative measuremen
the stratigraphy and lithology samples were selected
low-level gamma analysis. In each case, a∼250-g sam-
ple of bulk rock was powdered and homogenized
fore measurements were made with the ultra-pure
detector of a low-level gamma spectrometer at the C
tro Brasileiro de Pesquisas Fisicas in Rio de Jan
(Brazil). The abundances of U, Th and K were measu
by ICP–MS and ICP–AES at the University of Greno
(France), on aliquots of these samples. Other ICP–
determinations were made on 45 samples at the Un
sity of Neuchâtel (Switzerland).

The portable scintillometer records theγ-ray peaks
in a ∼4π steradians detection geometry without diff
entiating the emitting isotopes (Th, U and their daugh
isotopes, K). Thusγ-ray counts obtained by scintillom
etry in the field cannot be directly compared to deta
analyses made in the laboratory, where the contribu
of eachγ-emitter can be distinguished. However, t
variations of the totalγ-activity along a stratigraphi
section can be traced in greater detail than by ICP–
and by low-level gamma spectrometry, due to the m
larger number of measurement stations.
f

4. Results and comments

The first concern was to establish the relations
between lithology andγ-counts in the two selected se
tions. Both lithologies are quite similar: the lower p
consists essentially of limestones and the upper pa
marl-dominated. In the Nan section, theγ-ray values
decrease from bottom to top, whereas they are m
or less constant in the Frou section (Fig. 2). These re-
sults show that there is no obvious correlation betw
abundance of clay contents in limestones and marls
highγ-ray activity. On the contrary, the maximum abu
dance of clays in the Nan section corresponds to
lowest gamma-ray recordings.

The second aim of this study was to establish the
ative contributions of Th and U radioactive series a
of K in the scintillometry counts. Laboratory low-lev
gamma spectrometry revealed that the235U-, 238U- and
232Th-decay series were at equilibrium in all samp
The study also showed that theγ-emissions were al
ways dominated by the238U-decay series, even in th
less radioactive limestones[6]. Uranium-series activity
represents, in our experimental conditions, 75% of
total number (in dpm g−1) of decay events recorded
the most argillaceous samples and up to∼95% in the
‘purest’ limestones.
rou’
Fig. 2. Variation of U, Th and K contents measured by ICP–MS andγ-scintillometer counts along the ‘Gorges du Nan’ and ‘Gorges du F
sections.

Fig. 2. Variation des teneurs en U, Th et K, mesurées par ICP–MS et comptage au scintillomètreγ le long des gorges du Nan et du Frou.
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The ICP–MS results show that Th contents are hig
(up to ∼2 ppm) in the marly beds than in limestone
Similar behaviour is observed for K, with contents
to 100 ppm in the marly levels vs.<0.2 ppm in the
limestones. It is clear that Th and K are linked direc
to clay occurrence, as observed by many authors[5,7].
Also, the abundance curves of Th and K are very sim
in both sections, with the same loci for maximum (ma
level) and minimum (limestone) values. Uranium is d
initely not linked to lithology. Instead, there is only
poor correlation between high U contents and clay-
marly beds, and, some of the uranium peaks corresp
to limestone levels. The highest peaks ofγ-activity cor-
respond to two key surfaces, the first one to a sequ
boundary at the base of depositional sequence AP1
the second one marking the maximum flooding surf
indicating the maximum depth during this depositio
sequence.

The AP1 sequence boundary corresponds to an
sional surface, locally marked by calcrete. The ma
mum flooding surface contains the deepest faunal a
ciation of the sequence and is enriched in echinod
fragments. Usually such key surfaces are identified
well logs by their high radioactivity. These results a
not unique. Indeed, similar data were obtained in s
tions of the same age and similar contexts in Spain
Tunisia[6]. The reasons of high uranium contents at
quence boundaries or maximum flooding surface is
yet fully understood, but we note a good correlation
tween the abundance of echinoderm fragments and
uranium contents in the vicinity of maximum floodin
surfaces.

5. Conclusion

Three methods – portable scintillometer counting
the field, combined with low-level gamma spectrom
try and ICP–MS analysis in laboratory – were used
determine the identity and concentration ofγ-emitter
isotopes in platform carbonate. The results confirm
common idea that K and Th are associated with cl
and other mineral in detrital sediments. However, t
also show that uranium does not follow the same
haviour and is not associated with clay or any detr
-

level. In each analysed sample, the isotopes of the
nium series are the dominant source of gamma-acti
the contribution of the K- and of the Th-decay ser
being subordinate. The idea that high U contents co
spond to clay-rich horizons should be revised, at le
for carbonates deposited on shallow water platforms
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