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ENSEIGNEMENT

Le cours n’a pas eu lieu.

RECHERCHE

Nous avons poursuivi les développements méthodologiques du nouveau
laboratoire de '4C afin de contribuer a nos projets scientifiques focalisés sur la
détermination des sources en aérosols atmosphériques, ainsi que sur la datation de
fossiles de différentes natures : cellulose du bois (Capano et al., 2017), collagéne des
os (Fewlass et al., 2017) et carbonates des organismes biologiques marins (Sepulcre
etal.,2017).

En parallele, nous avons préparé et soumis un projet qui a été accepté dans le cadre
de I’appel d’offres 2017 de I’ANR. Le projet CarboTRYDH (High resolution study
of radiocarbon in Tree-Ring sequences from the Younger Dryas event and early
Holocene in the southern French Alps: A window into the past to document and
understand rapid variations of the carbon cycle and of the solar activity) a deux
objectifs principaux :

— le premier consiste & mesurer a haute résolution la teneur en '“C de bois
subfossiles et a utiliser I’enregistrement du rapport atmosphérique *C/!2C au cours
de certains événements climatiques importants afin d’identifier les roles respectifs
des changements de production des isotopes cosmogéniques et des variations du
cycle du carbone global ;

— le deuxieme objectif est de contribuer a la calibration du géochronometre
radiocarbone en améliorant sa précision au cours de la derniere déglaciation.

Depuis les débuts de la spectrométrie de masse par accélérateur (SMA), la datation
14C des squelettes carbonatés des foraminiferes a été largement utilisée en
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paléocéanographie pour établir des modeles d’age des carottes de sédiments marins.
Un autre objectif de ces mesures est I’estimation des temps de résidence du carbone
dissous dans les masses d’eaux océaniques, en surface comme en profondeur.

La SMA classique nécessite une hydrolyse acide des échantillons de carbonate
suivie d’une graphitisation des cibles solides. L’expérience montre qu’un traitement
préalable par lixiviation ou « lessivage » acide (leaching) est essentiel pour éliminer
les contaminations en carbonates secondaires, souvent plus jeunes que 1’échantillon
a dater. Ce prétraitement entraine une perte d’environ un tiers de la masse de
I’échantillon brut.

La datation des sédiments marins est donc limitée aux niveaux stratigraphiques a
forte abondance de foraminiferes fossiles afin de collecter suffisamment de carbone
pour I'analyse (~ 1 mg). Des progres significatifs ont été réalisés pour réduire la
taille des échantillons de graphite (= 0,2 mg), mais la méthode classique reste
laborieuse et s’accompagne souvent de faibles courants ioniques ainsi que d’une
plus forte contamination relative des échantillons.

La source d’ions a CO, gazeux est une alternative évidente pour éviter ces
problemes. Notre nouveau spectrometre AixXMICADAS est équipé d’un systéme
d’interface gaz couplé au systeme de traitement des carbonates. Ce systeme est
congu pour analyser des €chantillons allant de 100 pug a 5 ug de C. Bien que la
méthode soit prometteuse, elle n’a pas encore été largement appliquée a la datation
des sédiments ou les foraminiferes sont rares.

Nous avons d’abord testé les performances de la source d’ions et de son systeme
d’interface avec les différentes unités de production de CO; : I’analyseur élémentaire
et I'unité automatisée d’hydrolyse des carbonates. Ces tests montrent que des
échantillons compris entre 10 et 100 ug C peuvent produire des faisceaux d’ions
12C- de I’ordre de 10-15 uA pendant des durées allant de 3 4 30 min en fonction de la
masse de 1’échantillon.

Le systeme d’hydrolyse automatisé nous a permis de développer une méthode de
lixiviation séquentielle & I’acide chlorhydrique avec mesures du !“C des fractions
lessivées et de 1’échantillon résiduel hydrolysé avec de 1’acide phosphorique. Le
principal avantage est que, pour un échantillon particulier, toutes les étapes de
nettoyage et d’hydrolyse finale sont effectuées dans le méme flacon ce qui limite les
pertes et les contaminations.

Des matériaux carbonatés de référence et des échantillons de coraux ont été
mesurés pour quantifier les effets « mémoire » et les niveaux des blancs, ainsi que
pour déterminer justesse, précision et limite de la méthode.

Notre méthode d’hydrolyse en ligne a ensuite été appliquée a la datation de deux
carottes de sédiments océaniques profonds. Des analyses répétées pour plusieurs
especes de foraminiferes planctoniques et benthiques ont été réalisées, représentant
un total de plus de 400 centaines de cibles de CO, gazeux.

Nos résultats montrent que la source a gaz conduit a un tres faible bruit de fond.
Des échantillons de foraminiféres dépourvus de '4C («blancs » des niveaux
stratigraphiques du MIS-5) donnent une valeur équivalente a un dge '4C de plus de
50 000 ans BP en accord avec nos mesures de 1’étalon AIEA-CI1. Les analyses
d’autres carbonates étalons d’ages variés (e.g. AIEA-C2) confirment la justesse et la
précision des mesures réalisées avec la source d’ions a CO,.

En plus des échantillons gazeux, des cibles solides conventionnelles ont été
préparées avec le CHS couplé au systeme de graphitisation automatisé AGE III
lorsque les quantités de foraminiferes étaient suffisantes. La comparaison entre les
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mesures sur solide et gaz pour des foraminiferes prélevés aux mémes profondeurs
montre une bonne concordance. Cependant, les mesures sur gaz sur différents
échantillons de foraminiféres aux mémes profondeurs ont montré une dispersion
parfois plus grande que celle attendue de la précision analytique. On sait que les
sédiments marins sont constitués de matériaux divers d’origines biogéniques,
détritiques et authigénes, qui peuvent avoir des ages différents et sont mélangés par
des processus physiques et biologiques. La bioturbation pourrait en effet contribuer a
la dispersion des ages observés, mais il reste a comprendre comment ce processus
peut expliquer certains rajeunissements au sens du 4C.

Nous avons présenté les résultats de ces développements analytiques a Ottawa en
aolt 2017 dans le cadre de la 14th International Conference on Accelerator Mass
Spectrometry (présentations par Thibaut Tuna et al., Yoann Fagault et al. et Edouard
Bard).

Pour les fossiles osseux les plus précieux de 1’archéologie comme les restes
humains, les ornements et outils en os, il est bien souvent impossible de procéder a
la datation par SMA classique qui impliquerait la destruction d’environ 1-0,5 g de
matériel. La source d’ions a CO, gazeux d’AixMICADAS offre une solution a ce
probleme pour dater des micro-quantités de collagéne extrait d’ossements fossiles.
Nous avons travaillé a ce développement en collaboration avec 1’équipe de I’ Institut
Max-Planck de Leipzig dirigée par Jean-Jacques Hublin, dans le cadre de la thése de
Helen Fewlass.

Nous avons pu mesurer et comparer les Ages 14C sur cibles de graphite synthétisées
a partir d’1 mg de C (» 2-3 mg de collagéne osseux) avec les dges des mémes
échantillons convertis en CO, gazeux représentant environ 30 ug C (< 0,1 mg de
collagene osseux). Nos tests démontrent la performance du spectrometre
AixMICADAS pour analyser des échantillons de 0,1 mg de collagéne pour des ages
14C allant jusqu’a 40 000 BP. La datation directe par SMA des fossiles osseux
précieux est maintenant possible sur toute la gamme de la datation au radiocarbone
(Fewlass et al., 2017). Cette technique sera utilisée prochainement pour tenter de
répondre a certaines questions chronologiques importantes en préhistoire humaine et
environnementale.
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