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AVANT-PROPOS

C ’est en septembre 1972 que la communauté scientifique internationale a été 
informée de la découverte, faite par des chercheurs du Commissariat français à 
l’ énergie atomique, d’uraniurri à com position isotopique anormale dans des mine
rais en provenance du gisement d’ Oklo, au Gabon, découverte qui a conduit à 
penser que ces minerais d ’uranium appauvri pouvaient résulter de l’existence, dans 
un passé très reculé, de réactions de fission en chaîne au sein du gisement.

A  l’ invitation du gouvernement de la République gabonaise, l’Agence inter
nationale de l’ énergie atomique, en collaboration avec le Commissariat français à 
l’ énergie atomique, a organisé en juin 1975, à Libreville (Gabon), un colloque 
international au cours duquel les trois principaux aspects du phénomène d’Oklo 
(sciences de la Terre, géochimie isotopique et physique des réacteurs) ont été 
examinés. Les comptes rendus de cette réunion ont été publiés par l’ AIEA en 
1975.

Les participants à ce colloque ont recommandé que les recherches se pour
suivent, dans un cadre international et avec l’assistance de l’AIEA. En 1976 un 
groupe conseil convoqué par l’Agence a recommandé la création, sous les auspicès 
de l’AIEA, d’un groupe de travail international sur les réacteurs de fission naturels; 
ce dernier a proposé qu ’un com ité technique d ’ experts se réunisse en 1977 pour 
passer en revue les travaux accomplis depuis 1975 et définir les orientations futures.

A l’ invitation du Commissariat français à l’énergie atomique, cette réunion 
s’est ténue à Paris du 19 au 21 décembre 1977. Soixante-six spécialistes appar
tenant à douze Etats membres de l’AIEA et une organisation internationale y ont 
participé. Trente-neuf mémoires ont été présentés; cinq tables rondes ont permis 
de faire le point et de définir les problèmes qu ’il serait souhaitable d ’approfondir.

Les travaux du Comité technique ont débuté par une séance sur les différents 
aspects du phénomène d ’Oklo, tels qu ’ils sont connus après cinq ans d ’ exploita
tion. De nouvelles zones de réaction ont été découvertes et les quantités d ’uranium 
ayant participé à ces réactions ont pu être déterminées, ainsi que la puissance 
totale dégagée au cours de celles-ci. Une zone de réaction a fait l’ objet de travaux 
de conservation; les autres zones, après avoir été intensivement échantillonnées, 
ont disparu en raison des travaux d ’exploitation du gisement. A  proximité des 
zones de réacteurs d ’Oklo, dans le gisement d ’uranium d ’Okelobondo, des échan
tillonnages ont révélé l’ existence de minerais appauvris. Il semble que l’ on se 
trouve en présence d ’un dispositif indépendant des zones de réaction d’Oklo.



Les exposés consacrés aux études pétrologiques ont apporté des éléments 
nouveaux sur la formation des dépôts d ’uranium d’Oklo et ont permis de déter
miner les variations successives de pression et de température dues à l’environne
ment géologique. Dans le domaine de la chimie isotopique, les recherches effectuées 
à l’ aide de différentes techniques sur les rapports 235u/238U et les terres rares ont 
permis de mieux comprendre les processus de remobilisation des terres rares, 
ouvrant ainsi la voie à de nouvelles études.

L ’application au phénomène d ’Oklo des connaissances en matière de physique 
des réacteurs a permis d’ avancer des hypothèses sur les origines des réactions de 
fission, les conditions dans lesquelles les divergences se sont produites et les moda
lités de propagation des réactions.

Pour faciliter la recherche d ’autres gisements où des réactions de fission 
naturelles pourraient avoir eu lieu on espère pouvoir définir dans un avenir rap
proché les critères permettant d ’ identifier les secteurs les plus prometteurs.

Le fait que les produits de fission résultant des réactions n’ont que très peu 
migré, a été confirmé, et la stabilité de certains éléments support com m e l’urani- 
nite et la thorianite laisse à penser que ces matériaux pourraient constituer des 
matrices adéquates pour le stockage des déchets radioactifs.

Au cours des tables rondes, les discussions ont porté sur cinq sujets; la 
synthèse des travaux concernant l’histoire géologique et la stabilité géochimique 
des zones de réaction conduit à penser que les recherches sur les matériaux orga
niques, les inclusions fluides, les dommages d’ irradiation, les aspects minéralo- 
giques doivent être poursuivies et que,des études doivent être entreprises dans le 
domaine de la géochimie.

Les hypothèses sur le déroulement du phénomène d ’Oklo pourraient être 
confirmées par une réorientation des travaux mais la nécessité est apparue de 
donner à ces derniers un caractère interdisciplinaire dans un cadre international. 
C’est dans ce domaine que l’ AIEA, par l’ intermédiaire du groupe de travail inter
national sur les réacteurs.de fission naturels, peut jouer pleinement son rôle.

L ’Agence remercie les auteurs des mémoires ainsi que les participants qui ont 
pris part aux discussions. En outre, il convient de souligner le rôle des présidents 
des séances et des animateurs des tables, rondes. Mention spéciale doit être faite 
de la très importante contribution, de M. R. Naudet, l’un des secrétaires scienti
fiques, à la préparation du programme et au déroulement des tables rondes.

L’Agence tient également à exprimer sa gratitud.e au gouvernement français 
et au Commissariat à l’ énergie atomique pour leur généreuse contribution à l’ orga
nisation de la réunion, pour leur assistance et leur hospitalité.



FOREWORD

It was in September 1972 that the international scientific com m unity learned 
o f  the discovery by scientists o f  the French A tom ic Energy Commission o f  
uranium with abnormal isotopic com position in ores from  the Oklo deposit in 
Gabon, a discovery which suggested that these depleted uranium ores might be 
the result o f  chain fission reactions in the deposit in the very remote past.

At the invitation o f  the Government o f  the Gabonese Republic the Inter
national A tom ic Energy Agency, in co-operation with the French A tom ic Energy 
Commission, organized in June 1975, at Libreville (Gabon),an international sym
posium which dealt with the three subjects o f  principal interest in connection with 
the Oklo phenomenon (earth sciences, isotopic geochemistry and reactor physics). 
The proceedings o f  that symposium were published by the Agency in 1975.

The participants had recommended- that the research should be continued in 
an international context and with the assistance o f  the Agency. In 1976 an advisory 
group convened by the Agency recommended the establishment, under Agency 
auspices, o f  an international working group on natural fission reactors; this group 
proposed that a technical comm ittee o f  experts should meet in 1977 to review the 
work done since 1975 and to lay dow n guidelines for the future.

At the invitation o f  the French A tom ic Energy Commission this meeting was 
held in Paris from 19 to 21 Decem ber 1977. Sixty-six specialists from twelve 
Member States o f  the Agency and one other international organization parti
cipated. Thirty-nine papers were presented and five round-table discussions enabled 
the present status o f  the problem to be reviewed and determined what questions 
should be studied more thoroughly.

The work o f  the Technical Committee com m enced with a meeting on what 
has been learned about various aspects o f  the Oklo phenom enon after five years 
o f  mining operations. Further reaction zones have been discovered and the 
amounts o f  uranium involved in these reactions, as well as the total power yield o f  
the process, have been determined. One reaction zone has been the subject o f  
conservation operations; the others, after having been extensively sampled, have 
disappeared as a result o f  mining operations in the deposit. In the uranium deposit 
o f  O kelobondo, not far from  the Oklo reactor zones, sampling has indicated the 
presence o f  depleted ores. It would appear that a system exists here that is inde
pendent o f  the reaction zones o f  Oklo.

The papers devoted to petrological studies contributed new information 
about the form ation o f  the Oklo uranium deposits and provided a means o f  deter
mining the successive variations in pressure and temperature due to the geological



environment. As far as isotope chemistry is concerned, research on 235u /238U 
ratios and rare earths based on the use o f  various techniques has resulted in a 
better understanding o f  rare-earth remobilization processes and has thus opened 
the way for further studies.

The application o f  the knowledge o f  reactor physics to the Oklo phenom enon 
has provided a basis for advancing theories concerning the origins o f  fission reac
tions, the conditions in which criticality was reached and the ways in which the 
reactions propagated.

To facilitate the research for other deposits where natural fission reactions 
might have taken place, it is hoped that in the near future criteria can be form u
lated for identifying the most promising areas.

The fact that there has been only very slight migration o f  the fission products 
from the reactions has been confirm ed, and the stability o f  certain support mate
rials such as uraninite and thorianite suggests that these materials might be suitable 
matrices for the storage o f  radioactive waste.

The round-table discussions centred on five subjects; the overall impression 
gained from  the studies on the geological history and geochemical stability o f  the 
reaction zones is that the research on organic matter, fluid inclusions, irradiation 
damage and mineralogical aspects should be continued and that studies should be 
undertaken in the area o f  geochemistry.

The theories regarding the sequence o f  developments in the Oklo pheno
menon could be confirm ed by arranging for studies in new directions, but it has 
becom e necessary to ensure that these studies are interdisciplinary in character 
and that they are carried out in an international framework. It is in this area that 
the Agency, through the International Working Group on Natural Fission Reactors, 
can play its role to the full.

The Agency wishes to express its thanks to the authors o f  the papers and to 
those who participated in the. discussions. An important part was also played by 
the chairmen o f  the sessions and the round-table discussion leaders. Special men
tion should be made o f  the very important contribution o f  Mr. R. Naudet, one o f  
the scientific secretaries, to the preparation o f  the programme and conduct o f  
the round-tables.

The Agency would also like to thank the French Government and the French 
A tom ic Energy Commission for their generous contribution to the organization o f  
the meeting, and for their assistance and hospitality.
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LE SITE D’OKLO 
(Séance I)

THE OKLO SITE 
(Session I)



Président (Chairman): G.A. COWAN



IAEA-TC-119/1

LES REACTEURS D’OKLO : CINQ ANS 
D’EXPLORATION DU SITE

R. NAUDET 
Projet Franceville,
CEA, Centre d’ études nucléaires de Saclay,
Gif-sur-Yvette, France

Résumé—Abstract

LE S R E A C T E U R S  D ’ O K L O : C IN Q  A N S  D ’ E X P L O R A T IO N  D U  S IT E .
O n  retrace  brièvem en t les p rin c ip a les  phases de l ’ e x p lo r a t io n  d u  site d ’O k lo  d ep u is  la 

d é co u v e rte  du  p h é n o m è n e  « r é a c te u r » . Plus de 1 8 0  sondages de  prise d ’ é ch a n tillon s  o n t  été 
fo ré s  p e n d a n t  l ’ in te rru p tio n  des travaux m in iers  dans le secteu r co n ce rn é . P lusieurs zon es  
n ou velles  o n t  été  trou vées. L a reprise de  l ’ e x p lo ita t io n , au co u rs  d u  d e u x iè m e  sem estre 1 9 7 5 , a 
d o n n é  lieu  à un  suivi g é o lo g iq u e  très fru c tu e u x : o n  a p u  a cq u érir  un e con n a issa n ce  p lus précise 
de la m o rp h o lo g ie  des réacteurs,, e t  o n  a p r o c é d é  à u n  éch a n tillon n a ge  co m p lé m e n ta ire  très 
a b on d a n t. Le tra item en t en  usine et l ’ analyse systém a tiq u e  des lo ts  o n t  p erm is d ’ é tab lir  un 
bilan  de l ’u ran iu m -2 3 5  m a n q u a n t. U ne p e t ite  p o r t io n  c o m p o r ta n t  des fo y e r s  de réa ction s  
intenses a été co n serv ée , a c c r o ch é e  en  su rp lo m b  au p a rem en t de la  carrière. L ’e x p lo ita t io n  de 
ce  secteu r est m ain ten an t te rm in ée , m ais de n o u v e a u x  in d ices  de fiss ion s  o n t  é té  trouvés, 

n o ta m m e n t dans le secteu r O k e lo b o n d o .

T H E  O K L O  R E A C T O R S : F IV E  Y E A R S  O F  E X P L O R A T IO N  O F  T H E  S IT E .
T h e  m ain  phases o f  the e x p lo r a t io n  o f  the  O k lo  site since the d isco v e ry  o f  the  “ r e a c to r ”  

p h e n o m e n o n  are o u t lin e d  b r ie fly . O ver 1 8 0  sam plin g  h o le s  w ere d rilled  during the in terru p tion  
o f  the  m in in g  activ ities  in  th e  s e c to r  co n c e rn e d . Several n ew  zo n e s  have b een  fo u n d . M ining 
was resu m ed  in the s e co n d  h a lf  o f  1 9 7 5 , p ro v id in g  an o p p o r tu n ity  fo r  h ig h ly  fru it fu l g e o lo g ica l 
fo llo w -u p  w o r k : m o re  p recise  k n o w le d g e  w as ga in ed  o f  the  m o r p h o lo g y  o f  the re a cto rs , and 
very  m a n y  a d d it ion a l sam ples w ere  tak en . P lant trea tm en t o f  the  ore  and  the system a tic  
analysis o f  b a tch es  have m a d e  it p o ss ib le  t o  estab lish  a ba la n ce  o f  m issing u ran iu m -2 3 5 . A  
sm all p o r t io n  con ta in in g  sites o f  in tense  re a ct io n  has b een  p reserved  b y  b e in g  a n ch o re d  t o  the 
quarry w all. M in ing in  th is s e c to r  has n o w  fin ish e d , b u t  n ew  in d ica tio n s  o f  fiss ion  have b een  
fo u n d , e spec ia lly  in  the  O k e lo b o n d o  sector .

Au moment de la découverte du phénomène d ’Oklo, il a été décidé 
que le maximum d'efforts seraient consacrés à l'investigation scientifi
que de ce site exceptionnel, sans pour autant porter gravement atteinte 
aux intérêts économiques mis en jeu. Il n'était pas possible de renoncer 
à l'exploitation du gisement d'uranium mais puisqu'il était nécessaire en 
tout état de cause de localiser le minerai anormal, on a décidé d'inter
rompre l'exploitation dans le secteur concerné, pendant un temps suffisant 
pour délimiter les zones de réaction et en faire, notarmient au moyen de 
sondages, un échantillonnage très serré. Lorsque l'exploitation a repris, 
on a pu faire de nombreuses observations géologiques, au fur et à mesure 
de la progression, et de nouveaux échantillonnages.

3
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Actuellement la totalité de l'uranium ayant participé aux réac
tions dans ce secteur a été enlevée à l'exception d'uns petite portion qui 
a été maintenue en place, accrochée au parement de la carrière. Il est 
certes extrêmement dommage qu'on n'ait pas pu conserver l'environnement 
géologique de ce phénomène unique. Mais, outre le témoin conservé, on dis
pose d'une masse énorme d'échantillons et d'observations.

Qn a déjà décrit dans [1] les travaux menés sur le site jusqu'au 
colloque de Libreville. On en résume ici les principales étapes, pour en
chaîner jusqu'à la situation actuelle,et présenter ainsi un bilan de ces 
cinq ans de travaux. Rappelons que cette exploration a été menée en étroi
te collaboration par le Commissariat à l'Energie Atomique, la Compagnie des 
Mines d'Uranium de Franceville (COMUF) et l'Institut de Géologie de Stras
bourg.

Résumé chronologique

- Juin 1972 : une anomalie de teneur isotopique déclenche une enquête qui 
va conduire à la découverte du phénomène [2]. Il apparaît que du minerai 
anormal a été extrait au Gabon; l'enquête montre ensuite que tout l'uranium 
sorti de l'usine de concentration de la COMUF entre décembre 1970 et mai 
1972 avait une teneur en isotope 235 trop basse, et que le minerai in
criminé provenait du secteur nord de la carrière d'Oklo.

Des échantillons provenant de ce secteur permettent une recherche 
analytique, et dès le mois d'août, le phénomène est identifié. Début sep
tembre une mission française à haut niveau informe le gouvernement gabonais 
de la découverte. La décision est prise d'interrompre l'exploitation pen
dant deux ans pour permettre l'étude scientifique du phénomène. La décou
verte est rendue publique le 25 septembre 1972.

En novembre est créé,au Commissariat à l’Energie Atomique, le 
"projet Franceville" ; les crédits sont alloués au titre de la mission 
"Rechèrche Fondamentale".

- Il n’était pas possible d’entreprendre immédiatement le déblaiement per -̂ 
mettant des investigations sur le terrain. Ce délai de quelques mois est 
mis à profit, d'abord pour étudier en détail les documents relatifs à l'ex
ploitation au cours des deux années précédentes; il s'avère que le minerai 
anormal extrait au cours de cette période était concentré dans deux amas 
distincts, relativement bien localisés, et qui étaient susceptibles d'avoir 
des prolongements dans la partie non encore exploitée du gisement. D'autre 
part un appareillage de mesure de la teneur isotopique de l'uranium adapté 
aux conditions locales est mis au point ( ’’OKlomètre" ), et un laboratoire 
est installé à Mounana. Pendant ce temps l’étude scientifique se poursuit 
par des analyses systématiques des débris du sondage KN 50.

- En mars 1973, les travaux commencent sur le terrain. Grâce à l’étude préa
lable, les tâtonnements sont réduits au minimum, et dès la première analyse 
le minerai anormal est retrouvé. Les affleurements des deux amas à haute 
teneur Czones n° 1 et 2) sont étudiés en détail, 1 'OKlomètre rendant possi
ble des analyses systématiques immédiates. Une campagne de sondages percu
tants permet de reconnaître les prolongements vers l'aval des deux amas ; 
ceux-ci apparaissent fort étendus ; une première délimitation en est faite.
L ’échantillonnage.sur les affleurements (coupe 2 L notamment) permet de 
relancer les études analytiques sur de meilleures bases.
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- D ’avril à juillet, une vingtaine de sondages carottés sont forés ; ils 
vont permettre de vérifier que tout l'uranium des amas à haute teneur a 
participé aux réactions. Les carottages sont de mauvaise qualité ¡ des ef
forts sont tentés dans plusieurs directions pour les améliorer. Les plate
formes sont agrandies1 en juillet pour pouvoir poursuivre l'investigation.

- En septembre a lieu une mission géologique ; un levé des affleurements 
est effectué et les premières conclusions apparaissent sur la génèse du phé
nomène. En même temps, profitant de la saison sèche,un échantillonnage . 
extrêmement détaillé est fait sur l'affleurement n° 2, les analyses ayant 
montré l'intérêt d'étudier les distributions de taux de réaction à une 
échelle presque centimétrique : plus de 700 échantillons sont recueillis, 
d ’où une nouvelle phase des études analytiques.

Une campagne de sondages percutants, plus au. sud, conduit à la 
découverte de la zone n° 3 ; en effet on trouve de l'uranium légèrement 
appauvri dans les "cuttings” d'un sondage laissant pressentir qu'on se trou
ve dans "l’auréole de contamination” d'une nouvelle zone ; celle-ci est 
effectivement mise en évidence à quelques mètres du sondage suspect.

L'emploi d'un carottier triple (HO 3) et la technique du paraffi
nage permettent enfin l’obtention de carottes ayant une bonne intégrité et 
susceptibles d 'être transportées sans dommage et découpées avec précision.
Un programme d’échantillonnage systématique par sondages est défini.

- En mars 1974 a lieu la mission d'un expert en mécanique des sols pour 
étudier une solution de maintien en place d'une petite portion de la zone 
de réaction n° 2 ; l’accrochage paraît techniquement possible, mais une 
incertitude subsiste sur sa réalisation, compte tenu d'une flexuration de 
la couche à l'aval qui pourrait entraîner une reprise du mur. Parallèlement 
est étudié un projet de découpage de la carrière permettant de conserver 
une .partie de la zone n° 1 en place ; celui-ci a l'inconvénient de stérili
ser un petit tonnage d’uranium normal.

La C0I4UF ayant modifié son programme, la reprise de l'exploitation 
initialement prévue pour l’été 1974 est repoussée jusqu’à la fin de l'année.

- Le programme de sondages se déroule néanmoins au rythme prévu ; il est 
achevé en août 1974. A cette date 108 sondages carottés ont été forés [39
en zone 1, 61 en zone 2 et 8 en zone 3), dont 83 ont bénéficié de la techni
que du paraffinage.

Toute une activité de gestion d’échantillons a été mise en place 
à Saclay ; des carottes y sont régulièrement envoyées ; elles font l'objet 
de radiométrie y, de découpages et analyses systématiques.

- En septembre 1974 a lieu une nouvelle mission géologique ; l’accent est 
mis sur les aspects tectoniques (étude du front de la "minipile”). Un géo
logue de l'Institut de Strasbourg travaille désormais à plein temps sur le 
site et son environnement.

- En septembre 1974, une série de sondages de la COMUF destinée à reconnaî
tre la flexuration de la couche dans la région y = - 40 qui pose des pro
blèmes d'exploitation, rencontre du minerai riche à teneur isotopique infé
rieure à la normale : c’est la zone n° 4. Un programme de reconnaissance 
par sondages de tout le secteur situé au nord de y = - 60 est alors décidé ;
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FIG .l. Les réacteurs d ’Oklo.
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54 sondages ont été réalisés au titre de ce programme jusqu’en décembre. Il 
en résulte non seulement une délimitation de la zone 4, mais la découverte 
de deux nouvelles zones de réaction, n° 5 et 6 [voir figure 1).

Ces sondages KN ayant été forés dans un but d ’exploration, les 
carottages sont de mauvaise qualité, mais ils ont le très grand intérêt 
de fournir un échantillonnage systématique de l’environnement des zones 
de piles.

Compte tenu de ce fait nouveau, la reprise de l’exploitation est 
reportée à l'été 1975.

- En janvier 1975 a eu lieu une mission du Directeur Général de l'AIEA pour 
préparer le colloque international de Libreville, et en juin 1975, à l'occa
sion de ce colloque, le site qui a "fait toilette” pour la circonstance 
reçoit la visite de tous les participants, et plus particulièrement d ’un 
certain nombre de géologues.

Quelques échantillonnages supplémentaires sur les affleurements, 
et quatre nouveaux sondages sont réalisés en zones 1 et 2 avant la reprise 
de l'exploitation.

- Les participants au colloque ont émis le voeu que soit conservé le maximum 
de ce site exceptionnel et en particulier de son environnement géologique.
Mais aucune décision n'est prise à aucun niveau, ni aucune négociation sérieu
sement engagée, en ce qui concerne la conservation d ’un minimum d ’environne
ment géologique de la zone 1, qui aurait été techniquement possible. Par con
tre le maintien d ’une petite portion de zone 2 par accrochage au parement 
est décidé, les incertitudes concernant ce projet ayant été levées. La réa
lisation sera prise en charge financièrement par le CEA.

Dès le mois de juillet les travaux préparatoires à la reprise de 
l’exploitation commencent.

- L’enlèvement du minerai des zones de réaction a lieu effectivement à par
tir de septembre 1975, en commençant par le nord où la cote est la plus éle
vée : 373.5, c’est-à-dire la zone 1. On a renoncé à faire du tri entre 
plusieurs catégories de minerai, comme cela avait été envisagé au départ, 
car la découverte des nouvelles zones a montré qu'il y avait du minerai 
anormal dans la presque totalité du secteur et le tri aurait posé des pro
blèmes trop difficiles. L'exploitation est menée tambour battant, car l'usi
ne doit être alimentée uniquement par du minerai venant de ce secteur. Il 
avait été envisagé de faire une première tranche jusqu’à la cote 360, mais 
l'exploitation se poursuit sans interruption jusqu'à une cote voisine de 
350 en zone 5 et 346 en zone 3-4. Il ne reste plus que de modestes portions 
à l'aval de ces cotes. L’usine est alimentée pendant sept mois par ce mine
rai, jusqu'en mars 1976, et produit sept cents tonnes d'uranium à teneur iso
topique inférieure à la normale.

- Au cours de cette phase d'exploitation, la petite portion de zone 2 con
servée est dégagée avec précaution ; on s'abstient de faire des tirs dans 
le voisinage immédiat, et on réduit la charge un peu plus loin. Le dégage
ment est fait en trois tranches successives, d'environ 1.50 m de hauteur ; 
à chaque étape sont réalisés les sondages d'ancrage et le soudage des fers 
et des tôles.

Ce travail est fait pour l'essentiel en novembre et décembre 1975. 
Une nouvelle mission de l'expert a lieu à ce moment pour contrôler techni
quement les opérations.
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- Un suivi géologique de l'exploitation est réalisé tout au long de cette 
période. On essaie de faire en sorte que les extrémités des tirs se trou
vent dans des portions intéressantes, de manière à pouvoir examiner les 
"fronts" correspondants : cela oblige l’exploitant à faire des tirs souvent 
plus courts qu’il ne le souhaiterait. Il n’est cependant en général pas 
possible de "nettoyer” correctement les fronts qui sont simplement, dégagés 
au bull-dozer, et le suivi s’effectue dans des conditions difficiles : le 
géologue dispose de très peu de temps pour faire ses observations, dessiner 
un levé, prendre les photos, et faire un échantillonnage détaillé et appro
prié. Au cours de cette période 24 fronts ont pu être étudiés, 4 en zone 1, 
8 en zone 2, 4 en zone 3-4, 3 en zone 5-6, et 5 en dehors des zones de 
piles. En outre des échantillonnages ont été réalisés sur 3 affleurements ¡ 
ce sont de simples jalonnements, mais très utiles, pour reconnaître les 
liaisons entre zones de pile (GL 1 de la zone 2 à la zone 6, GL 2 en zone
5, GL 3 de la zone 3 à la zone 4).

Ce suivi géologique s’est révélé d ’un intérêt fondamental : 
c’est lui seul qui a permis de comprendre la morphologie des zones de pile 
et leur tectonique ; il a permis de réaliser un échantillonnage géologique 
de grande valeur [3].

- En mars et avril 1976, bien que la ’’campagne, d ’appauvris" soit terminée, 
et q u’on ait tout nettoyé', l’usine produit une dizaine de lots d Granates
à teneur isotopique légèrement inférieure à la normale. L’origine du mine
rai est à l’aval de la zone 1, dans un secteur où on n'a pas repéré de 
réacteurs ; il semble qu'il s'agisse d'une contamination géochimique en 
provenance des zones de réaction. A partir de mai, les lots produits sont 
normaux. Le contrôle isotopique de tous les lots est néanmoins poursuivi ; 
à deux ou trois reprise on trouvera des valeurs très légèrement basses.

- Pendant l'été 1976, la COMUF fore 5 sondages K.N supplémentaires de con
trôle à l'aval des zones de réaction. On profite également du répit pour 
forer 9 sondages SC en supplément, 6 en zone 5 et 3 à l’aval de la zone 3 
[il n'était pas possible de le faire plus tôt, car il fallait d'abord élar
gir la carrière). Malheureusement les carottages sont de très mauvaise 
qualité.

- En septembre 1976 commence la deuxième campagne d'exploitation du secteur 
des piles. Il reste à prendre ce qui se trouve entre les cotes 348 et 341 
en zone 3-4, et entre les cotes 350 et 340 en zone 5 (plus un- petit morceau 
de zone 6 et une marge de sécurité vers l'aval). Le rythme est très diffé
rent de celui de la première campagne ; en effet le minerai correspondant 
est stocké pendant que l'usine, est alimentée en minerai normal. Les tirs 
ont donc lieu à des intervalles irréguliers, et la cote 340 n'.est atteinte 
q u’à la fin de janvier 1977.

- Ce rythme est bénéfique pour le suivi géologique qui, bien entendu, est 
assuré à nouveau : on dispose de beaucoup plus de temps pour étudier les 
fronts et affleurements. Durant cette période, quatre fronts sont levés, 
deux en zone 3-4 et deux en zone 5-6, et quatre affleurements, également 
deux dans chaque zone, sont étudiés avec beaucoup de détails ; c’est ainsi 
que 250 échantillons sont prélevés sur le seul affleurement GL 5. Toutefois 
ce rythme irrégulier a une contrepartie fâcheuse : le rendez-vous est man
qué pour 1'observation, des fermetures aval des deux zones ; le tir 192 du 
25 janvier enlève les dernières, portions de réacteur, et on peut seulement 
échantillonner un affleurement situé un ou deux mètres plus bas (GL 0).
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- En novembre et décembre 1976, alors que l'usine traite du minerai du sud
de la carrière, apparaissent à nouveau des teneurs isotopiques trop basses. 
Une trentaine de lots, représentant plus de 200 tonnes d ’uranium, ont des 
teneurs comprises entre 0.7194 et 0.7142 %. Bien que l'hypothèse d ’un foyer 
de réaction isolé non détecté ne puisse être éliminée d ’une manière absolue
l'hypothèse la plus probable est celle d'une contamination géochimique ana
logue à celle déjà observée à l'aval de la zone 1. Le minerai en question 
se trouve en effet un peu en contrebas, et d'autre part le relief comporte 
une pente vers le sud. Cette contamination semble d'un type tout à fait 
différent de celle observée à proximité immédiate des zones de réaction 
qui disparaît au bout de 1 à 2 mètres.

- Le minerai appauvri ргсл/enant de la deuxième tranche d'exploitation est 
traité en usine de janvier à avril 1977 ; 360 tonnes d'uranium sont produi
tes (avec un appauvrissement isotopique moyen beaucoup plus faible que 
pour la première campagne].

- En avril 1977, un échantillon en provenance du gisement voisin Okelobondo 
en cours de prospection, donne lieu à une analyse isotopique fortement 
anormale ; les études montrent que ce gisement comporte presque sûrement 
lui aussi des foyers de réaction (voir plus loin).

- Tout l'uranium traité en usine à partir de mai 1977 est désormais à
composition isotopique normale.

Durant l'été 1977 les derniers aménagements [accès, toiture), de 
la portion conservée de zone 2, qui avaient été différés à cause des tra
vaux dans la carrière, sont achevés.

Bilan de l'exploitation

La figure 1 représente en plan l'ensemble des zones de réaction 
y compris la position probable des portions des zones 1 et 2 exploitées 
avant la découverte du phénomène. Le suivi géologique a montré que les 
zones 3 et 4 devaient être intégrées à un ensemble plus vaste, et de même 
que les zones 5 et 6 devaient être raccordées. Un doute subsiste d'ailleurs 
sur une possible interconnexion entre la zone 6 et la zone 2. Dans l’état 
de nos connaissances, on distingue donc quatre grandes zones ; l'ensemble 
du secteur s'étend sur environ 150 mètres.

Sur cette figure 1 on a indiqué de manière approximative les 
lignes de niveau, ce qui permet de se rendre compte de l'étagement des 
zones de réaction : elles vont en s’approfondissant du nord vers le sud ;
il y a au moins quarante-cinq mètres de dénivelée entre les portions les 
plus hautes et les plus basses.

Les zones de réaction sont décrites en détail dans [3] et [4]. En 
particulier dans [4], on rassemble les données relatives à chaque secteur, 
et on discute les problèmes posés par la délimitation et le raccordement 
éventuel des différentes zones ; on décrit d'autre part l’ensemble de 
l'échantillonnage disponible, qui est considérable.

Les figures 2, 3 et 4 représentent les zones de réaction en coor
données y, z, ce qui permet de voir comment elles ont été exploitées (dans 
cette représentation la zone 1 paraît petite, car elle est allongée dans 
le sens des x, et le pendage est faible). On a porté l'implantation des



FIG.2. Exploitation des zones 1 et 2.
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FIG.3. Exploitation de la zone 5 -6 .



FIGA- Exploitation de la zone 3 -4 .
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tirs successifs avec leur date. On a indiqué également la position des 
fronts et affleurements qui ont' fait l’objet de levés géologiques, et qui 
sont bien entendu en relation avec les tirs. Les figures 3 et 4 mettent 
en évidence en particulier la limite entre les deux phases d'exploitation.

On a essayé de tirer parti des documents relatifs à l’exploitation 
pour évaluer les quantités d ’uranium et d ’isotope 235 manquant dans les 
différentes zones en suivant leur passage à l'usine. Cette tâche s'est révé
lée extrêmement difficile. En principe l'étagement entre les zones auraient 
dû permettre une relativement bonne séparation : par exemple les zones 1 et
2 sont au-dessus de la cote 35B, alors que les zones 4 à 6 sont presque
tout entières au-dessous.En fait on a mélangé à tout moment du minerai pro
venant des différentes zones.

En effet la conservation d'une portion de la zone 2 a eu pour 
conséquence qu'on s’est abstenu de faire des tirs à proximité (beaucoup de 
minerai a été enlevé par raclage comme le montre la figure 2), et on a fait 
des nettoyages ultérieurs qui semblent avoir apporté de. grandes quantités 
de minerai appauvri provenant de la zone 2. Les zones 3-4 et 5-6, qui sont
au même niveau, ont constamment été exploitées simultanément. Il faut tenir
compte d ’autre part du jeu des stocks : l'aire de stockage est disposée 
de telle manière que le minerai est repris à l'usine dans l'ordre inverse 
de l'apport des camions, ce qui ne facilite pas l'interprétation des ré
sultats. Enfin pendant la dernière phase d ’exploitation, le minerai a été 
stocké et on ne peut donc pas faire de distinction entre les différents 
apports.

Tous les lots produits à l’usine ont fait l'objet d'analyses iso
topiques, et on connaît pour chacun d’eux le poids d’uranium contenu (qui 
va de 4 à 6 tonnes). On peut résumer comme suit les bilans globaux :

- 1ère campagne d ’appauvris (septembre 1975 à janvier 1976) : lots n° 6253 
à 6299 et 7200 à 7247 : tonnage d ’uranium : 686 tonnes - uranium 235 man
quant : 299.4 kg;

- contamination résiduelle (mars et avril 1976) : lots 7248 à 7258 : 48 ton
nes d'uranium - U 5 manquant : 1.В kg ;

- les lots n° 7259 à 7299 et 8200 à 8217 sont tous normaux,, cinq d'entre 
eux cependant à la limite de normalité (0.7194 %) : la moyenne est 
0.7201 %;

- lots contaminés d ’0klo-sud : n° 8210 à 0251 (novembre-décembre 1976) :
233 tonnes d'uranium - Us manquant : 3.9 kg;

- deuxième campagne d ’appauvris (janvier à avril 1977) : lots n° 0255 à 
8299 et 9200 à 9232 : 356 tonnes d'uranium - Us manquant : 54.3 kg.

Finalement, compte tenu de la partie exploitée avant la décou
verte du phénomène, et de la portion conservée (pour laquelle on ne peut 
faire qu'une estimation), on peut dresser le bilan suivant pour l'uranium 
235 manquant :

exploitation 1970-1972 204 Kg
portion zone 2 conservée 44 kg
campagne 1975-1976 301 kg
contamination 0klo-sud 4 kg
campagne 1977 54 kg

607 kg
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Pour ce qui est du tonnage d'uranium ayant effectivement participé 
aux réactions, on peut estimer de manière très approximative son ordre de 
grandeur à B00 tonnes. On sait que les zones de réaction sont généralement 
entourées par du minerai très légèrement appauvri ou contaminé : la délimi
tation est de toute façon un peu arbitraire.

□e même, c'est seulement de façon très approximative qu’on peut 
essayer de ventiler ces quantités entre les quatre zones. Pour les tonnages 
d'uranium, on admettra 230 à 240 tonnes pour la zone 1, environ 200 tonnes 
pour la zone 2, 170 à 180 tonnes pour la zone 5-6, et 180 à 190 tonnes 
pour la zone 3-4. Pour les quantités d'uranium 235 manquant, on peut avan
cer les chiffres suivants : de l'ordre de 200 Kg pour la zone 1 (dont la 
moitié avant 1972), de l'ordre de 200 kg également pour la zone 2 (partagés 
de la même manière), 100 à 110 kg pour la zone 5-6, et 90 è 100 kg pour la 
zone 3-4.

Le poids total d'uranium 235 manquant, permet d'évaluer la quantité 
d'énergie dégagée par les réactions, II' faut d'abord tenir compte de la 
décroissance radioactive de l'uranium 235 : le déficit doit être multiplié 
par un facteur allant de 5.8 à 6.B suivant la valeur retenue pour la date 
des réactions (1.8 à 2 milliards d ’années). Il faut d'autre part tenir 
compte de l'uranium 235 restitué par décroissance radioactive du plutonium 
(facteur de conversion moyen de l'ordre de 0.45). On en déduit que le 
poids d'uranium 235 fissionné a été de l'ordre de 6 tonnes. Comme la 

fission d'un gramme d'uranium 235 produit à peu près 1 MW-d,la production 
d'énergie a donc été au total de l’ordre de 6 millions deMW-d,ou encore 
16 500 MW-an, ou encore un peu plus de 500 milliards de mégajoules.

Portion de zone 2 conservés

Il est extrêmement dommage qu'on n'ait pas pu conserver un élément 
de réacteur avec tout son environnement géologique, comme cela aurait.pu 
être le cas en zone 1. La portion de zone 2 conservée ne comporte en effet 
strictement que les réacteurs, avec seulement un mètre environ de bordure. 
Elle est néanmoins située dans un secteur particulièrement intéressant : 
les taux de réaction sont très élevés, et on a effectué un échantillonnage 
très dense (voir [4]), de sorte que ce secteur est extrêmement bien docu
menté.

Le témoin a la forme d ’un prisme dont la base est un triangle 
rectangle isocèle de 5.50 m de côté, et la longueur de 15 mètres. Le mine
rai est retenu par ancrage au parement de la carrière ; le pendage du mur 
est de l’ordre de 45°, il est formé d'un conglomérat particulièrement solide 
(figures 5et6).La quantité d'uranium contenu est de l’ordre de 30 tonnes 
et la teneur isotopique moyenne de 0.57 %.

Trente et un sondages verticaux forés pour l'échantillonnage 
ont été mis à profit : ils s'enfoncent dans le mur et sont tubés ; sur 
quatre niveaux, des rails ont été soudés sur les tubages, et ces rails 
sont eux-mêmes retenus par 2B ancrages subhorizontaux. Les ancrages s'en
foncent de 4 à 5 mètres dans le mur ; on a utilisé des boulons à expansion, 
puis du ciment à prise rapide. L'ensemble est garni d'un coffrage en tôles 
soudées avec un remplissage de béton. On a mis en place une toiture amovi
ble ainsi qu'un filet de protection, un drainage pour les eaux de
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FIG,5. Portion de zone 2 conservée.

ruissellement au-dessus de l'ouvrage ; les ; eaux qui néanmoins s'infil
treraient peuvent être évacuées. La stabilité de l’ouvrage est régulière
ment contrôlée.

Il ne servirait à rien d'avoir conservé ce témoin s'il ne pouvait 
être à nouveau échantillonné. On a prévu un accès depuis le bas de la 
carrière pour le personnel, ainsi q u’un treuil pour le matériel. On a ap
provisionné une petite sondeuse portative du type utilisé en prospection 
géologique.

Okelobondo

La C0I4UF fait procéder à des analyses de contrôle chaque fois 
qu'un enrichissement local du gisement fait craindre la répétition du 
phénomène. C’est ainsi que dans le sud de la carrière plusieurs secteurs 
ont fait l'objet d'investigations. Les mêmes précautions ont été prises 
en ce qui concerne Okelobondo.

Ce gisement, en cours de prospection, est immédiatement voisin 
de celui d'Oklo ; à vrai dire ce n’est que le prolongement,vers le sud et 
vers l'aval, de la même couche minéralisée. La figure 7 montre l'ensemble 
des deux gisements : les contours délimitent approximativement les por
tions où la teneur en uranium est suffisante pour être.jugée exploitable 
(on notera sur cette figure la position excentrique des piles d ’Oklo - 
on a indiqué également la situation du secteur où on a trouvé du minerai 
contaminé).

Une première alerte a eu lieu en 1974 ; on a décelé du minerai 
SMspect dans le sondage OK. 27, mais l'analyse n ’a pas pu être entièrement 
confirmée. En 1976 un autre échantillon, dans le sondage OK 48, a donné 
pour 235U la valeur un peu basse de 0.7188 %. Ce léger appauvrissement
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4

FIG.6. Carrière d ’Oklo. La photo, prise en 1976, montre la portion de zone 2 conservée 
telle q u ’elle se présentait à ce m om ent (l ’ouvrage n ’est pas achevé).

pouvait toutefois être attribué à une contamination lointaine, puisque ce 
sondage se trouvait, par rapport aux réacteurs d'Oklo, au sud et en aval, 
donc dans la direction qui semblait être celle des lessivages récents. 
Mais en août 1977 l'appauvrissement isotopique trouvé dans le sondage 
OK 84 bis était d ’un tout autre autre de grandeur : 0.6749 %. Cette fois, 
l'hypothèse d’une contamination lointaine n'était guère plausible. Les 
analyses isotopiques de terres rares devaient confirmer qu’on se trouvait 
en présence d'un nouveau réacteur [5].
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FIG. 7. Ensemble des gisements d ’Oklo et Okelobondo.
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L ’exploitation du gisement d'Okslobondo n'est pas prévue dans 
l’immédiat, et la couche minéralisée étant à trois cents mètres de profon
deur. il n'est pas question d'en faire pour le moment une investigation 
détaillée. On a procédé néanmoins à d'autres analyses isotopiques : on a 
trouvé dans le sondage OK 53 un échantillon à 0.7192 %, et dans OK 81, un 
échantillon à 0.7190 %. D’autre part, il est apparu que les terres rares 
de l'échantillon OK 48/5 étaient légèrement contaminées. Comme il ne sem
ble pas que la contamination en terres rares puisse se faire très loin, 
et qu'il y a deux cent mètres entre OK 84 bis et OK 48, on peut se deman
der s'il n'y a pas d ’autres foyers de réaction que celui qui a été iden
tifié.

Cette découverte tendrait à prouver en tout cas que le phénomène 
"réacteur” n'est pas isolé dans le gisement, et qu'il apparaît chaque 
fois q u’il y a une concentration locale suffisante d'uranium.
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DISCUSSION

G.A. COWAN: Compte tenu des courtes périodes disponibles pour l’échan
tillonnage sur un faciès donné, possédait-on des données sur les abondances 
isotopiques ou l’ échantillonnage s’est-il fait sans ces informations?

R. NAUDET: Nous n’avions pas, bien entendu, de résultats d’analyses 
isotopiques au moment de l’échantillonnage, mais seulement une carte de teneurs 
du minerai établie par radiométrie; le faciès pile est d’ailleurs très reconnaissable; 
l’expérience a montré que l’uranium est appauvri à peu près partout dans ce 
faciès. L ’échantillonnage n’était donc pas fait à l’ aveugle, mais il est certain que les 
conditions n’étaient pas toujours très favorables; il fallait que le géologue 
interprête très vite ses observations.
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Résumé—Abstract

E T U D E  R A D IO C H R O N O L O G IQ U E  C O M P L E M E N T A IR E  D E  L A  S E R IE  D U  
F R A N C E V IL L IE N  E T  D E  SO N  E N V IR O N N E M E N T .

La d a ta tion , p ar la  m é th o d e  К -A r , de b io t ite s  extra ites  de d e u x  éch a n tillo n s  de gneiss du 
m assif du  C haillu  m o n tre  q u e  le s o c le  du  F ra n cev illien  n ’ a pas subi de m éta m o rp h ism e  après 
2 7 0 0  M A . L ’ âge des fi lo n s  d e  d o lé r ite  est précisé  p ar la m é th o d e  de l ’ is o c h r o n e  in terne K -A r: 
en v iron  1 0 0 0  M A . U n p rog ra m m e est en  co u rs  p o u r  d o n n e r  un e is o c h ro n e  R b -S r p lus p récise  
q u e  ce lle  p u b liée  en  1 965  e t  p o u r  ten ter d e  lever , par les m é th o d e s  g é o c h ro n o lo g iq u e s  
c lassiques, l ’ in d é te rm in a tio n  1 8 0 0  — 2 0 0 0  M A  de l ’ âge de la ré a ct io n  n u cléa ire .

A  F U R T H E R  R A D IO C H R O N O L O G IC A L  S T U D Y  O F  T H E  F R A N C E V IL L IA N  S E R IE S  
A N D  IT S  E N V IR O N M E N T .

D a tin g , b y  th e  К -A r m e th o d , o f  b io t ite s  e x tra cte d  fr o m  tw o  gneiss sam ples fr o m  the 
C haillu  M assif sh ow s  that th e  basem en t o f  the  F rancevillian  basin  d id  n o t  u n d e rg o  m eta m orp h ism  
after 2 7 0 0  m illio n  years. T h e  age o f  th e  d o le r ite  ve in s, d eterm in ed  b y  th e  К -A r  in tern a l iso 
ch ron e  m e th o d , is a p p ro x im a te ly  1 0 0 0  m illio n  years. A  p rog ra m m e is u n d er w a y  t o  give a 
m o re  p recise  R b -S r is o c h ro n e  than  that p u b lish ed  in  1 965  and  t o  try  and r e m o v e , b y  co n v e n 
tion a l g e o c h r o n o lo g ic a l  m e th o d s , th e  u n certa in ty  regarding w h eth er  1 8 0 0  o r  2 0 0 0  m illio n  
years is th e  age o f  the  n u clea r  re a ctio n .

Bien que toutes les mesures effectuées par les méthodes géochronologiques 
classiques confirment l’ âge d ’ environ 1800 M A 1 pour la série du Francevillien il 
reste une incertitude sur la date des réactions nucléaires. En effet, Ruffenach 
et al. [2] ont trouvé pour la réaction nucléaire un âge de 2000 ± 100 M A par la

1 C et âge est o b te n u  par l ’ u tilisa tion  des con sta n tes  a d o p té e s  au C on grès  g é o lo g iq u e  
in tern a tion a l d e  S y d n e y  (1 9  7 6 ) :  X87R b  = 1 ,4 2  X  10~u  a n '1; 40K /K  = 0 ,0 1 1 6 7 % ,
=  4 ,9 6 2  X  1 0 _10a n _1; Xe4OK  = 0 ,5 8 1 X  1 0 -1 0 a n _1: l ’ âge d e  1 7 4 0  M A  p u b lié  a n térieu rem en t [1 ] 
était o b te n u  avec la co n sta n te  X87R b  =  1 ,4 7  X  10 " u  a n ” 1.
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TABLEAU I. DONNEES ISOTOPIQUES POTASSIUM-ARGON

E ch a n tillon O rig ine k 2o 40 A r rad. 40A r rad . 4° k

5 T - ( 1 0 " 6)  
36 A r

40 A r A ge

(%)
40A r tô t .

(% ) ( 1 0 ~ 6 c m 3/g )
36 A r

(M A  ±  2a)

В 1 17 6  (b io t i t e )  

В 1 1 7 7  (b io t it e )

M assif du  C haillu , 

gneiss d u  soc le

6 ,6 6

5 ,6 0

9 9 ,7

9 9 ,5

1 34 0

1 2 0 2

2 6 9 6  ±  61 

2 6 9 6  ±  6 2

R  9 2 5  ( r o c h e  to ta le ) D o lé r ite  de M ik o u lo u n g o u , 1,51 9 7 ,0 6 4 ,6 1 2 2 ,4 9 7 5 3 9 9 5  + 30

R  9 2 5  (1 ) son d a g e  M G 7, 2 ,7 5 9 7 ,2 1 15 ,4 1 8 4 ,6 1 4 2 7 5 981  ±  27
(fra c t io n s  ^2 ) 
fe ld sp a th iqu es)

p r o fo n d e u r  2 0 7  m 2 ,3 3 98,1 9 7 ,3 2 0 2 ,7 1 5 5 5 3 9 7 7  ±  27
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mesure du nombre de fissions de 235 U. Selon ces auteurs l’ écart observé pourrait
être dû:
— à une perturbation géologique qui aurait remis tous les systèmes géochronolo

giques à zéro, postérieurement à la réaction nucléaire, il y a 1800 M A; ou
— à une perte d ’uranium d ’environ 20% depuis l’époque de la réaction nucléaire2 

qui conduirait à une valeur trop élevée de l’ âge obtenu par la mesure du nombre 
de fissions.

Ces hypothèses sont toutes deux plausibles:
— il est acquis que l’ âge de 1800 M A n’est pas l’âge de la sédimentation mais qu ’il 

s’agit d’un âge de diagenèse tardive [4];
— des remobilisations d ’uranium ont eu lieu pendant ou après la réaction nucléaire: 

elles sont responsables des «auréoles de contamination» décrites parNaudet
et Renson [5], mais sont-elles suffisantes pour expliquer une perte de 20% de 
l’uranium du coeur?

AGE DU SOCLE DU MASSIF DU CHAILLU

Un des arguments paraissant s’ opposer à un âge de 2000 M A pour la réaction 
nucléaire était la présence, dans le système de l’Ogooué, de pegmatites datées de 
1960 M A [6], contemporaines d’un métamorphisme du socle dans cette région. 
Toutefois la relation entre le système de l’Ogooué et le Francevillien est mal 
établie. Ces deux séries sont séparées par un grand accident nord-sud qui suit le 
cours de l’Ogooué: elles pourraient appartenir à deux cratons différents mis en 
contact tardivement. Il était donc important de dater le dernier métamorphisme 
du massif du Chaillu à proximité de la série du Francevillien. Dans ce but une 
datation par la méthode К -Ar a été effectuée sur les biotites extraites de deux 
échantillons très sains de gneiss prélevés dans la région de Magnima. L ’âge trouvé 
sur ces biotites est de 2700 M A, il est identique à l’ âge de la mise en place des 
granites du massif du Chaillu (tableau I). Ceci montre qu ’ il n’ y a pas eu, dans la 
région proche de la bordure du Francevillien, de métamorphismes du socle après 
2680 M A; en effet les biotites datées par la méthode К -Ar enregistrent des méta
morphismes mêmes très faibles. Il n’ a donc pas été possible de déceler dans le 
socle un événement métamorphique plus jeune que 2680 MA susceptible de 
fournir une limite antérieure au dépôt de la série du Francevillien.

2 U ne tro is ièm e  h y p o th è se  avait é té  env isagée: l ’ a d o p t io n  d ’une va leur d iffé re n te  p o u r  
la  s e c t io n  de  ca p tu re  d e  143N d . E lle  ne sem b le  pas d evo ir  être re ten u e  [3 ].
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AGE DES DOLERITES

Les dolérites se sont mises en place au cours d’ une phase tectonique de 
distension très tardive vis-à-vis des événements qui ont donné naissance aux 
surconcentrations responsables des réactions nucléaires. 11 était néanmoins néces
saire de préciser leur âge, car la remobilisation de certains éléments dans le gisement 
(Pb et U notamment) peut être connexe de la venue des dolérites. Un premier 
essai de datation avait été entrepris en 1975 par la méthode К -Ar sur roche 
totale [4]. Les résultats étaient assez dispersés, ce qui est fréquent lorsque l’ on 
applique cette méthode à des dolérites. La datation de ces dolérites a donc été 
reprise sur la fraction feldspathique d ’une dolérite intrusive dans le FA à • 
Mikouloungou (sondage MG 7, 207 m). L ’âge trouvé, environ 1000 MA, peut être 
considéré comme l’âge de la mise en place des filons (tableau I).

CONCLUSION

Les mesures géochronologiques effectuées à Strasbourg depuis le Colloque de 
Libreville en 1975 ont permis de préciser l’ âge de la mise en place des filons de 
dolérites.(~ 1000 M A) et ont infirmé l’existence d ’un métamorphisme postérieur 
à 2700 MA dans le socle, à proximité de la série du'Francevillien. Ces résultats 
n’ apportent aucun argument en faveur de l’ une ou l’ autre des hypothèses émises 
pour l’ âge de la réaction nucléaire, 1800 ou 2000 MA. Un important programme 
de mesures est en cours par les méthodes Rb-Sr et К -Ar. Ce programme est 
destiné à: donner une isochrone Rb-Sr plus précise que celle publiée en 1965 [1]; 
tenter de déterminer la signification géologique de l’ âge fourni par cette isochrone; 
dater les illites 2 M t des épontes des réacteurs nucléaires. Ces minéraux, lorsqu’ ils 
sont très bien cristallisés, pourraient avoir conservé l’ âge de leur formation, et ils 
sont incontestablement contemporains des réactions nucléaires. Il y a donc un 
espoir d ’avoir par cette méthode une indication sur l’ âge de la réaction. 
Malheureusement les résultats de ce programme sont encore trop fragmentaires 
pour être publiés.
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DISCUSSION

B. POTY: Dans ces mesures d’âge, il y a une chose qui me surprend. L ’événe
ment le plus tardif du massif du Chaillu est daté â environ 2700 MA. La diagenèse 
tardive des grès du Francevillien est datée â 1800 MA. Les grès FA ont des couches 
rouges avec hématite, ils ne devraient donc pas être très antérieurs à 2200 MA.
Mais ce qui nous surprend, c ’est que la chaîne des montagnes du Chaillu a mis 
apparemment plusieurs centaines de millions d ’années à se démanteler. Or, c ’ est 
quelque chose qui n’est pas classique en géologie. La chaîne hercynienne a mis 
quelques dizaines de millions d ’années â se démanteler, la chaîne alpine de même. 
L’ordre de grandeur est de 40 â 50 millions d ’années, mais pas 300 millions 
d’années. J’ aimerais avoir quelques commentaires sur cette question.

M. BONHOMME: Ceci n ’ est pas un phénomène isolé. Je vous rappelle que 
sur le craton ouest-africain, les dernières manifestations — les ultimes 
manifestations — magmatiques qu’on connaisse correspondent â des émissions 
syénitiques intrusives qui sont datées à 1550 MA environ. La sédimentation dans 
tout le bassin de Taoudéni, qui repose sur le craton ouest-africain, com m ence au 
plus tôt â 1100 MA. Il y a donc lâ un intervalle d’un minimum de 450 MA entre 
la pénéplanisation du craton ouest-africain et le début de la sédimentation du 
bassin de Taoudéni. D’autre part, et cela est à rapprocher du cas particulier du 
massif du Chaillu, la série de grès de l’ Ogooué, qui se trouve au nord-ouest du 
bassin de Franceville et dans laquelle viennent se mettre en place des pegmatites 
(donc tardives, qui postdatent l’ensemble du phénomène â 1970 M A peut-être), 
indique que dans le cas du massif de l’Ogooué, si on admet qu’il s’ agit d ’une série 
sédimentaire gneissifiée postérieure â la pénéplanisation du massif du Chaillu, 
l’intervalle se situe entre 2000 et 2700 MA, sans qu ’on puisse dire quel est l’âge 
du début de la sédimentation.

Ainsi, quels sont les rapports — c ’ est une question que nous nous sommes 
posée — entre le Francevillien et cette série de gneiss de l’Ogooué métamorphisée 
au plus tard â 1970 MA et même probablement plus tôt? Pour l’ instant on ne 
peut pas encore le dire, et les arguments géochronologiques ne permettent pas de 
trancher la question. Car, comm e vous le dites, l’ isochrone qu ’on obtient sur les



24 BONHOMME et al.

sédiments de Franceville correspond à-une diageinèse tardive et non pas à une 
diagenêse précoce. Ce qu ’on espérait justement avec ces illites 2M, c ’ était d ’arriver 
très près de l’âge du réacteur et par conséquent de se trouver plus près de la 
diagenêse précoce que de l’ ensemble des phénomènes qui ont affecté la série du 
Francevillien après — mais est-ce vraiment après?

J. GEFFROY: Il est possible, pour reprendre la comparaison avec la chaîne 
hercynienne européenne, qu ’au cours de phases orogéniques très postérieures à 
sa première pénéplanisation, le massif du Chaillu ait été relevé en bloc, d ’où des 
possibilités multiples d ’alimentations des bassins sédimentaires, alimentations très 
postérieures â l’ âge des roches du socle (cf. le relèvement du Massif central et des 
massifs cristallins externes des Alpes lors de l’orogenèse alpine, avec reprise 
connexe de l’érosion et de la sédimentation).

M. BONHOMME: Dans la mesure où une comparaison avec les chaînes 
successives ouest-européennes est possible, l’ exemple de l’ ouest-africain montre 
des âges de 2200 MA (sinon 2900 M A) en des endroits où s’ observent des venues 
magmatiques ou des événements métamorphiques successifs s’étageant jusqu’à 
1500 MA. Ces vieux socles ont donc une histoire tectono-magmato-métamorphique 
longue et com plexe. C’est vraisemblablement le cas du Chaillu, bien que la zone 
de Franceville paraisse en avoir été préservée.

Rosemary J. VIDALE: Les analyses par microsonde électronique montrent 
que la matrice Al-Si des minerais argileux et micacés se trouvant dans les zones du 
réacteur.et â proximité présente la stœchiométrie chimique voulue, mais les cations 
les plus importants sont appauvris â des degrés différents. Il est probable qu ’il y 
ait une perte de cations au cours du temps.

E. ROTH: Comment les analyses de Rb et Sr ont-elles pu être interprétées 
sur les argiles du cœur puisque des migrations de Rb et Sr dans les cœurs de 
réacteurs ont été prouvées par la disparition de ces éléments en tant que produits 
de fission?

M. BONHOMME: Les fractions fines analysées ne proviennent pas des 
cœurs eux-mêmes, mais de leur environnement immédiat, de 30 à 150 cm.

R. BROUSSE: D’une manière générale, l’ argon est plus sensible â l’ouverture 
des réseaux que le strontium. Or vous avez des résultats inverses. Quelle explication 
pensez-vous pouvoir en donner?

M. BONHOMME: Nous n’ avons pas encore assez de documents pour connaître 
les relations entre les âges К/A r et Rb/Sr déterminés sur les fractions fines sédimen
taires. Cependant, dans le cas d ’argiles anchi et épimétamorphiques, il y a un bon 
accord entre les résultats. En ce qui concerne les sédiments, il semble que les 
âges К/A r reflètent mieux l’héritage. Par conséquent on pourrait considérer dans 
ce cas qu?il y a, comm e à Oklo, une meilleure conservation du document K/Ar.
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Résumé—Abstract

O R G A N IS A T IO N  D E S G IS E M E N T S  D ’ U R A N IU M  D E  L A  B O U T O N N IE R E  D E  

M O U N A N A  (G A B O N ).
L ’ é tu d e  com p a ra tiv e  des d iffé re n ts  g isem en ts d ’ u ran iu m  de la b o rd u re  or ien ta le  de la 

b o u to n n iè re  de  M ou n a n a  fa it apparaître q u e  les qu atre  g isem en ts a ctu e llem en t co n n u s  -  B o y in d z i, 
M ou n an a , O k lo  et O k e lo b o n d o  -  son t to u s  situés sur la m ê m e  z o n e  de  fle x u re  a ffe c té e  de 
cou lissage . L es d e u x  prem iers  installés au c o n ta c t  d u  so c le  son t le siège de  d é fo rm a tio n s  cassantes, 
a lors q u e  les d e u x  suivants son t im p liq u és  dans d e  vastes structures sou p les  résu ltant d ’ une m êm e 
te c to n iq u e  de cou lissem en t.

O R G A N IZ A T IO N  O F  T H E  U R A N IF E R O U S  D E P O S IT S  O F  T H E  D IS T R IC T  O F  
M O U N A N A  (G A B O N ).

T he com p a ra tiv e  s tu d y  o f  d iffe re n t  uran iu m  d e p o sits  fr o m  the eastern  b o rd e r  o f  th e  inlier 
o f  M ou n a n a  reveals that the  fo u r  d ep osits  at p resent k n o w n , i.e . th ose  o f  B o y in d z i, M ou nana ,
O k lo  and  O k e lo b o n d o , are situated  o n  the  sam e flexu ra l z o n e  a ffe c te d  b y  s lid ing . T h e  tw o  first, 
at the c o n ta c t  o f  the  b a sem en t, are su b je ct  t o  b reak  d e fo rm a tio n s , w h ile  th e  tw o  o th ers  are 
im p lica ted  in  exten s ive  f le x ib le  stu rctures resu lting fr o m  the sam e slid ing  te c to n ics .

INTRODUCTION

Sur la bordure sud-ouest du bassin sédimentaire de Franceville [1], lui-même 
découpé en compartiments orientés NW-SE, se situent plusieurs gisements d ’uranium 
(en cours d ’ exploitation ou en voie de l’être) grossièrement alignés selon une ligné 
méridienne. Il s’agit, du nord au sud, des gisements de Boyindzi, Mounana, Oklo 
et Okelobondo, installés sur la bordure orientale de la boutonnière de Mounana
(fig. D-

Différents par leur taille, leur agencement et par la structure de leur piège, 
ils sont néanmoins tous issus d ’un même mécanisme tectonique: flexuration sur 
zone de coulissage.
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FIG .l. Carte du secteur oriental de la boutonnière de Mounana.
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fa ille

1шИ m inéralisation

FIG.2. Gisement de Boyindzi: bloc diagramme schématisant les structures'tectoniques.

1. RAPPEL DE L’ARCHITECTURE DES GISEMENTS

Le gisement de Boyindzi

Le gisement de Boyindzi a été reconnu par des sondages [2]. Sa géométrie 
détaillée a pu être approchée par l’analyse des très nombreux marqueurs tectoniques 
reconnus sur les carottes de sondage [3].

L ’amas minéralisé se présente sous la forme d ’une lentille biconvexe orientée 
N 140° et dont le pendage m oyen est de 40° vers le NE. Les limites du gisement 
sont:
— au SW la faille bordière du socle granitique orientée N 150°;
— au N une flexure-faille normale amenant une couverture étanche de pélites 

et de grès fins sur les grès uranifères (fig. 2).
Dans le gisement les strates sont très redressées, parfois subverticales.
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^  fractures majeures

Д  fractures synthétiques

Д  fractures antithétiques

a couches

strie sur fracture dextre 
sénestre

Í2 projection stéréographique, hémisphère supérieur

FIG.3. Stéréogramme synthétique de la carrière de Mounana: position des fractures et jeux  
de décrochements.

Le gisement de Mounana

Le gisement de Mounana, exploité de 1961 à 1975 en carrière et en mine, a 
fourni tous les éléments nécessaires à la compréhension du piégeage tectonique du 
gisement. Au contact de la boutonnière du socle les grès porteurs de la minéralisa
tion sont fortement redressés, souvent jusqu’à la verticale, dans un jeu de décroche
ments divergents (N 140° à N 0 °) défini par les failles F¡ —F 3 [2-5] (fig. 3).

La masse pélitique qui surmonte le gisement est essentiellement impliquée 
dans des plis serrés, dont les axes présentent une grande dispersion planaire orientée 
N 150° (fig. 4).

Des observations faites en 1966 [6] dans les roches du socle grâce aux travaux 
miniers ont montré un com portem ent identique:
-  des roches cristallines massives (granite) et des grès;.
— des roches feuilletées (gneiss) et des pélites de la couverture.

Ceci veut dire que les effets des mouvements tectoniques ne sont pas limités 
à la zone de contact proprement dite entre socle et terrains sédimentaires, mais 
qu’ ils ont affecté solidairement socle et sédiments tout en provoquant des réactions 
spécifiques selon la com pétence du matériau (fig. 4).
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N

FIG.4. Gisement de Mounana: dispersion des axes de replis de la couverture pélitique du 
gisement et du socle feuilleté dans un plan N 1 6 5 ° ; concordance d ’orientation de la fracturation.

Le gisement d’Oklo

Le gisement d ’Oklo est impliqué dans une structure tectonique souple située 
dans une flexure subméridienne en bordure de la boutonnière de Mounana.

Ce gisement, amplement décrit [2, 3, 7, 8], comprend un grand pli plongeant 
appelé dôm e (fig. 5 et 6) qui porte sur son pourtour les réacteurs naturels d ’Oklo 
[3 ,8 -1 0 ].

Le gisement d’Okelobondo

Ce gisement a été reconnu par des sondages qui ont mis en évidence une 
flexure bordière comparable à celle d ’Oklo, ainsi que des structures obliques du 
type dressant [3, 9].

L ’environnement tectonique du gisement est donné par les excellents affleure
ments fournis par les travaux miniers de la descenderie de la nouvelle mine. Il 
confirm e l’ analogie pressentie avec le gisement d ’Oklo.
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dm: dôme 
» axe drs: dressant 

cr: crochon

©

V

dispersion des couches

plan axial du crochon
fractures N 170  associées à 
la flexure

dispersion des fractures 

strie sur fracture sénestre 

strie sur couche

Fracture:
Diagonale droite: Dd
Diagonale gauche: Dg
Transversale: T
Longitudinale: L

FIG.5. Gisement d ’Oklo: Stéréogramme synthétique du dôme, crochon et dressant.

axe des plis de glissement

o — axe du dôme 

• couches

FIG.6. Déformation souple du gisement d ’Oklo: dispersion des axes de plis sur un grand cercle.
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N

FIG. 7. Déformations souples à Mounana et Oklo: la disposition des axes de plis sur un grand 
cercle  =  glissement dans le plan N 1 6 5  concerne aussi bien les pélites de la couverture du gisement 
de Mounana que les grès du gisement d ’Oklo.

2. COMPARAISON ENTRE LES DIFFERENTS GISEMENTS

Pour les gisements situés au nord, Boyindzi et Mounana, les liens et parentés 
sont évidents: style cassant, piège formé par des faisceaux de failles divergents 
(N 150° à 100° pour Boyindzi; N 0° à 140° pour Mounana), couverture réalisée 
par les plissements des pélites du toit, imprégnation localisée dans les zones de 
fracturation très ordonnée des grès. Ils sont tous les deux au contact du socle 
granitique, car la faille couverture/socle correspond à la limite occidentale du gîte 
minéralisé.

Situés au sud, les gisements d ’Oklo et d ’O kelobondo ont de nombreux points 
communs: ils sont installés dans des plis souples affectant les panneaux flexurés 
des grès à une certaine distance de la faille couverture/socle; les imprégnations 
sont localisées dans les grès à forte densité de fractures induites par les plis.

Apparemment les deux groupes de gisements nord et sud sont si différents 
par leur style, leur structure et leur situation par rapport à la faille principale que 
l’on doit se poser la question de savoir si effectivement un lien génétique existe 
entre eux, ou si la form ation de pièges tectoniques diffère également dans le temps.



FIG.8. Carte structurale du bassin de Franceville (d ’après les cartes au 1/500 ООО de Franceville E et W et la carte du socle au 1/200 ООО 
transmise par COMILOG).
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3. CONCLUSION: GENESE DE LA STRUCTURE DES GISEMENTS

Le fait principal qui préside à la formation des gisements est le relèvement du 
socle de la boutonnière de Mounana par rapport à la couverture sédimentaire, ce 
qui entraîne la formation de la flexure bordière orientale de direction grossièrement 
N-S et de pendage général E de 40° à 80°. La remontée du socle est due vrai
semblablement à des mouvements de translation horizontale, qui ébauchent les 
larges structures du bassin de Franceville et les déforment par la suite [3].

Dans la flexure bordière à Mounana, la poursuite des mouvements de coulissage 
fait apparaître des décrochements qui s’ expriment de manière diverse selon la 
com pétence du matériel. Ainsi, dans les grès et les roches grenues du socle le jeu 
est cassant; il est plus diffus et partiellement souple dans les roches feuilletées 
telles que pélites et grès fins, et entraîne la formation de plis, surtout dans les 
zones de serrage subméridiennes provoquées par les jeux conjugués de décroche
ments dextres et sénestres [3].

A Boyindzi et Mounana, où les décrochements N 140° (fig. 1) entament le 
coin NE de la boutonnière de socle, les deux gisements sont limités aux dièdres 
constitués par les failles divergentes qui fracturent les niveaux gréseux. Les pélites 
plissées, formant la couverture des gisements, sont également témoins des jeux de 
coulissage (fig. 4).

Plus au sud, à Oklo et O kelobondo, où la zone de mobilité passe à l’ est de 
la faille couverture/socle, ce sont les niveaux grossiers (grès, conglomérat) qui sont 
le siège de plis de serrage tels que dressant, dôme et crochon de la carrière d ’Oklo.
La répartition spatiale de ces structures et des plis mineurs associés rappelle celle 
des pélites de Mounana. On observe une même dispersion des axes de plis dans 
le plan moyen des couches (fig. 7), ce qui confirme l’ étalement des structures par 
glissement.

Ce sont donc les mêmes types de mouvements qui ont provoqué la formation 
des gisements sur failles de Boyindzi et Mounana, et sur structures plissées plon
geantes d’Oklo et d ’O kelobondo, et qui expliquent la genèse simultanée des quatre 
gîtes minéralisés de la bordure orientale de la boutonnière de Mounana.

Les possibilités d ’existence de gisements à haute teneur d ’uranium (zones de 
réaction d’O klo) sont à rechercher dans les zones d ’ extension de pièges volumineux, 
tel le dôme d ’Okld.

Le moteur tectonique d ’ ensemble de ces déformations réside dans un jeu de 
mosaïque de socle, qui s’ exprime dans la région de Mounana par le relèvement de 
la boutonnière et sa translation vers le nord par les décrochements sénestres de 
Matsatsa et dextres de Mounana, Moanda, Mikouloungou [3", 9] (fig. 8).
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Résumé—Abstract

D O N N E E S  N O U V E L L E S  S U R  L ’ E N V IR O N N E M E N T  G E O L O G IQ U E  D E S  R E A C T E U R S  
N A T U R E L S .

D epu is  le C o llo q u e  de  L ibreville  en 1 9 7 5 , la  con n a issa n ce  de  l ’ en v iro n n e m e n t g é o lo g iq u e  
des réacteurs a progressé  dans le cadre  d ’ une é tu d e  p lus vaste des g isem en ts  uran ifères  du 
F ran cevillien . Dans le g isem en t d ’ O k lo , un e stratigraphie fin e  d e  la c o u ch e  Cl (c o u c h e  
m inéralisée u ran ifère ) a été  é ta b lie , q u i p erm et de  resituer, stra tigra p h iq u em en t, les réacteurs 
naturels. L ’ analyse te c to n iq u e  d u  g isem en t d ’ O k lo  fa it  ressortir les p articu larités  d e  la 
s tructure  d ’ O k lo  et des zon es  de  réa ctio n  situées dans des c o u lo irs  de  cisa illem en t. Les 
é tu d es  p é trogra p h iq u es  fo n t  a p p ara ître  d e u x  ty p e s  de m inera i ayant des m o d e s  d e  fo rm a tio n  
d istincts . Dans le p rem ier cas le rô le  des m atières  org an iqu es  sem b le  p ré p o n d é ra n t a lors qu e  
dans le s e co n d  des m igra tion s  de so lu tio n s  o x y d a n te s  so n t à l ’o r ig in e  de re co n ce n tra tio n s .
E n fin , un e é tu d e  g é o c h im iq u e  e ffe c tu é e  sur des é ch an tillon s  d ’ O k lo  et d ’ O k e lo b o n d o  m etten t 
en év id en ce  l ’e x is te n ce  d ’ un e phase g é o ch im iq u e  « is o lé e »  co n te n a n t  l ’ u ran iu m  et un  certain  
n o m b re  d ’ é lém en ts  traces. C ette  phase est a ssociée  aux m atières organ iqu es. C ette  étu d e  
a b o rd e  éga lem en t le p ro b lè m e  de la m igra tion  du p lo m b  à O k lo  e t à M ou nana.

N EW  D A T A  O N  T H E  G E O L O G IC A L  E N V IR O N M E N T  O F  T H E  N A T U R A L  R E A C T O R S .
S in ce  the L ibreville  sy m p o s iu m  in  1 9 7 5  k n o w le d g e  o f  the g e o lo g ic a l e n v iron m en t o f  the 

rea ctors  has ad van ced  as a result o f  à m o re  exten sive  s tu d y  o f  the  F ran cevillian  uran iu m  d ep osits . 
In the  O k lo  d e p o sit  a d eta iled  stratigraphy o f  the C l b ed  (u ra n ife rou s  m in era lized  b e d ) has b een  
estab lish ed , m aking it p oss ib le  t o  re-estab lish  stratigraph ica lly  the p o s it io n  o f  the  natural reactors . 
A  te c to n ic  analysis o f  the  O k lo  d e p o sit  has revealed  the  specia l featu res o f  th e  O k lo  structure 
and the re a ct io n  z o n e s  s ituated  in the  shear trou gh s . P étrograp h ie  studies have revealed  the 
p resence  o f  tw o  ty p e s  o f  o re  w ith  d istin ct m o d e s  o f  fo rm a tio n . In the first case, th e  ro le  p layed  
b y  o rg a n ic  m aterials seem s p re d o m in a n t, w h ile  in th e  se co n d  case m igra tion s  o f  o x id iz in g  
s o lu tio n s  are the  m ain  sou rce  o f  the  re c o n ce n tra t io n s . F in a lly , a g e o c h e m ica l s tu d y  m ade o f  
sam ples fr o m  O k lo  and  O k e lo b o n d o  p o in ts  t o  the ex is te n ce  o f  an “ is o la te d ”  g e o ch e m ica l phase 
con ta in in g  u ran iu m  and a certa in  n u m b er  o f  trace  e lem en ts . T h is  phase is a ssocia ted  w ith  the 
org a n ic  m aterial. T h is  s tu d y  a lso deals w ith  the m ig ra tion  o f  lead at O k lo  and  M ou nana.
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1. PRESENTATION SOMMAIRE DU BASSIN ET DE LA SERIE DU
FRANCEVILLIEN

1.1. Le bassin du Francevillien

Le bassin du Francevillien se situe dans le quart SE de la République du 
Gabon (fig. 1). Il est limité au nord et au sud respectivement par les massifs 
cristallophylliens du Nord-Gabon et du Chaillu. A  l’ouest le bassin est bordé 
par le système métamorphique de l’Ogooué suivant une limite qui correspond 
à un grand accident subméridien. Ses relations avec ce système ne sont pas 
encore établies avec certitude: passage progressif du Francevillien à une série 
métamorphique à l’ ouest? Enfin, à l’ est, le Francevillien est recouvert par les 
formations continentales mésozoïques horizontales de la cuvette congolaise: 
séries du Stanley-Pool et des plateaux Batéké.

Le bassin du Francevillien est com posé des bassins de Lastourville à l’ ouest, 
d’ Okondja au nord et de Franceville au sud [1 ,2 ].

Un grand décrochement N 20° sénestre sépare le bassin de Lastourville, 
relativement peu tectonisé, des bassins de Franceville et Okondja. Ces derniers 
sont découpés par des décrochements N 140° dextres qui limitent les comparti
ments de socle et les formations sédimentaires [3].

Les bassins sédimentaires ont donc une forme et une orientation directement 
imposées par la tectonique et se sont individualisés par le jeu des accidents durant 
la sédimentation. L’accident de Mikouloungou par exemple ou l’accident de 
socle de la boutonnière de Mounana ont joué dès le FA, créant ainsi des domaines 
de sédimentation particuliers.

Les bassins de Franceville et d ’Okondja peuvent s’ interpréter comm e 
appartenant à une branche dextre d ’un méga-coin tectonique dont la branche 
sénestre serait représentée par le décrochement de Matsatsa. Dans ce cas, ce 
coin révélerait une compression du bassin suivant une direction N 170°.

Dans le bassin de Franceville, les décrochements N 140° sont associés à des 
accidents N 160° à N-S qui découpent le bassin en parallélogrammes ou en 
lentilles plus ou moins allongées. Dans ces lentilles, les ñancs NW correspondent 
donc aux faces en compression avec décrochement alors que les flancs NNW à 
NW ont plutôt une tendance à l’ extension avec ouverture et/ou  effondrement 
des compartiments orientaux.

Les gisements d ’uranium se localisent tous dans le bassin de Franceville, 
où on distingue deux secteurs uranifères.

Le premier secteur se situe dans la région de Mounana, à l’extrémité NW 
d’ une lentille tectonique (lentille de Mounana -  Moanda -  Mikouloungou).
Il comprend quatre gisements exploitables qui s’alignent suivant une direction 
N-S sur la bordure orientale de la boutonnière de socle de Mounana. Ces 
gisements sont respectivement du N vers le S: Boyindzi, Mounana, Oklo et 
Okelobondo:
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Le second secteur uranifère se situe dans la région de Franceville, c ’ est-à-dire 
en position plus interne dans le bassin. Ce secteur, quoique très indiciel, ne 
comprend que le gisement de Mikouloungou.

1.2. La série du Francevillien

Le Francevillien est une série détritique et volcano-sédimentaire non 
métamorphique du Précambrien moyen. Les mesures radiochronologiques 
effectuées sur la fraction argileuse des sédiments francevilliens par les méthodes 
К-Ar et Rb-Sr donnent des valeurs très homogènes dont on déduit un âge voisin 
de 1800 MA [2, 4]. Toutefois, les mesures d ’âge obtenues par l’ étude des 
«réacteurs» montrent que cet âge doit correspondre à celui d ’une diagenèse 
tardive et non de la sédimentation.

Weber [1 ] a subdivisé la série du Francevillien en cinq formations, qui sont 
de la base vers le sommet: le FA essentiellement gréso-conglomératique, le FB 
à,dominante pélitique et ampélitique à la base (F B I), puis plus gréseux au 
sommet (FB2), et les formations FC, FD et FE volcano-sédimentaires avec, dans 
la formation FC, un épisode plus chimique (jaspes, dolomies).

La minéralisation uranifère se localise toujours au sommet du FA supérieur.

1.3. Les formations du F A  et du FBI dans le bassin de Franceville

1.3.1. Caractères sédimentologiques et pétrographiques

Les formations du FA et du F B I, qui sont respectivement à dominante 
grossière et pélitique, reflètent une évolution granulométrique positive sur plus 
de 1000 m de sédiments.

a) La formation du FA

Le FA, interprété com m e d ’origine fluviatile, présente deux mégaséquences 
positives (fig. 2) puissantes de 300 à 400 m et de très grande extension 
horizontale (décakilométrique).

La mégaséquence I, à la base du FA, correspond au comblement rapide et 
«désordonné» du bassin. La sédimentation est essentiellement grossière et 
conglomératique, les grès sont mal classés, les éléments anguleux. Les stratifications 
obliques, visibles à l’affleurement, sont constituées de feuillets épais difficilement 
discernables sur les carottes de sondage. Les corrélations entre sondages sont ici 
impossibles. A la base du FA les conglomérats sont fréquemment thorifères.

La mégaséquence II se caractérise par une granulométrie plus fine et une 
abondance d ’alternances de faciès fins avec des faciès moyens à conglomératiques. 
Ces alternances s’ organisent en séquences de deuxième ordre qui peuvent se 
corréler sur plusieurs kilomètres.
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Ces sédiments ont été déposés par un réseau fluviatile à méandres, qui les 
a répandus plus ou moins uniformément sur la plaine alluviale. A  cette époque, 
des seuils compartimentent le bassin et conditionnent les directions des apports 
et la zonéographie des faciès.

Le matériel détritique de ces grès est essentiellement constitué de quartz, 
feldspaths, micas (biotites et muscovites) et de minéraux chloritisés. Les 
minéraux lourds (zircons, monazites, apatites, etc.) sont relativement fréquents 
et souvent concentrés dans de fines passées.

La matrice des grès est pour l’essentiel constituée d ’argile (illite et chlorite), 
de silice secondaire en nourrissage des grains de quartz, et de carbonate. 
L’abondance relative de ces trois constituants dans la matrice permet de sub
diviser le FA en trois unités qui sont de la base vers le sommet [1 ]:
— une unité de grès à ciment argileux à la base de la form ation; elle correspond, 

dans le sondage BA2 par-exemple, à la base de la mégaséquence I;
— une unité de grès à ciment carbonaté (dolom ie et accessoirement calcite et 

sidérose) au sommet de la mégaséquence I et à la base de la mégaséquence II; 
ici les carbonates peuvent constituer l’essentiel de la matrice ou  se disposer en 
«mouches» plus ou moins disséminées dans le grès;

— une unité de grès quartzite au sommet du FA (~  150 derniers mètres); ici les 
silicifications par nourrissage des grains de quartz sont de règle et peuvent 
constituer plus de 90% de la matrice; cette unité se caractérise également par 
une grande maturité des éléments détritiques: les quartz sont bien arrondis 
et les feldspaths sont rares; de nombreux opaques sont également disséminés 
dans la matrice ou les microfractures.

b) La formation du FBI

Cette formation comprend de la base vers le sommet:
— des pélites vertes qui, vers le haut, passent à des pélites grises à noires; cette 

unité des pélites vertes est extrêmement constante à l’ échelle du bassin;
— une unité gréso-pélitique finement litée dont la base com porte souvent des 

chenaux gréseux ou des brèches à éléments dolom itiques; ces dernières sont 
interprétées, soit com m e provenant du démantèlement d ’un seuil exondé où 
se seraient précipités des carbonates, soit com m e intraformationnelles; dans 
ce cas, elles résulteraient du démantèlement de niveaux carbonatés précipités 
dans des ñaques lors de la sédimentation;

— une unité ampélitique qui peut contenir des niveaux dolom itiques, ferrugineux 
ou manganésifères.

Au cours du FB, une sédimentation pélitique et ampélitique s’ installe donc 
dans tout le bassin. Cependant, dans les zones de bordure, telle la région orientale 
de la boutonnière de socle de Mounana, la base du FB com porte de larges chenaux 
gréseux qui reposent parfois directement sur les grès du FA. Ces grès présentent -
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une régénération du matériel détritique: les quartz deviennent plus anguleux, 
les feldspaths apparaissent (plagioclase et microcline), les galets mous de pélite 
et les galets de socle sont abondants.

c) Passage du FA au FB

Une phase de réajustement tectonique sépare les formations FA et FB. On 
lui associe le changement brusque de sédimentation entre ces deux formations, 
et des soulèvements de compartiments de socle. Par exemple, à Mounana, une 
discordance angulaire a été observée entre le FA et le FB. Dans ce secteur, cette 
phase se marque également par l’ érosion du FA supérieur et la présence d ’un 
conglomérat à blocs de socle et de dolom ie à la base du FB. Des érosions (ou 
absence de dépôt? ) du sommet du FA supérieur sont également connus à Gubi 
et à Oklo.

1.3.2. Caractères diagénétiques

a) Transformations et migrations diagénétiques

Dans les grès, aucun minéral détritique n’est en équilibre thermodynamique 
avec son milieu. Ce n’ est que durant la diagenèse que les sédiments tendront vers 
cet équilibre par des réactions entre minéraux et solution interstitielle ou entre 
minéraux eux-mêmes.

Dans les grès du FA supérieur, la diagenèse se marque par trois caractères 
qui sont:
— une silicification très intense (photo 2, planche 2 )1 et presque systématique 

des grès par nourrissage des grains de quartz (parfois plus de 90% de la matrice); 
cette silicification, souvent contemporaine d ’une stylolitisation des quartz 
(photo 3, planche 2), doit être rattachée à une phase de com paction liée à 
l’ enfouissement; bien que ces silicifications aient certainement eu lieu durant 
toute la diagenèse, on distingue une silicification «précoce» et générale dans 
tous les grès du FA, et des silicifications plus tardives et plus locales qui se 
sont mises en place après d ’autres épisodes diagénétiques;

— une homogénéisation de la phase argileuse en illite et chlorite qui cristallisent 
tout au long de la diagenèse;

— une «altération» des plagioclases et des micas; l’ altération de plagioclase se 
fait essentiellement par silicification, séricitisation et chloritisation; dans 
certains cas des matières organiques peuvent s’ insérer dans les microfractures 
et anciens clivages des plagioclases [5]; les biotites sont chloritisées, elles

1 V o ir  en an n exe  tro is  p lan ch es  de p h o to s .
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perdent leur pléochroïsm e et leur biréfringence; des muscovites néoformées 
légèrement pléochroïques se développent en épitaxie sur des squelettes 
d ’anciennes biotites détritiques.

Durant la diagenêse, un certain nombre de fluides circulant dans les grès ont 
provoqué le dépôt de différentes phases minérales ou organiques. Entre les 
silicifications décrites plus haut, des phases à matière carbonée, sulfures et 
oxydes, se sont mises en place.

Enfin, une phase carbonatée a été reconnue. Elle se révèle être tardive et 
toujours postérieure à toute autre migration diagénétique.

En ce qui concerne les migrations de matière organique, sulfures et oxydes, 
leur chronologie par rapport aux silicifications est difficile à établir. Notons:
— que les sulfures (pyrite et galène essentiellement) sont très abondants et se 

localisent soit en tapissage sur des plans de fractures, soit en grains dispersés 
dans la matrice des grès;

— que les oxydes sont surtout des oxydes de fer qui colorent les séries rouges 
connues dans le centre du bassin de Franceville (région de Mikouloungou), 
ou au nord de Mounana (région de Leboka et Nord-Leyou).

L’ existence de fronts d ’ oxydo-réduction témoigne que ces solutions ont 
certainement migré. L’ analyse des paragenèses associées à ces fronts d ’ oxydo- 
réduction et la datation des micas provenant de ces séries rouges (1800 MA: 
Bonhomme, communication orale) nous amènent à conclure que l’ acquisition 
de cette coloration appartient à un épisode diagénétique.

b) Estimation du degré de la diagenêse

Les caractères de silicification et d ’homogénéisation de la phase argileuse 
(en illite et chlorite) des grès du FA témoignent d ’une diagenêse d ’ enfouissement 
déjà relativement profonde. Cependant, en aucun cas ces grès n’ont atteint un 
métamorphisme épizonal. En effet, aucune schistosité avec recristallisation ni 
minéraux caractéristiques d ’un tel métamorphisme n’ont été reconnus. ^

Des analyses faites aux rayons X  sur la fraction argileuse des grès du FA 
montrent que les illites ont un indice de cristallinité (largeur à mi-hauteur du pic 
à 10 Â tel qu ’ il a été défini par Dunoyer de Segonzac [6 ]) compris entre 4 et 6 
qui décroît avec la profondeur (fig. 3). La variété polym orphe de ces illites est 
généralement du type 1 M dominant. Ce n’est que dans les niveaux les plus 
profonds du FA que le type 2 M prend quelque importance.

Dans l’ échelle proposée par Dunoyer de Segonzac ces indices de cristallinité 
indiquent que les sédiments du FA ont atteint un degré de diagenêse correspondant 
à la limite de la diagenêse profonde et du sommet de l’ anchizone. La prédominance 
d ’ illite 1 M sur les illites 2 M souligne que ces grès n’ont cependant pas subi une 
diagenêse correspondant à l’ anchizone franche.

Afin de préciser les conditions de pression et de température de cette 
diagenêse, des études sur les inclusions fluides et les matières organiques ont été
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Fraction <  2jum - Préparation orientée

FIG.3. Analyse aux rayons X  (sondage KN 196).
Lithologie: F  -  M -  G -  C: grès fin -  moyen -  grossier -  conglomérat.

n -  v -  g -  b: noir -  vert -  gris -  blanc.
I-C -  lllite: indice de cristallinité de l'illit e.
Polym. 1: polymorphe de l ’illite.
F: feldspath.

effectuées [7, 8]. Ces études confirment que les matières organiques ont atteint 
le stade de la diagenèse à gaz [8, 9], et l’existence, dans les auréoles de nourrissage 
des quartz, d ’ un fluide dont la température d ’homogénéisation est voisine de 
150°C [7].

2. LE GISEMENT D ’OKLO

2.1. Présentation du gisement

Le gisement d ’Oklo se situe à 2 km au sud du gisement de Mounana. Il est 
relayé dans sa partie méridionale par le gisement d ’O kelobondo (fig. 4).
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FIG.4. Carte du secteur E, boutonnière de Mounana.



GAUTHIER-LAFAYE et al.

l . ’ X l * * '«  FA 1 1 pe|itesre I i оТпЫеаГйе % "

FIG.5a. Carte schématique du gisement d ’Oklo (d ’après Pfiffelmann, 1975).
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FIG. 5b. Coupe du gisement au profil y  - ~ 2 4 0  (d ’après Laurent, 1976).
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Le gisement d ’Oklo, découvert en 1968, a été décrit par Chauvet [10]. Ce 
gisement s’ étend plus ou moins uniformément sur 900 m dans le sens N-S et 
600 m dans le sens E-W. Son exploitation en carrière, qui a débuté en 1970, a 
mis à jour, dans sa partie nord, les réacteurs nucléaires naturels.

Le gisement d ’O kelobondo, découvert dans le cadre d ’une prospection 
d ’ extension de gisement, apparaît com m e étant moins uniforme que celui d’Oklo. 
Il est formé de deux «langues» minéralisées, plus ou moins allongées suivant une 
direction N-S. Ce gisement sera exploité en mine; actuellement il n ’est connu 
que par sondages.

Ces deux gisements se cantonnent au bas d ’une large flexure subméridienne 
dont le flanc W s’appuie contre la boutonnière de socle de Mounana (fig. 5). Des 
structures plissées dont les axes sont orientés N 60° interfèrent sur cette flexure 
et présentent des enrichissements en uranium parfois importants. Les zones de 
réaction se situent sur le pourtour d ’un de ces plis.

L’ essentiel de la minéralisation uranifère se situe dans les derniers niveaux 
de grès du FA supérieur, dans un épisode sédimentaire appelé couche Cl. Un 
autre niveau situé à une vingtaine de mètres du mur de C l, et appelé C2, présente 
parfois quelques accumulations. Ce dernier niveau est rarement économ ique 
sauf lorsqu’ il est impliqué dans une structure tectonique importante, en parti
culier dans une synforme très pincée (crochon) dans la partie nord du gisement 
d ’Oklo.

2 .2 . Stratigraphie de la couche Cl

Une stratigraphie fine de la couche C l a pu être établie par B'. Michel dans 
la carrière d ’Oklo. De la base vers le sommet on distingue les épisodes sédimen- 
taires suivants (fig. 6):
— un conglomérat silicifié, à galets de quartz rarement supérieurs à 5 cm, et qui 

forme le mur de C l; ce conglomérat, appelé conglomérat du mur de C l, est 
épais de 5 à 20 cm et extrêmement continu; il forme le parement W de la 
carrière d ’Oklo et a été reconnu dans presque tous les sondages d ’Oklo et 
d ’Okelobondo;

— les grès fins du mur (épisodes Cl a-b), épais de 0,80 m à 1,50 m, qui sont aussi 
très constants à l’ échelle des gisements; l’ épisode C ia  est souvent à tendance 
pélitique et de couleur verte ou noire, alors que l’ épisode C lb , toujours noir, 
comprend des grès fins à quelques intercalations de fines lentilles de grès 
moyens; un conglomérat épais de 5 à 10 cm peut parfois marquer la limite 
entre ces deux épisodes;

— les épisodes C lc-d-e, comprenant trois séquences de grès moyens à fins, 
parfois lenticulaires, et pouvant présenter des stratifications obliques; 
l’ensemble a une puissance de 1 m;

— les épisodes Clf-g-h-i: ce sont quatre séquences positives qui débutent 
toutes par un conglomérat, et qui évoluent vers des grès grossiers à moyens
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/

C if

Ci cde

Cl ob

y = -2 2 0

FB

Cü

50 cm

FIG. 6. Corrélations entre les différents niveaux de C l dans la carrière d ’Oklo.

G
A

U
TH

IE
R

-LÁ
FA

YE
 

et 
al.



IAEA-TC-119/2 49

au sommet; ces quatre conglomérats sont très Constants dans la carrière 
d ’Oklo où ils form ent des niveaux repères; des niveaux décimétriques de 
grès fins s’ intercalent fréquemment au sommet de ces séquences.

L’épisode C li, qui termine le FA, est ensuite recouvert de pélites (pélites du 
toit) marquant la base de la formation FB. Les pélites sont ravinées par un chenal 
gréseux dont le cœur se situe dans la partie nord de la carrière d ’Oklo. La bordure 
sud de ce chenal présente une alternance de faciès pélitiques à ampélitiques (au 
sommet) et de faciès gréseux à bréchiques contenant des blocs de dolom ie et des 
éléments de socle.

Dans les gisements d ’Oklo et d ’O kelobondo, la minéralisation uranifère se 
localise presque exclusivement entre les grès fins du mur et les pélites du toit 
avec très souvent un ou deux niveaux à teneur maximale, qui correspondent à 
Oklo aux épisodes C l f  et C l h.

2.3. La minéralisation uranifère dans le minerai «normal» d ’Oklo

Par minerai normal on entend un minerai qui est situé loin des réacteurs 
naturels, et qui a une compositipn isotopique normale.

2.3.1. Nature de la minéralisation

Les premières observations en sections polies des minerais d ’O klo ont été 
faites par G effroy et Lissilour [11]. De ces études il ressort notamment que 
l’uranium est essentiellement exprimé sous forme de pechblende. De la coffinite 
a parfois été observée, mais les auteurs [11, 12] semblent lui donner une origine 
secondaire par cémentation.

Les minéraux à U6+ sont rares et toujours rattachés à des remaniements 
secondaires. Citons des «gummites» au sens large et la wôlsendçrfite.

2.3.2. Types de minerai

A Oklo, deux types de minerai peuvent être distingués:
Le premier est le minerai banal d ’Oklo (photo 1, planche 3). Il correspond 

à un grès noir, très silicifié, dont la teneur en U 0 2, généralement de 0,4 à 0,6%, 
dépasse rarement 1%. L ’uranium, exprimé sous form e de pechblende, est 
associé à des matières organiques [13]. La matrice, essentiellement constituée 
de silice secondaire par nourrissage de quartz, renferme également et en propor
tion variable de la chlorite et de l’ illite. Les sulfures (pyrite et galène) y sont 
également très abondants.

Dans ce type de minerai, l’uranium est parfois associé à de la calcite. Il est 
cependant important de souligner que ce fait n’est en aucun cas commun au 
minerai normal d ’Oklo et qu ’il n’a été observé que très rarement.
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Le second type de minerai est un grès peu à pas silicifié, noir, à «taches» 
hématiteuses, dont les teneurs en U 0 2 varient de 5 à 25%. Comme précédemment, 
l’uranium est exprimé sous forme de pechblende qui est ici rarement en inclusion 
dans les matières organiques. La minéralisation se répartit autour de taches 
hématiteuses dont elle est séparée par une frange décolorée (photo 1, planche 2).
La frontière entre taches hématiteuses et grès minéralisés apparaît ainsi comme 
un petit front d ’oxydo-réduction d ’échelle décimétrique.

Ce type de minerai est fréquemment associé à des zones fortement tecto- 
nisées. L’uranium tapisse les plans de micro-fractures qui affectent les quartz et 
la matrice des grès. Ces plans correspondent souvent à des plans de cisaillement 
auxquels sont associés des phénomènes de dissolution de silice (photo 4, planche 2 
et photo 3, planche 3).

2.4. Analyse tectonique du gisement d ’Oklo

L’analyse tectonique de détail effectuée dans la carrière d ’Oklo a été 
rapportée dans une précédente communication [14]. Rappelons que cette 
analyse a fait apparaître deux types de structures tectoniques à Oklo.

Le premier type de structure est une large flexure subméridienne qui borde 
l’est de la boutonnière de Mounana. Elle affecte l’ensemble des gisements d ’Oklo 
et d ’O kelobondo, et est responsable du pendage moyen des couches de 30° à 
40° vers l’ est ainsi que du système de fracture N 150° à N 170°, auxquels peuvent 
être associées des flexures métriques à décamétriques. Le moteur de cette flexu
ration-doit être recherché dans le relèvement et le basculement vers l’ ouest du 
socle de la boutonnière de Mounana [15].

Le deuxième type de structure tectonique est représenté par des plis d ’axe 
N 60° qui plongent de 30° à 40° vers le NE. Ces plis n’intéressent que la partie 
nord du gisement d ’Oklo. Ce sont du nord vers le sud:
— une structure synclinale très serrée dont le flanc N est déversé;
— une large voussure anticlinale de 130 m d ’amplitude qui contient, sur son 

pourtour, les réacteurs nucléaires fossiles; à cette voussure sont associés 
d ’importants mouvements de glissement sur couches qui se font soit dans la 
ligne de plus grande pente, soit avec une composante SE;

— une flexure qui amène les couches à la verticale avec parfois un léger déverse
ment; cette structure peut en fait s’assimiler au flanc sud du pli précédent;

— un large monoclinal pluri-hectométrique à très grand rayon de courbure.
Ces quatre plis sont respectivement appelés par les mineurs crochon, dôm e, 

dressant et cuvette. Ces plis, beaucoup plus serrés que la flexure subméridienne, 
sont affectés par une fracturation en systèmes diagonale gauche (D g :N  170°); 
diagonale droite (Dd : N 100°); transversale ( T : N 140°) et longitudinale 
(L :N  60°).

Le percement d ’une descenderie devant rejoindre le gisement d ’O kelobondo 
a permis de recouper ces différents plis et d ’ effectuer de nombreux relevés tecto-
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niques. De ces observations il ressort que ces plis peuvent se classer parmi les 
plis isopaques se caractérisant par une conservation de l’épaisseur des strates et 
des figures de compression intra-couches à la «base» du pli ou  d ’ extension au 
«somm et» du pli.

Ces plis isopaques, aux axes fortement pentés, s’ interprètent com m e des 
plis d ’ entraînement provoqués par un mouvement horizontal sénestre lors d ’une 
phase de serrage subméridienne.

Dans cette hypothèse, ces décrochements N 60° seraient conjugués des 
décrochements majeurs, dextres N 140° qui affectent les gisements de Mounana 
et de Boyindzi [3, 15 ,16] et qui se prolongent vers le SE dans le bassin de 
Franceville (accident de Mikouloungou). Dans ce cas, ces deux directions 
peuvent s’ intégrer dans un coin tectonique dont la branche dextre (N 140°) est 
soumise à des déformations cassantes (Mounana — Boyindzi) et dont la branche 
sénestre se marque par des déformations souples (O klo nord).

3. QUELQUES DONNEES GEOCHIMIQUES SUR OKLO

3.1. Echantillonnage et méthodes

L’ étude géochimique a été conduite sur 106 échantillons choisis com m e suit:
— 37 échantillons dans le gisement d ’uranium de com position isotopique normale 

(sondages KN 206, KN 196, KN 187, KN 168, KN 142, K N 8 1 .K N 7 6 );
— 33 échantillons dans l’environnement des réacteurs (sondages KN 225, KN 224, 

KN 223, KN 222, KN 221, KN 220, KN 219, KN 231);
— 5 échantillons dans la minipile;
— 25 échantillons dans le domaine stérile (sondages OK 24, OK 23, OK 21, LP 2, 

LP 1);
— 6 échantillons d ’O kelobondo (sondage OK 48).

La répartition stratigraphique est la suivante:
— 75 échantillons dans Cl ;
— 14 échantillons dans le conglomérat du mur de Cl ;
— 17 échantillons dans les grès stériles sous C l.

Les analyses ont été faites sur 24 constituants majeurs, mineurs et traces:
Si, Al, Mg, Ca, Fe, Mn, Ti, Na, K, perte au feu, Sr, Ba, V, Ni, Co, Cr, B, Zn, Ga, 
Cu, Pb, Sn, Mo, U. Les méthodes utilisées sont la fluorescence X  pour Mo et 
U,2 la spectrométrie de flamme pour Na et К et la spectrométrie d ’ arc pour les 
autres éléments.3 Notons que, pour des raisons de technique des dosages, les

2 A n a lyses e ffe c tu é e s  au L a b ora to ire  d e  m in éra log ie  d e  l ’ U niversité  L o u is  Pasteur, 
S trasbourg .

3 A n a lyses  e f fe c tu é e s  au C entre d e  s é d im e n to lo g ie  et g é o ch im ie  d e  la su rfa ce  (C N R S ), 
Strasbourg .
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TABLEAU I. MATRICE DES COEFFICIENTS DE CORRELATION POUR OKLO

Si
A l - .97
M g -.7 0 .65
Ca-.ÜO - . 0 4  - . 0 7
F e - .46 .38 .63  - . 0 9
МП- . 16 . 1 1 .24 .20 .23
'T i - .64 .66 .53 - . 0 8 .41 .09
Na- .45 .47 .24 - . 0 3 .12 - . 0 6 .31
K - .94 .98 .54 .00 .28 .05 .64 .55
PF- .91 .85 .63 . 1 1 .43 .38 .53 .24 .78
S r - .40 .42 .26 .21 .12 . 10 .46 . 10 .42 .44
Ba- .77 .81 .39 - . 0 1 .17 - . 0 7 .49 .28 .80 .74 .59
V - . 17 .01 . 16 - .  1 0 . 18 . 10 .00 - . 2 2  -- .0 7 .27 .32 .21
N i - .07 .06 - .26 - . 1 0 .34 .30 .21 - . 2 4  -- .0 8 . 16 .27 - . 0 2 .27
Co .07 - . 0 7 - . 0 2 .02 . 12 . 19 - . 0 0 - . 2 4  --.  12 .03 . 1 1 - .  10 .21 .67
C r- . 19 . 15 . 15 - .  10 .26 .32 . .34 - . 1 6 .09 .29 .54 .35 .58 .53 .34
B - .43 .36 . 19 - . 0 6 .13 .00 .30 - . 0 9 .37 .44 .45 .65 .44 .32 .34 .53
Zn- .28 .22 .61 - . 0 6 .77 .45 . 13 - .0 1 .09 .27 . 12 .08 .25 .34 .10 .09 .03
Gà- .76 .66 .50 - .  13 .39 . 10 .55 . 15 .62 .69 .34 .61 .40 .41 .25 .49 .58 .21
Cu .07 - .  1 1 - .  15 - . 0 6 - . 0 8 - . 0 6 - . 1 4 - ,  18 -- .1 0 - . 1 3 .06 : o i .20 . 14 .26 .23 . 18 - . 1 8 . 18
Pb .02 - .  1 1 18 . 12 - . 0 7 . 1 1 - . 1 2 - .  18 -- .1 2 .07 .22 .08 .48 .12 .41 .47 .29 - . 0 5 . 18 .47
Sn .53 - .5 1 - . 2 4 - .  14 - .  13 .01 - . 3 2 - . 4 6  -- .5 2 - . 4 0 - . 0 9 - . 3 5 .26 .44 .49 .29 .13 .04 - .  12 .24 .26
Mo .15 - . 1 6 - . 1 7 - . 0 3 - . 0 3 .23 - . 1 3 - .2 1  -- .1 7 - . 0 4 . 18 - . 0 2 .41 . 14 .23 .41 .17 - . 0 2 .07 . 18 .63 .47
U . 15 - . 2 2 - . 2 1 .09 - . 0 3 .21 - .  15 - .  16 -- .2 0 - .  1 1 - .  1 1 - . 1 7 . 14 .40 . 80 .24 . 18 - . 0 7 .24 .34 .63 .47

Si Al Mg Ca Fe Mn Ti Na K PF Sr Ba V Ni Со Cr B Zn Ga Cu Pb Sn
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analyses n’ont pu être effectuées que sur les échantillons à teneur en uranium 
inférieure à 2,5%. Les conclusions de l’ étude géochimique s’appliquent donc 
aux minerais «banals» et non aux minerais «riches».

Les résultats des analyses ont été traités par les méthodes statistiques 
proposées par Besnus [17]: analyse des coefficients de corrélation totale, étude 
de la morphologie des nuages de points des diagrammes de corrélation.

3.2. Mise en évidence de plusieurs phases géochimiques — Répartition des 
éléments entre elles

On donnera ici à phase géochimique le sens très général d ’une association 
d ’ éléments chimiques, sans considération de minéraux ou de faciès. Une phase 
géochimique peut ne se superposer à aucune phase minéralogique.

3.2.1. Méthode utilisée

L’analyse des coefficients de corrélation est faite par la méthode des groupes 
à intercorrélations positives de Besnus et Mosser [18]. On appelle ainsi tout 
ensemble d ’ éléments dans lequel tout élément est lié à chacun des autres par un 
coefficient de corrélation significativement positif. La méthode com porte trois 
étapes: 1) à partir de la matrice des coefficients de corrélation totale (tableau I), 
on détermine tous les groupes d ’éléments répondant à la définition ci-dessus;
2) on range ces groupes selon un ordre, en partie empirique, tel que chaque 
groupe soit encadré par les groupes ayant le plus grand nombre d ’ éléments en 
commun avec lui (tableau II, partie gauche); 3) on interprète les phases géo
chimiques suggérées par le rangement précédent (tableau II, partie droite).

3.2.2. Phases mises en évidence

La nature des phases géochimiques en présence est suggérée par les éléments 
majeurs qu’on y trouve. On peut ainsi identifier cinq phases:
— un ensemble de groupes où figurent Al, Mg, Ti, perte au feu, correspond très 

certainement à une phase argileuse;
— les groupes où l’ on trouve Ca et Mn et ceux où se rencontrent Fe, Mn et perte 

au feu peuvent être attribués à une phase carbonatée;
— un certain nombre de groupes où Fe et Mn, seuls éléments majeurs, paraissent 

associés à V, Ni, Cr, suggère une association d ’ oxydes qu ’on appellera phase 
ferrugineuse;

— le groupe Si, Sn correspond évidemment aux matériaux siliceux (quartz primaire 
ou secondaire);

— restent alors plusieurs groupes où ne figurent que des éléments traces; ne 
pouvant les attribuer à une phase minéralogique définie, on les rassemble sous 
le nom  de phase isolée; on note qu ’elle contient l’ uranium.
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TABLEAU II. OKLO: GROUPES D ’ELEMENTS A INTERCORRELATIONS 
POSITIVES ET LEUR INTERPRETATION 
(PF  = perte au feu)

Si Sn
V Ni Со Cr Sn
V Ni Со Cr B Ga
Sr V Ni Cr B Ga
Sr V Cr B Ga Pb
Sr V Cr B. Pb Mo
V Со Cr B Cu Pb Mo
Ni Со Cr Sn U
Ni Со Cr B Ga U
Со Cr B Ga Pb u
Со Cr Ъ Cu Pb Mo \J
Со Cr Cu Pb Sn Mo U
Mn Со Cr Mo U t i 

i i
Mn Ni Со Cr U - j
Fe Mn Ni Cr
Fe Mn Ni Zn
Fe V Ni Cr Ga
Fe V Ni Zn Ga
Mg Fe Ni' Zn Ga j
Mg Fe Ti Ni Ga
Al Mg Fe Ti K PF Ba Ga
Al Mg Ti K PF Sr Ba B Ga
PF Sr Ba V Cr B Ga
Mg Ti Sr Ni B Ga
Al Mg T i  ’ Na K PF- Ba
Al Mg Fe PF Zn Ga
Fe PF Ba V Cr i

Fe Mn PF Zn i
Fe Mn PF Cr

j
—J

Ca
Ca

Mn
Sr J

phase " s i l i c e u s e "

phase " i s o l é e "

phase " f e r r u g in e u s e "

phase " a r g i l e u s e "

phase " ca r b o n a t é e "

3.3. Précisions sur la phase isolée

Quatre éléments n’apparaissent que dans la phase isolée: Cu, Pb, Mo, U. 
Les autres éléments qu’on y trouve figurent aussi dans des groupes rapportés à 
d ’autres phases: V, Ni, Со, Cr dans la phase ferrugineuse, Sr dans les phases 
argileuse et carbonatée, Ga dans les phases ferrugineuse et argileuse, B dans 
la phase argileuse, Sn dans la phase siliceuse.1 •

L’appartenance de certains éléments en même temps à la phase isolée et 
à d ’ autres phases est confirmée et précisée par la m orphologie particulière des 
nuages de points des diagrammes de corrélation tracés entre ces éléments et 
l’uranium. Ceci est bien net pour Ni et Со, que nous présentons com m e 
exemples. Les nuages de points U-Ni et U-Со (fig. 7) sont limités vers les fortes 
teneurs en U par une droite qui passe par l’origine. Cette form e des nuages peut 
s’ interpréter com m e suit: à une teneur donnée en U correspond une teneur
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FIG. 7. Diagrammes de corrélation U-Ni et U-Со.

minimale en Ni, laquelle est proportionnelle à la teneur en U. A l’uranium est 
donc associée une certaine quantité de nickel, calculable par la pente de la droite 
limite. Du nickel en surplus, non lié à l’uranium, donne les points situés à droite 
de la droite limite.

Plusieurs éléments montrent des diagrammes avec U de m orphologie 
semblable à celle qui vient d ’être décrite: outre Ni et Co, on trouve Cr, B, Ga, 
Sn. Pour Ni, Со et Cr la droite limite est assez bien marquée pour qu ’on puisse 
en retenir la pente. On peut ainsi préciser que la phase isolée contient Ni, Со et 
Cr en quantités telles que U /N i=  250, U /C o=  350, U /C r= 100.

Le nuage de points U-Pb montre également une telle morphologie, mais on 
doit l’ interpréter autrement.
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FIG. 8. Diagrammes de corrélation U-Pb à Oklo et à Mounana.

3.4., Comportement du plom b

On a vu que le plomb était entièrement lié à la phase isolée. Ceci ne surprend 
pas puisqu’ il est en majeure partie radiogénique. La morphologie à droite limite 
du nuage de points U-Pb ne peut donc pas s’ interpréter par l’appartenance du 
plom b à deux phases géochimiques. Elle s’ explique par des migrations du plomb 
qu ’on peut confirm er en comparant avec le gisement de Mounana voisin d ’Oklo.

L’étude géochimique du gisement de Mounana a été faite sur 42 échantillons. 
Ceux-ci ont été prélevés dans les zones minéralisées profondes non atteintes par 
les oxydations de surface [19]. Une corrélation apparaît en U et Pb (coefficient 
de corrélation 0,61), indiquant bien la dépendance globale de l’un par rapport 
à l’autre. Cependant le rapport U/Pb est très variable, supérieur ou inférieur au 
rapport normal, voisin de 3, de l’uranium au plom b radiogénique. Le diagramme 
de corrélation U-Pb (fig. 8) illustre bien cette dispersion autour d ’une droite de
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pente 3. L ’interprétation qu’on peut en donner est que le plom b a migré. Les 
mouvements se sont faits à petite échelle, enrichissant un échantillon aux dépens 
du voisin.

A  Oklo par contre, dans les échantillons à U < 2 ,5 %  dont nous parlons ici, 
le rapport U/Pb dépasse rarement la valeur 3 et lui est souvent inférieur. Ceci est 
bien illustré par le nuage de points U-Pb, limité vers les fortes teneurs en uranium 
par une droite de pente voisine de 3, laquelle correspondrait bien au rapport 
normal de l’uranium au plom b radiogériique. Les teneurs en plom b, dans les 
stériles ou les minerais non enrichis que concerne notre étude, sont donc soit 
normales, soit en excès. Or on sait d ’autre part que les zones à très fortes 
teneurs en uranium sont déficitaires en plom b [20]. On est alors amené à penser 
que, à Oklo com m e à Mounana, le plom b a migré. Ici cependant, les migrations 
se sont faites à l’ échelle du gisement, enrichissant irrégulièrement l’ ensemble du 
site au détriment des minerais les plus riches.

3.5. Interprétation

L’étude géochimique des minerais normaux permet d ’ affirmer que l’uranium 
n’est pas associé aux constituants majeurs de la roche, éléments ou minéraux. Il 
est par contre lié à divers éléments traces en une phase isolée pour laquelle une 
interprétation peut être proposée.

L’association reconnue de l’uranium avec deJa matière organique invite à 
interpréter la phase isolée com m e une phase organique. Celle-ci peut ne plus 
être une phase majeure de la roche, soit parce qu ’elle s’ est condensée, soit parce 
qu ’elle a été en partie détruite.

L’ identification de la phase isolée à une phase organique est en accord avec 
ce qu ’on sait de la com position chimique des huiles et des bitumes. Les métaux 
les plus abondants qu ’on trouve dans ces matériaux sont en effet Cu, Pb, Cr, Mo, 
V, Со, Ni, U [21 ]. Ce sont ces éléments qui constituent notre phase isolée, 
auxquels ne s’ajoutent que trois éléments, Sr, Ga, B, associés d ’ailleurs aussi à 
d’autres phases. L’accord qualitatif est donc bon.

La comparaison quantitative, bien que peu sûre car la variabilité des teneurs 
dans les huiles et les bitumes est très grande, laisse penser que notre phase isolée 
est plus riche en uranium, relativement aux autres métaux, qu ’une matière 
organique banale. S’il en est bien ainsi, la matière organique aurait pu jouer 
deux rôles: 1) apporter, en se mettant en place, une partie des éléments traces 
qu ’on trouve dans la phase isolée; 2) piéger après sa mise en filace d ’autres 
éléments, dont l’uranium, apportés indépendemment des premiers.

Le plom b, enfin, apparaît aussi com m e associé à cette phase, ce qui ne 
surprend pas puisqu’ il est en grande partie radiogénique. On précise cependant 
son com portem ent en notant qu ’il a en partie migré, depuis les zones à minerais 
très riches vers les autres sites.
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FIG.9a. Plan illustrant le découpage des zones de réaction par les différents systèmes de 
fractures.

FIG.9b. Coupe schématique perpendiculaire à l ’axe du dôme (la couche Cl étant agrandie 
par rapport à l ’intrados du pli).
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4 . 1. Présentation des réacteurs

Les réacteurs nucléaires d ’Oklo se répartissent en quatre zones numérotées, 
du nord au sud, 1, 2, 5 -6 ,  3 - 4  (fig. 9). Ces zones se disposent autour du dôme 
sur une longueur totale de 140 m; elles sont limitées au sud par le dressant et 
au nord par un système de fracture majeure orientée N 170° (Dg) [22].

Sur le terrain, les réacteurs se reconnaissent par la présence d ’un minerai 
très riche (U 25 à 50%) entouré d ’ une gangue argileuse, totalement dépourvue 
de quartz et formant les épontes [22—24].

Cet ensemble, plus ou moins concordant aux plans de stratification, se 
trouve toujours en position stratigraphique équivalente à la couche C l classique 
du gisement d ’Oklo. L ’épaisseur totale de la gangue argileuse et du minerai varie 
entre 0,2 et 3 m; les longueurs peuvent atteindre 15 à 20 m suivant les zones.
Le phénomène a donc intéressé une partie importante du gisement et on estime 
à 1500 tonnes la quantité d’ uranium qui a participé aux réactions.

4.2. Environnement sédimentologique des réacteurs

Les coupes de la couche Cl effectuées autour du dôme entre le crochon et 
le sud du dressant (levés de B. Michel au sud de y =  - 8 0 )  ont fait l’ objet d ’une 
synthèse sur la figure 6. Elles font ressortir les faits suivants:
— à l’exception des zones de réaction 1 et 2, essentiellement argileuses, les 

différents épisodes de la couche C l se corrèlent très bien entre les profils 
y =  +  90 et y =  - 2 2 0 ;

— la couche Cl présente une diminution de puissance au nord du profil y = — 80; 
cette diminution est maximale en zone 2;

— l’ épisode C li, sommet des grès du FA, n ’existe pas au nord de y =  -  80; cette, 
absence de C li peut être rapportée à une absence de dépôt des sédiments ou
à leur ravinement; la présence, vers le profil y =  -2 0 0 ,  de figures de ravine
ment au sommet de cet épisode, ainsi que l’ existence d ’un chenal gréseux 
constituant la base du FB au nord du profil y =  -  80, nous incite à opter en 
faveur de la seconde hypothèse;'

— dans les zones de réaction 3—4 et 5—6, les argiles et le faciès-pile se situent 
préférentiellement dans les épisodes C lf et Clg, plus précisément au sommet
du Clf et à la base du Clg dans la zone 5—6 et à la base du C lf dans la zone 3—4. 

A l’ exception d ’ un amincissement de la couche C l correspondant sans doute 
à l’ érosion du sommet de Cl et de la présence d ’un chenal FB, la sédimentologie 
de f  environnement des zones de réaction ne présente donc pas de grandes 
particularités par rapport à l’ ensemble du gisement d ’Oklo.
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Dans un tel contexte gréso-conglomératique où les sédiments se sont vrai
semblablement déposés en régime fluviatile, l’ origine, des argiles de pile, totale
ment dépourvues de quartz, semble difficilement concevable à partir d ’un modèle 
purement sédimentologique. En effet, même si un tel régime fluviatile est 
susceptible de déposer des sédiments fins dans les ñaques correspondant à des 
bras morts d ’ anciens méandres, l’ absence totale de quartz ne peut s’ expliquer.
De plus, les très bonnes corrélations des différents épisodes de Cl à l’échelle de 
la carrière et même du pourtour du dôme, et le fait que des passages latéraux de . 
faciès à granulométrie très différente n’ont jamais été observés dans ces zones, 
rendent peu probable l’existence de telles flaques.

Ajoutons en outre que nulle part dans le bassin de Franceville de telles 
argiles n’ont été observées. Il semble donc bien qu ’ il s’agisse là d ’un faciès 
original et particulier auxzones de réaction.

4.3. Analyse tectonique de l’environnement des réacteurs

L’analyse tectonique du gisement d ’Oklo a montré que la flexure subméri
dienne bordant la boutonnière du socle de Mounana, et les plis d ’ entraînement 
N 60°, résultent d’ une phase de compression N-S.

Dans l’environnement des réacteurs, c ’ est-à-dire autour du dôm e et dans . , 
la couche C l, cette tectonique se marque par deux types de déformations 
majeures correspondant à une fracturation des roches suivant les différents 
systèmes associés au dôme, et à des cisaillements parallèles à légèrement 
obliques aux plans de stratification.

4.3.1. Analyse des déformations dans l ’environnement immédiat des réacteurs

a) La fracturation associée aux flexures subméridiennes et aux plis N 60°

Les quatre systèmes de fractures Dg, Dd, T et L associés au dôm e, ainsi que 
les fractures N 160° à N 170° associées à la flexure subméridienne, ne s’expriment 
pas avec la même intensité dans tous les niveaux de la couche C l. Ils sont en effet 
essentiellement marqués dans les niveaux de grès moyens à grossiers silicifiés du 
C lc-d-e et du Cl h, où ils provoquent la rupture de la roche suivant un débit 
prismatique. Dans les niveaux conglomératiques, plus hétérogènes, leur fréquence 
diminue, et les déformations cisaillantes dominent.

Selon leur situation géographique autour du dôme, ces différents systèmes 
de fracture constituent également des plans de décrochement majeurs. Sur les 
flancs N et S du dôme, il s’agit des fractures Dg sur lesquelles ont été observés 
des mouvements de coulissage sénestre, et du système T dextre à la charnière de 
ce pli.

L’analyse de la géométrie des zones de réaction montrera que celle-ci est 
commandée par ces différents systèmes de fractures [22].
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b) Les cisaillements

Les cisaillements affectent exclusivement les niveaux gréseux hétérogènes 
(grès conglomératiques et conglomérats) du C l, c ’ est-à-dire les épisodes C l f  et 
C lg, ainsi que les joints argileux intercalés dans les bancs de grès. Ils affectent 
rarement les grès silicifiés du C lc-d-e ou du C l h.

Les plans de cisaillement, parallèles à légèrement obliques aux couches, 
constituent des couloirs de cisaillement. Ils confèrent à la roche un débit en 
feuillets et induisent une fracturation qui s’ ordonne suivant le schéma classique 
de Riedel [22].

Le long des couloirs de cisaillement des mouvements de glissement dans la 
ligne de plus grande pente ou avec une composante SE sont observables.

Au microscope, de tels couloirs se révèlent être des zones de dissolution 
préférentielle de silice, et de dépôt d ’ U 0 2, de sulfures et d ’hématite en tapissage 
sur les plans de fracture (photo 4, planche 2 et photo 3, planche 3).

Dans les zones de réaction 3—4 et 5—6, de tels couloirs de cisaillement sont 
de règle dans les grès du C l f  et C lg  qui encadrent le minerai entré en réaction et 
les argiles d ’éponte. Leurs passages fréquents aux plans de couche rendent 
com pte de l’ allure flexurée de ces faciès, qui s’ observent sur de très nombreux 
fronts de taille [22].

Les systèmes de fractures associés à de telles déformations s’ ordonnent en 
fracture synthétique (R ), et antithétique (R '), dont les angles avec le plan de 
cisaillement sont respectivement de 1 0 -2 0 °  et 7 0 -9 0 ° . Dans certains cas, et 
en particulier dans les niveaux plus compétents de grès moyens à grossiers du 
C lf, l’ intensité de cette fracturation conduit à la formation d ’une brèche . 
tectonique. Cette évolution de la fracturation a été observée sur un front de 
taille situé au nord de la zone de réaction 1 (y =  +  90). Il s’ agit d ’un niveau 
bréchique, épais de 1 m à 1,50 m, qui affecte le sommet du C l f  et la base du 
C lg  sur une vingtaine de mètres (photo 1, planche 1). A  cette brèche, légèrement 
oblique sur la stratification (10  à 20°), sont associées des circulations de fluides 
oxydants, marquées par le dépôt d ’hématite sur les bordures de chaque élément 
tectonique constituant la brèche. Le centre de chacun de ces éléments, de couleur 
noire, montre un enrichissement en U 0 2 et l’ ensemble du niveau bréchique livre 
le maximum de teneur en uranium de ce front de taille.

c) Géométrie des zones de réaction

Le suivi géologique des zones de réaction durant leur exploitation a permis 
de préciser leur géométrie et de mesurer le contrôle tectonique dans leur élabo
ration [22]. De cette étude il ressort principalement que les réacteurs se situent 
dans des couloirs de cisaillement dont les limites sont commandées par les 
différents systèmes de fractures associées au dôme.
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4.4. Interprétation

Le dôme correspond à un pli conique d ’axe N 60°, plongeant de 40° vers 
le NE. La conservation de l’ épaisseur de ses strates et sa géométrie permettent 
de le classer parmi les plis isopaques. Des figures de bourrage et d ’ expulsion 
de coins, observées dans la descenderle, soulignent la compression des couches 
au cœür de la charnière. Au niveau de la couche C l , les mouvements de 
glissement couche-à-couche et des cisaillements au sein des grès.fins du mur et 
des épisodes C l f  et C lg  sont de règle. Ces indices, marqueurs d ’un étirement 
des couches, nous amènent à situer ce niveau stratigraphique à l’ extrados du 
dôm e. Dans ce cas, il est possible que le conglomérat du mur, qui ne présente 
aucun indice d ’étirement et ne montre qu ’une fracturation relativement faible, 
corresponde à la surface neutre de ce pli (fig. 9b).

A  ce régime d ’ étirement la couche C l , constituée d ’une alternance de 
niveaux silicifiés compétents et de niveaux plus argileux moins compétents, 
réagit soit en se fracturant dans le premier cas, soit par des cisaillements dans 
le second.

Les zones de réaction, situées dans les niveaux de grès peu compétents, 
ont donc une forme régie par les couloirs de cisaillement dont la géométrie est 
commandée par les systèmes de fractures qui découpent le pourtour du dôme 
en différents panneaux. Suivant la situation des différentes zones de réaction 
sur les flancs ou la charnière du dôm e, ces panneaux sont limités soit par les 
fractures diagonales dans le premier cas, soit par les fractures transversales et . 
longitudinales dans le second cas. Cette différence de découpage peut être 
rapportée à une voussure qui affecte la crête du dôme suivant une direction 
perpendiculaire à son axe. Cette voussure, qui a donc la direction des fractures 
transversales, peut en outre rendre com pte de la disposition particulière des 
zones de réaction en une ceinture perpendiculaire à l’ axe du dôme qui s’ incline 
vers le sud.

CONCLUSION

Les études pétrographiques ont mis en évidence, à Oklo et Okelobondo, 
deux types de minerai correspondant à deux stades de minéralisation échelonnés 
dans le temps.

Le premier type de minerai, ou minerai «banal», d ’Oklo a une teneur en U 0 2 
de l’ ordre de 0,2 à 0,5%. L’uranium y est en inclusion dans les matières organiques. 
Ce minerai est généralement représenté par des grès silicifiés, riches en pyrite et 
galène.

Le deuxième type, dit minerai riche, a une teneur en U 0 2 de 5 à 25%: c ’est 
un grès noir, peu à pas silicifié, possédant des taches hématiteuses. Il présente 
fréquemment des indices de cisaillement et de fracturation importants.
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Le minerai de type 1

Dans les gisements actuellement reconnus d ’Oklo et d ’O kelobondo, les grès 
minéralisés appartenant au type 1 renferment l’ essentiel de la minéralisation 
exploitée. Celle-ci est exprimée sous form e de pechblende en inclusion dans des 
matières organiques certainement migrées.

Les matières organiques ont joué très probablement un rôle déterminant 
dans la mise en place du minerai. L’association actuelle de l’uranium avec les 
matières organiques le laissait supposer; les données géochimiques le confirment.

Les migrations de matières organiques ont dû se produire sous un enfouisse
ment correspondant à la fenêtre pétrolière, avant la fin de leur évolution qui les 
a amenées à la diagenèse à gaz. Les études pétrographiques ne sont pas suffisam
ment avancées pour déterminer avec certitude si la mise en place des matières 
organiques est antérieure ou postérieure à la silicification des grès par nourrissage 
des quartz. On peut toutefois penser que la silicification a diminué la porosité 
du grès dans des proportions telles qu ’une migration, des matières organiques sur 
une grande échelle est devenue improbable. En ce cas, la migration des matières 
organiques serait antérieure à la silicification qui, d ’après les résultats de l’ étude 
des inclusions fluides [7] serait intervenue alors que la série avait atteint 
l’ enfouissement maximal compatible avec le degré d ’ évolution diagénétique des 
phyllites (sommet de l’anchizone).

Le rôle des matières organiques dans la réduction, le transport et/ou la 
fixation de l’uranium reste encore difficile à définir. Doit-on envisager la 
réduction de l’uranium par une activité bactérienne ou par une action directe 
des hydrocarbures? Ou les matières organiques interviennent-elles dans le 
transport de l’uranium après sa fixation?

Dans l’ élaboration de ce type de minerai, deux types de contrôle structural 
doivent être invoqués. Le premier est local et se marque essentiellement par la 
création de pièges structuraux. Ces pièges, par la fracturation qui leur est 
associée, sont particulièrement propices à des circulations de fluides. Leur 
géométrie, leur position haute et leur fermeture par des terrains imperméables 
du FB rappellent celles de réservoirs pétroliers. La fermeture de ces pièges 
structuraux par le FB, pouvant représenter la roçhe-mère à partir de laquelle 
les matières organiques ont migré, constitue un cas classiquement décrit par les 
pétroliers.

Le deuxième type de contrôle structural est régional. Au cours de la 
sédimentation du FA et du FB, la paléogéographie du bassin de Franceville est 
commandée par une tectonique synsédimentaire qui individualise des microbassins 
lenticulaires, d ’ orientation NW-SE, en bordure desquels se situent les gisements 
d ’uranium. Cette évolution du bassin s’ accompagne, au FA et au FB, d ’une forte 
subsidence et, au FB, d ’une sédimentation ampélitique importante dans un milieu 
relativement confiné favorable au développement des matières organiques. Cette
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richesse en matières organiques du FB, susceptible d ’ intervenir ultérieurement 
dans la fixation de l’uranium, constitue une particularité du bassin de Franceville.

La grande puissance du FA, également caractéristique du bassin de France
ville, constitue un autre élément favorable. Cette épaisse formation, et en 
particulier les conglomérats radioactifs de la base du FA, peuvent en effet consti
tuer une importante réserve d ’uranium initialement disséminé dans les grès puis 
reconcentré par des nappes aquifères profondes dans les pièges à matières 
organiques.

Le minerai de type 2

La relation étroite existant entre les zones oxydées à hématite et les zones 
noires à pechblende dans le faciès du type 2 nous permettent d ’attribuer un rôle . 
prépondérant à des circulations de solutions oxydantes dans l’ élaboration de ce 
minerai. Ces solutions, migrant dans des grès minéralisés du type 1, sont 
susceptibles de remobiliser l’uranium sous forme d ’ion et de com plexe uranyle.
Au cours de leur cheminement à travers les grès pyriteux du type 1, ces solutions 
perdent progressivement leur pouvoir oxydant, ce qui entraîne la reprécipitation 
et la concentration de l’ U0 2  en aval-

Ce type de minerai se différencie nettement du minerai de type 1 par le 
fait qu ’une portion du fer y est à l’ état oxydé sous forme d ’hématite. Cette 
dernière provient de l’ oxydation de la pyrite qui, d ’après Granger et Warren [25], 
produit un agent oxydant relativement inerte (SOI- ) et> selon le pH, un ou 
plusieurs agents réducteurs actifs (H 2S ou HS~); ceci a pour résultat d ’accroître 
le potentiel réducteur e ffectif du système. La précipitation de l’uranium est 
alors accompagnée d ’une destruction de la pyrite avec libération du fer. Ce 
dernier, en s’ éloignant des amas pyriteux et donc des zones réductrices, peut 
précipiter sous forme d ’hématite. Les températures relativement basses 
nécessaires à ces réactions impliquent que ces reconcentrations ont eu lieu avant 
ou après que les conditions maximales de diagenêse n’aient été atteintes. Les 
matières organiques ont pu contribuer à la réduction de l’uranium, mais il est 
significatif que leur pouvoir réducteur, s’ il existait encore, n’ était plus suffisant 
pour maintenir tout le fèr à l’ état réduit com m e dans le minerai de type 1.

Dans l’ élaboration de ce type de minerai, un contrôle structural du type 
ponctuel doit être considéré. U est caractérisé par une association entre le 
minerai enrichi du type 2 et une fracturation intense liée à des couloirs de 
cisaillement intracouche. Les solutions oxydantes ont circulé à la faveur d ’ une 
augmentation de la porosité due à ces déformations tectoniques. Ces déformations, 
essentiellement limitées aux épisodes sédimentaires C l f  et C lg  du sommet du FA, 
expliqueraient l’apparente concordance observée entre ce type de minerai et ces 
deux épisodes sédimentaires.
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Ainsi, le minerai de type 2 résulte de circulations de solutions oxydantes 
dans une structure tectonique représentée par la flexure subméridienne bordant 
la boutonnière de Mounana. Cette interprétation est confirmée par de nouvelles 
observations effectuées dans la partie sud du gisement d ’Oklo par B. Michel et 
R. Chauvet. Dans cette zone il a en effet été mis à découvert, depuis l’ affleurement, 
une couche C l à fort pendage, rouge, totalement oxydée et stérile. Vers l’ aval, 
après une zone de cémentation à cuivre natif et chalcolite, un minerai noir, 
présentant d ’abord de nombreuses passes hématiteuses, a ensuite été découvert. 
L’absence totale de produits jaunes dans le minerai noir semble infirmer une 
origine récente de ces oxydations.

Ces solutions oxydantes ont circulé préférentiellement dans des couloirs de 
cisaillement qui sont postérieurs aux nourrissages des quartz. Cette chronologie 
des événements diagénétiques est en faveur d ’une circulation de ces solutions 
postérieurement à l’enfouissement maximal des sédiments, c ’est-à-dire durant 
un épisode de remontée du bassin.

Sur le pourtour du dôm e se manifeste un contrôle structural du type 
exceptionnel où les déformations provoquent une bréchification des grès du C lf  
et C lg. C’est sans doute dans ces niveaux bréchiques, où les circulations ont été 
favorisées, que les reconcentrations d ’uranium ont été maximales. Les teneurs 
atteintes sont de l’ ordre de 20%. Des phénomènes de dissolution et de mobili
sation de silice localisés dans ces zones de fracturation et de cisaillement ont pu 
encore augmenter ces teneurs en uranium. Dans ce cas, il est possible que le seuil 
de criticité nécessaire au déclenchement des réactions nucléaires ait pu être atteint. 
Le déclenchement des réactions nucléaires provoque alors un bombardement 
neutronique déstructurant les minéraux dans le coeur du réacteur et dans son 
voisinage et entraîne une solubilisation massive de la silice, phénomènes qui sont 
à l’ origine de la formation du faciès pile [23, 26].

REFERENCES

[1 ]  W E B E R , F ., U ne série p réca m b rien n e  d u  G a b o n : le  F ra n cev illien ; s é d im e n to lo g ie , 
g é o c h im ie ; R e la tio n  avec les g îte s  m in éra u x  associés , M ém . Serv. Carte G é o l. A ls. L orr .
2 8  (1 9 6 8 )  3 2 8  p.

[2 ]  W E B E R , F ., B O N H O M M E , M ., «D o n n é e s  ra d io ch r o n o lo g iq u e s  n ou ve lles  sur le F ran ce
v illien  et s o n  e n v iro n n e m e n t» , Le p h é n o m è n e  d ’ O k lo  (C .R . C o ll. L ibreville , 1 9 7 5 ), A IE A , 
V ien n e  ( 1 9 7 5 )  17.

[3 ]  G A U T H IE R -L A F A Y E , F ., O k lo  et les g isem en ts d ’ u ran iu m  du  F ra n cev illien : aspects 
te c to n iq u e  et m éta llo g é n iq u e , T hèse 3e cy c le , S trasbourg  ( 1 9 7 7 )  81 p.

[4 ]  B O N H O M M E , M ., W E B E R , F ., F A V R E -M E R C U R E T , R ., A ge  par la m é th o d e  ru bid iu m - 
s tron tiu m  d es  séd im en ts  d u  Bassin de F ranceville  (R é p u b liq u e  d u  G a b o n ) ,  B ull. Serv.
Carte G é o l. A ls. L orr . 1 8  4  (1 9 6 5 )  2 4 3 - 5 2 .

[5 ]  B O U L A D O N , J., W E B E R , F ., W E Y S S E T , CL, F A V R E -M E R C U R E T , R ., Sur la  s ituation  
g é o lo g iq u e  et le ty p e  m é ta llog én iq u e  du  g isem en t d e  m anganèse de M oa n d a  près de 
F ranceville  (R é p u b liq u e  du  G a b o n ) , B ull. Serv. C arte G é o l. A ls. L orr . 18  4  (1 9 6 5 )  2 5 3 - 7 6 .



66 GAUTHIER-LAFAYE et al.

[ 6 ]  D U N O Y E R  de S E G O N Z A C , G ., Les m in éraux a rgileux dans la d iagenèse , Passage au 
m éta m orp h ism e , M ém . Serv. Carte G é o l. A ls. L orr . 2 9  (1 9 6 9 ) .

[7 ]  O P E N S H A W , R ., e t  a l., Présents c o m p te s  ren du s, I A E A -T C -1 1 9 /9 .
[ 8 ]  V A N D E R B R O U C K E , M ireille  e t  a l., Ib id ., IA E A -T C -1 1 9 /1 0 .
[9 ]  C A S S O U , A .M ., C O N N A N , J., C O R R E IA , М ., O R G E V A L , J .-J ., «E tu d e s  ch im iq u es  et 

ob serva tion s  m ic ro s co p iq u e s  de la m atière  o rg an iqu e  d e  q u e lq u es  m in éra lisa tions 
u ran ifères», Le p h é n o m è n e  d ’ O k lo  (C .R . C o ll. L ibreville , 1 9 7 5 ) , A IE A , V ie n n e  (1 9 7 5 )  
1 95 .

[1 0 ]  C H A U V E T , R .J ., «D e s cr ip t io n  d u  g isem en t d ’u ran iu m  d ’ O k lo » , Ib id ., p . 53.
[1 1 ]  G E F F R O Y , J ., L IS S IL O U R , J., E tu de m ic ro s co p iq u e  des m inerais d ’ O k lo . , B ull. In f.

Sci. T e ch . (P aris) n °  193  (1 9 7 4 ) .
[1 2 ]  W E B E R , F ., G E F F R O Y , J ., LE  M E R C IE R , M arcelle , «S y n th è se  des é tu d es  m in éra lo - 

g iqu es  et p é trogra p h iq u es  des m inerais d ’ O k lo , de leurs gangues et des ro ch e s  
encaissantes», Le p h é n o m è n e  d ’ O k lo  (C .R . C o ll. L ib rev ille , 1 9 7 5 ), A IE A , V ien n e  
( 1 9 7 5 )  173 .

[1 3 ]  G E F F R O Y , J ., «E tu d e  m ic ro s c o p iq u e  des m inerais uran ifères d ’ O k lo » ,  Ib id ., p. 133.
[1 4 ]  G A U T H IE R -L A F A Y E , F ., R U H L A N D , M ., W E B E R , F ., «A n a ly se  t e c to n iq u e  du 

g isem en t d ’ O k lo » , Ib id ., p . 103.
[1 5 ]  R U H L A N D , M ., G A U T H IE R -L A F A Y E , F ., Présents c o m p te s  ren du s, I A E A -T C -1 1 9 /3 8 .
[1 6 ]  P F IF F E L M A N N , J .-P ., « L ’ uran ium  dans le  bassin de F ra n cev ille» , Le p h é n o m è n e  

d ’ O k lo  (C .R . C oll. L ibreville , 1 9 7 5 ), A IE A , V ie n n e  (1 9 7 5 )  37.
[1 7 ]  B E S N U S , Y ., E tu d e  g é o c h im iq u e  com p a ra tiv e  d e  q u e lq u es  g isem en ts supergèn es de 

fe r , T hèse, S trasbourg (1 9 7 7 )  197  p . .
[ 1 8 ]  B E S N U S , Y ., M O S S E R , C h ., Les g ro u p e s  à in tercorré la tion s  p ositives : u n e  m é th o d e  

sta tistiqu e p o u r  d é term in er la  rép a rtition  des é lém en ts  ch im iq u es  en tre  les traces 
con stitu tiv es  d ’un e ro c h e , C .R . H eb d . A ca d . S ci., Sér. D , 2 8 3  (1 9 7 6 )  5 8 7 —9 0.

[1 9 ]  G E F F R O Y , J ., C E S B R O N , F ., L A F F O R G U E , P., D on n ées  prélim in aires  sur les 
con stitu an ts  p r o fo n d s  des m inerais uran ifères  e t vanad ifères  de M ou nana  (G a b o n ) ,
C .R . H eb d . A ca d . S ci., Sér. D  2 5 9  ( 1 9 6 4 )  6 0 1 - 3 .

[ 2 0 ]  N A U D E T , R ., F IL IP , A ., «E tu d e  du  b ilan  n e u tro n iq u e  des réacteurs naturels d ’O k lo » ,
L e p h é n o m è n e  d ’O k lo , (C .R . C o ll. L ibreville , 1 9 7 5 ) , A IE A , V ie n n e  (1 9 7 5 )  5 27 .

[2 1 ]  K R E J C I-G R A F F , K ., « T ra ce  m etals in  sed im en ts, o ils , and  allied su b sta n ces», T he 
E n c y c lo p e d ia  o f  G e o c h e m is try  and E n viron m en ta l S cien ces  (F a ir  B ridge, R .W ., E d .)
IV A ( 1 9 7 2 )  1 2 0 1 - 9 .

[2 2 ]  G A U T H IE R -L A F A Y E , F ., «S u iv i g é o lo g iq u e  dè l ’ e x p lo ita t io n  des réacteurs naturels 
d ’ O k lo » , Présents co m p te s  ren du s, I A E A -T C -1 1 9 /3 .

[2 3 ]  G A U T H IE R -L A F A Y E , F ., W E B E R , F ., «E tu d e s  m in éra log iq u es  et p é trogra p h iq u es  
e ffe c tu é e s  à S trasbourg sur les réacteurs naturels d ’O k lo » ,  Ib id ., I A E A -T C -1 1 9 /8 .

[2 4 ]  N A U D E T , R ., F IL IP , A ., R E N S O N , C ., «D is tr ib u tio n  d éta illée  d e  l ’ u ran iu m  à l ’ in térieur 
des am as», Le p h é n o m è n e  d ’ O k lo  (C .R . C o ll. L ibreville , 1 9 7 5 ) , A IE A , V ie n n e  (1 9 7 5 )  83 .

[2 5 ]  G R A N G E R , H .C ., W A R R É N , C .G ., U nstable su lfure co m p o u n d s  and the orig in  o f  
r o llty p e  uran ium  d ep osits , E co n . G e o l. 6 4  (1 9 6 9 )  1 6 0 —71.

[2 6 ]  W E B E R , F ., Présents co m p te s  ren du s, I A E A -T C -1 1 9 /2 4 .



IAEA-TÇ-119/2 67

Annexe 

PLANCHE 1

PHOTO 2: Détail du faciès pile sur le front с(и 11 janvier 1976 situé en zone de réaction 2 
(U: uraninite). ;
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PLANCHE 2

PHOTO 1. Grès liriche»  d ’Oklo à taches hématiteuses. Les zones riches en uranium (U) sont 
séparées des zones hématiteuses (H) par un liseré blanc.

PHOTO 2. Lame mince. L P X 1 2 .  Sondage OK 23, cote 426,00. Les silicifications successives 
sont marquées par des liserés d ’opaques dans les auréoles de nourrissage (Q1 et Q2j des grains 
de quartz (Qd). Remarquer deux épisodes à opaques (MO: matière organique).



IA E A -T G -119/ 2
I

69

PHOTO 3. Lame mince. L P A X 3 0 .  Sondage OK 23, cote 498,10. Stylo lites dans un grès 
grossier. Remarquer l’allongement des grains de quartz perpendiculairement aux joints 
stylolitiques.

PHOTO 4. Lame mince. LP  X  12. Echantillon GL 2231. Front du 30 septembre 1976. 
Fracturation très dense dans un grès moyen\ minéralisé. Les fractures sont colmatées 
d ’hématite, d ’uranium et de sulfures. j
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PLANCHE 3

PHOTO 2. Carte de distribution de l ’uranium correspondant à la photo 1.
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DISCUSSION

B. POTY: Est-il possible d ’établir une chronologie de la formation du dôme, 
du dressant et du crochon, ou bien ces trois plis se sont-ils formés durant un 
même épisode?

F. GAUTHIER-LAFAYE: A Oklo, trois types de phases tectoniques doivent 
être différenciés. La première est une tectonique synsédimentaire qui s’ exprime 
dès le sommet du FA et qui a dû se poursuivre durant toute la sédimentation.
Cette tectonique a structuré les bassins de sédimentation et marque déjà la grande 
flexure subméridienne qui borde la boutonnière de Mounana. La deuxième 
phase tectonique s’ est produite sous un enfouissement plus important; elle est 
caractérisée par les mouvements de coulissage horizontaux. Ces mouvements 
accentuent la flexure subméridienne kilométrique de Mounana et entraînent la 
formation des plis souples en crochon, dôme et dressant. Ces trois derniers plis 
appartiennent certainement au même épisode et au même moteur tectonique. 
Enfin, le troisième type de tectonique est lié au fonctionnement des réacteurs et 
se marque par des réajustements (tassements et glissements) dus â la disparition par 
dissolution des grès de C l.

B. POTY: Dans la carrière d ’Oklo, en novembre 1977, on n ’observe aucune 
grande fracture verticale ayant permis d’ importantes circulations de fluides et 
l’ établissement d’un régime de pression hydrostatique pour les fluides. De telles 
fractures ont-elles été observées auparavant durant l’exploitation?

F. GAUTHIER-LAFAYE: Il n ’y a pas â Oklo (et il n’y a pas eu) de grandes 
failles verticales. Mais les couloirs de cisaillement intracouche renferment des 
brèches tectoniques dont la porosité peut se comparer à celles qui sont associées 
aux failles verticales. Il est également possible que ces brèches montent assez haut 
au-dessus des zones de réaction et qu ’elles rejoignent des fractions plus 
superficielles.

B. POTY : Peut-on préciser les relations chronologiques entre la form ation du 
minerai «norm al» à matière organique associée et la silicification diagénétique 
des grès?

F. GAUTHIER-LAFAYE: Les observations pétrographiques ne sont pas 
suffisamment avancées pour fournir des arguments qui donneraient avec certitude 
une chronologie de la silicification et de la mise en place des matières organiques.

F. CHANTRET: Une simple remarque concernant la photo 1 de la planche 2: 
je  pense que dans cet échantillon l’hématite est primaire, c ’est-à-dire qu ’elle a été 
mise en place avant l’uranium (et la matière organique associée); les auréoles 
blanchâtres en bordure de ces îlots hématisés correspondent à la réduction locale 
du Fe3+ en Fe2+. Mais il faut s’assurer que l’hématisation n ’est pas limitée aux 
fissures du grès, mais est aussi développée au sein des blocs gréseux, d ’où l’ intérêt 
de la situer par rapport à la silicification.

F. GAUTHIER-LAFAYE: Dans cet échantillon, le fer était initialement 
â l’ état réduit dans les pyrites. La circulation de solutions oxydantes a provoqué



IAEA-TC-119/2 73

l’ oxydation de ces pyrites et la précipitation d ’hématite dans des zones moins 
réductrices, c ’ est-à-dire moins riches en pyrites.

M. PAGEL: En étudiant les indices de cristallinité des illites êtes-vous certain 
d’ obtenir les températures maximales atteintes par les sédiments? Ces illites 
peuvent avoir subi des réajustements postérieurs lors de la diagenèse carbonatée 
car il a été mis en évidence (Openshaw et al., IAEA-TC-119/9, présents comptes 
rendus) que la com position chimique des solutions dans les grès varie considéra
blement entre la diagenèse siliceuse et la diagenèse carbonatée. Cette remarque 
com porte également des conséquences pour les études géochronologiques.

F. GAUTHIER-LAFAYE: Dans les zones de la diagenèse profonde et du 
sommet de l’anchizone, c ’ est-à-dire dans la zone à illite 1M, il est en effet possible 
que la chimie du milieu et que la diagenèse à carbonate soient intervenues dans 
les valeurs de l’ indice de cristallinité de l’ illite. Cependant, dans le cas des 
illites 2M, c ’est-à-dire des séricites-muscovites, la diagenèse à carbonate ne les aurait 
certainement pas modifiées.

V.A . PCHELKIN: Pourriez-vous fournir quelques données confirmant le fait 
que la phase organique est responsable de l’augmentation de la concentration 
d’uranium? La phase organique n’est-elle pas la cause essentielle de la distribution 
des isotopes de l’uranium?

F. GAUTHIER-LAFAYE: Dans le minerai entré en réaction, il n’y a plus 
aucune relation entre la matière organique et l’ uranium. Une telle relation n ’est 
évidente que dans le minerai à faible teneur d ’Oklo (0 ,2  à 0,5%). Dans le minerai 
de type 2 où l’uranium a une teneur de 5 â 25%, la relation entre matière organique et 
uranium n’existe également plus (ou  est de toute façon mineure). Dans ce dernier 
cas, nous pensons plutôt que ce sont des mécanismes d’ oxydo-réduction, faisant 
intervenir des circulations de solutions oxydantes conduisant à l’ oxydation des 
pyrites, qui sont à l’ origine des surconcentrations amenant localement des teneurs 
suffisantes pour atteindre le seuil de criticité nécessaire au déclenchement des 
réactions. Ensuite, ce sont essentiellement les solutions chauffées par les réacteurs 
nucléaires qui sont à l’ origine de la form ation, dans son état actuel, du ((minerai 
pile» par dissolution massive des grès minéralisés appartenant au minerai du type 2.
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Résumé—Abstract

S U IV I G E O L O G IQ U E  D E  L ’ E X P L O IT A T IO N  D E S  R E A C T E U R S  N A T U R E L S  D ’O K L O .
La p o r t io n  des réacteurs naturels d ’ O k lo  q u i é ta it en  p lace  après leu r  d é co u v e rte  a é té  

e x p lo ité e  en tre  sep tem b re  1 97 5  et février 1 9 7 7 . D ans les zo n e s  de ré a ctio n , 2 7  fro n ts  de taille 
et 8 a fflèu rem en ts  o n t  é té  relevés en  détail e t  é ch a n tillon n és , 1 7 0 0  éch a n tillo n s  en v iron  o n t  
été  prélevés. Ces levés o n t  é té  l ’o c c a s io n  de  n om b reu ses  ob serva tion s  sé d im e n to lo g iq u e s , 
p é trogra p h iq u es  e t te cto n iq u e s .

G E O L O G IC A L  F O L L O W -U P  O F  T H E  M IN IN G  O F  T H E  O K L O  N A T U R A L  R E A C T O R S .
T he part o f  the  O k lo  natura l re a ctors  w h ich  w as still in  p la ce  a fte r  their d isco v e ry  was 

m in ed  b e tw e e n  S ep tem b er 1 97 5  and  F eb ru a ry  1 9 7 7 . In the re a ct io n  zo n e s  2 7  fa ces  and 8 
o u tc r o p s  have b een  su rv eyed  in  deta il and sam p led , a p p ro x im a te ly  1 7 0 0  sam ples having been  
tak en . In the co u rse  o f  these surveys a large n u m b er  o f  s e d im e n to lo g ica l, p é trograp h ie  and 
t e c to n ic  ob serva tion s  have b een  m ade.

INTRODUCTION

La reprise des travaux d ’ extraction du minerai dans la partie nord du gisement 
d ’Oklo, qui contient les réacteurs nucléaires, a débuté en septembre 1975 et s’est 
achevée en février 1977. Actuellement il ne reste plus sur le terrain qu ’une portion 
de la zone de réaction 2, ancrée sur le parement ouest de la carrière.

Le suivi géologique durant l’ exploitation, des «réacteurs» a permis de relever 
27 fronts de taille et 8 affleurements à la sole, et de prélever environ 1700 échan
tillons. A  cette occasion, de nombreuses observations géologiques ont pu être 
effectuées. Elles ont permis de préciser la form e et la géométrie des réacteurs et 
d ’étudier leur contexte sédimentologique, stratigraphique et tectonique.
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Présentation des réacteurs

Les réacteurs nucléaires d ’Oklo se répartissent selon quatre zones numéro
tées, du nord au sud, 1, 2, 5-6 et 3-4 (fig. I ) .1 Ces zones s’étendent sur une 
longueur totale de 140 m et se disposent autour d ’une large voussure anticlinale 
appelée dôme par les mineurs [ 1 ].

Elles sont limitées au sud par le flanc vertical du dôme et au nord par un 
système de fractures majeures orientées N 170° (Dg).

Sur le terrain, les réacteurs se caractérisent par la présence d ’un niveau forte
ment enrichi en U 0 2 appelé faciès pile et dont la teneur en uranium est de 30 à 
50%. C’est dans ce type de faciès que se sont déroulées les réactions de fission.
Le faciès pile est toujours entouré d ’une gangue argileuse formant les épontes et 
appelée argile de pile. Les argiles et le faciès pile sont plus ou moins concordants 
avec les plans de stratification et se trouvent toujours en position stratigraphique 
équivalente à la couche C l classique du gisement d ’Oklo [2].

L’épaisseur totale de la gangue argileuse et du faciès pile varie entre 0,2 et 
3 m et leur longueur peut atteindre 15 à 20 mètres suivant les zones.

A  l’œil nu, les argiles de pile sont généralement compactes, très homogènes, 
de couleur verte ou noire et totalement dépourvues de quartz! A  proximité du 
faciès pile, aucune structure sédimentaire ni aucun litage ne sont apparents. Ces 
derniers n’apparaissent qu’à 1 m à 1,50 m des passées entrées en réaction. Sur le 
terrain, la distinction entre argile de pile et faciès pile répond essentiellement à 
un critère de radioactivité. Celle-ci passe en effet très rapidement de 20 000 coups/s 
dans les argiles à plus de 80 000 dans le faciès pile sur quelques centimètres.

L’ observation macroscopique permet de constater que le faciès pile est cons
titué d ’amas d ’uraninite englobés dans une matrice argileuse présentant très fré
quemment des taches hématiteuses.

La proportion d ’argile et de grès dans la couche C l amène à différencier deux 
types de zones de réaction. Ce sont, d ’une part celles dont les argiles constituent 
l’essentiel de la couche C l et qui sont représentées par les zones 1 et 2, et d ’autre 
part les zones à environnement plus gréseux correspondant aux réacteurs 3-4 et 
5-6.

Localisation des fronts de taille et des affleurements à la sole

Les fronts de taille et les affleurements à la sole se répartissent de la façon 
suivante (fig. 1):

1 V o ir  en  a n n ex e  les d o u z e  figu res m e n tio n n é e s  dans le  te x te  ainsi q u e  d ’ autres relevés 
g é o lo g iq u e s  de  fro n ts  de  ta ille  et a ffleu rem en ts.
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Zone de réaction 1 (fig. 1A)

En zone de réaction 1, cinq fronts de taille ont été étudiés. Ce sont les fronts 
108, 111, 116, du 8.9.75 et de la minipile. Ce dernier front a été relevé en 1974 [1].

Un affleurement situé à la cote 373,5 a également été relevé par Weber en 
1973. Le mauvais état du terrain a cependant limité les observations géologiques 
et l’ échantillonnage.

Zone de réaction 2  (fig. 1B)

En zone de réaction 2 on dispose de neuf fronts de taille numérotés 95, 96, 97, 
99, 100, 101, du 10.1.76, 11.1.76 et du 30.1.76.

Les fronts 95-100, 96-101 et 97-99 constituent respectivement les faces sud, 
nord et est de la portion de zone 2 conservée. Les fronts du 10.1.76, 11.1.76 et du 
30.1.76 se situent plus en aval. Le front du 10.1.76 est une coupe inclinée à 45°.

Un affleurement à la sole (n° 1) a également fait l’ objet d ’un échantillonnage 
à maille serrée. A  cet affleurement doit s’ajouter un relevé effectué par Weber en 
1973 [3] à la cote 368 et qui correspond à la sole de la zone 2 conservée.

Zone de réaction 3-4 (fig. 1C)

En zone de réaction 3-4, on dispose de six fronts de taille numérotés 122, 123, 
127, 128, 166 et 185 et de trois affleurements à la sole, 3, 5 et 7.

Zone de réaction 5-6 (fig. 1D)

En zone de réaction 5-6, il a été relevé les fronts 119, 124, 125, du 29.9.76 
et du 30.9.76 et quatre affleurements à la sole, 1, 2, 4 et 6.

Hors des zones de réaction

En dehors des zones de réaction, quatre fronts de taille, numérotés 112, 120, 
129 et du 24.1.76, ont été étudiés. A  ces coupes s’ajoute un front de taille relevé 
en 1974 et situé entre les zones de réaction 1 et 2 [1]. Les affleurements 1, 6 et 7 
se prolongent également en dehors des zones de réaction et l’affleurement 8 se situe 
en aval des zones 3-4 et 5-6.

Méthodes de travail

Etude des fronts de taille

Dans la carrière d ’Oklo, le minerai est extrait après un tir à l’explosif, par 
tranches de 3 m d ’épaisseur et de 20 à 30 m de longueur. Ces tranches se relaient 
dans le sens N-S et les fronts de taille constituent leur extrémité nord.
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Chaque front de taille a été photographié au Polaroid et en diapositive couleur 
24 X 36. Un levé géologique et un plan compteur au 1/20 ont ensuite été effectués 
pour chacun d ’eux (voir annexe).

La position des fronts de taille a été obtenue par des relevés de points topo
graphiques qui ont été reportés en coordonnées x-y-z sur une grille établie par la 
COMUF. Cette grille est identique à celle qui est utilisée pour l’ implantation des 
sondages SC et KN.

L’échantillonnage des fronts de taille a été effectué de deux façons différentes 
suivant qu’il intéressait des études géologiques ou physiques.

Les échantillons géologiques ont été soit spécifiquement choisis pour des 
études bien définies (études minéralogiques, géochimiques, études des matières 
organiques, des inclusions fluides, etc.), soit prélevés plus systématiquement dans 
chaque faciès caractéristique de la coupe étudiée.

Les échantillons prélevés en vue d ’études sur la physique des réacteurs se 
cantonnent dans le faciès pile et ses épontes immédiates. Dans ce cas la maille 
d ’ échantillonnage peut être de 5 à 2 cm suivant les coupes.

Etude des affleurements à la sole

L’exploitation du minerai par tranches de 3 m a permis d ’effectuer de nom
breuses observations géologiques et un échantillonnage très continu sur des surfaces 
horizontales situées à différentes cotes. Pour les trois premiers affleurements, les 
déblais trop importants ont cependant limité les observations géologiques et ont 
contraint à prélever les échantillons en creusant des tranchées. En général, sur ces 
affleurements, les échantillons ont été prélevés à une maille de 25 cm dans les 
zones de réaction et de 50 cm à l’ extérieur.

Pour les affleurements 4, 5, 6 et 7, des levés géologiques ont été effectués.
Ils sont donnés en annexe. Les échantillons sont également prélevés avec une maille 
de 25 à 50 cm. Dans certains cas des coupes transversales ont également pu être 
échantillonnées. Tous ces échantillons sont reportés sur les levés géologiques.

DESCRIPTION DES ZONES DE REACTION 

Zone de réaction 1

Lors de la découverte des réacteurs nucléaires à Oklo, la zone de réaction 1 
s’étendait des profils x = - 1 3 à - 3 0 e t y =  + 6 0 à + 7 0  entre les cotes 373,5 et
366.50. La reconstitution amont de cette zone, c ’est-à-dire au-dessus de la cote
373.50, a montré qu’environ la moitié de ce réacteur avait déjà été exploitée avant 
le <(gei» de la carrière en 1972 et qu ’elle pouvait se prolonger jusqu’au profil
y = — 46 à la cote 381,5.
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Front de taille type 111 (fig. 2)

Sur ce front de taille, orienté suivant une direction N 4 0 °,2 trois comparti
ments présentant des successions lithologiques différentes doivent être distingués.

Dans le compartiment occidental, après les pélites du mur, viennent ] 5 cm 
de grès fins, noirs, auxquels succèdent 40 à 60 cm d ’ argile de pile verte à filonnets 
de kaolinite. Ces argiles sont surmontées de 20 cm de grès fins argileux, noirs, 
très cisaillés, qui présentent le maximum de radioactivité.

Le compartiment central montre une épaisse masse d ’argile de pile verte et 
noire, à filonnets de kaolinite et à taches hématiteuses. Ces argiles contiennent 
le faciès pile. De fines passées (5 cm ) argileuses noires, riches en matière organique, 
peuvent s’ intercaler dans ces argiles de pile ou former des lentilles. Un ensemble 
gréso-conglomératique présentant un faciès rouge et noir et correspondant aux 
épisodes C l f  et C lg  recouvre l’ ensemble.

Enfin, dans le compartiment oriental, on peut observer, de la base vers le 
sommet, les grès fins pélitiques du mur de l’épisode C la-b, surmontés des grès 
et conglomérats des épisodes C lc-d-e, C l f  et C lg.

D’un point de vue tectonique ce front de taille montre deux types de structures 
qui sont:
— une flexure-faille N 120° affectant les compartiments est et ouest; cette 

flexure abaisse les compartiments est et se bloque sur des fractures N 120° 
à 140° dextres;

-  un pli serré dont l’ axe est orienté N 80°; ce pli affecte les argiles et le faciès 
pile et présente des images de bourrage dans la charnière avec épaississement 
du faciès pile.

Fronts de taille 108, 116, du 8.9. 75 et de la minipile

Les fronts 108 et 116 présentent les mêmes caractéristiques lithologiques 
et tectoniques que celles décrites pour le front 111. On remarquera cependant 
que sur ces deux coupes, les argiles de pile sont encore plus développées puisque 
les grès moyens et conglomérats de la couche C l n’ existent plus et qu ’elles sont 
directement surmontées des pélites noires du FB. Sur la coupe 116, située en aval 
de la zone 1, quelques fines passées de grès moyens subsistent cependant entre les 
grès fins du mur et les argiles de pile.

D ’un point de vue structural, on retrouve sur le front 108 le même décou
page des argiles et du faciès pile suivant une direction N 140° et sur le front 116, 
un pli souple affectant les argiles de pile.

Le report sur stéréogramme (fig. 3) des différents axes mesurés sur les fronts 
de taille 108, 111 et 116 montre qu ’ils se dispersent sur un plan correspondant au

2 T o u te s  les d ire ct io n s  so n t m esu rées par ra p p o rt  au n o r d  m ag n étiqu e .
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plan de stratification. Cette dispersion des axes s’ interprète com m e étant due au 
glissement des argiles de pile dans la ligne de plus grande pente des couches.

Les fronts de taille du 8.9.75 et de la minipile présentent des images très 
différentes. Ici, les argiles et le faciès pile, très peu épais, se localisent dans des 
zones d’ interruption tectonique du conglomérat C lg. La minipile, décrite en 
1975 [1], s’ interprète com m e une zone bréchique, concordante avec le conglomérat 
C lg  (ou conglomérat intercalaire) et limitée par des systèmes de fracture orientés 
en N 140°.

La même disposition et la même interprétation peut être faite pour les argiles 
bréchiques de la coupe du 8.9.75, correspondant sans doute à la terminaison nord 
de la minipile.

Géométrie de la zone de réaction 1

L’analyse des fronts de taille et l’ étude des sondages, particulièrement nombreux 
dans la zone .de réaction 1, permettent de proposer une géométrie relativement 
précise de cette zone.

Les différentes coupes montrent toutes un découpage de la zone de réaction 
suivant des accidents orientés en N 140°, le long desquels on observe en général 
un effondrem ent des compartiments NE avec une composante horizontale dextre 
(le compartiment NE se déplace vers le SE). La composante verticale s’accompagne 
de flexures, donnant l’ allure crochonnée au réacteur, ou de plis souples à plans 
axiaux faiblement pentés dans les argiles et le faciès pile.

La position des sondages renfermant des passées riches (U 0 2 >  30%) ou 
montrant des appauvrissements importants amène à découper la zone de réaction 
en compartiments d ’ orientation N 140° et plus ou moins décalés vers le SE. Les 
limites N et S de ces compartiments sont orientées suivant une direction N 100° 
correspondant au système de fracture Dd associé au dôme. L ’ aval de la zone 1 
(limite E) se ferme sur une fracture orientée N 0 à N 20° observée sur le front 116. 
Elle est interprétée com m e appartenant au système de fracture Dg.

En amont de la cote 373,5, les limites du réacteur ont été dessinées en extra
polant les données obtenues par l’étude à l’aval de cette zone et en tenant com pte 
des sondages percutants effectués antérieurement à l’exploitation de cette portion 
du réacteur. L’ orientation et les positions de ces limites, dans cette zone du réacteur, 
restent donc encore très imprécises. On remarquera cependant que ce découpage 
relie la minipile à la zone de réaction 1 et qu ’il tient com pte des différentes direc
tions tectoniques relevées sur cette coupe.

Zone de réaction 2

Lors de la reprise de l’exploitation au nord de la carrière en septembre 1975, 
la zone de réaction 2, partiellement exploitée, s’étendait des profils x = 0 à + 20 
et y = + 30 à + 50 entre les cotes 368 et 357.
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Front de taille type du 11.1. 76 (fig. 4)

Le front de taille du 11.1.76 présente deux compartiments d ’ orientation 
différente (fig. 4 ): un compartiment occidental orienté N 85° et un compartiment 
oriental orienté N 120°.

Dans le compartiment occidental, le conglomérat et les grès fins du mur sont 
directement surmontés de 2 à 3 mètres d ’argile de pile contenant le faciès pile.
Une lentille de grès fins à moyens, verts, désilicifiés et présentant de nombreux 
plans de cisaillement s’intercale dans ces argiles qui sont ensuite directement sur
montées de pélites noires du FB, fortement plissées suivant des axes N 145°.

Le compartiment oriental du front présente les conglomérats et grès du C l g 
et du C l h formant un miroir de décrochement majeur orienté N 130° et porteur 
de stries dextres subhorizontales. Ce décrochement, passant au nord du comparti
ment occidental, constitue la limite NE des argiles et du faciès pile.

Le faciès pile se présente sous forme de deux passées de 15 à 35 cm, flexurées 
et discontinues, qui débutent et s’ interrompent sur des flexures-failles subméridiennes.

Les argiles de pile, particulièrement bien développées dans cette zone, pré
sentent plusieurs aspects différents suivant leur distance au faciès pile. D ’abord 
noires et très homogènes sur 40 cm, elles deviennent vertes, sans traces de structure 
sédimentaire, sur 10 à 20 cm.

Au mur, ces argiles peuvent présenter un litage plus ou moins bien marqué 
par l’ alternance de fines passées vertes ou noires. L’observation microscopique 
confirm e la présence d’un ancien litage sédimentaire [4].

Enfin, notons que l’ équivalent des grès fins du mur, au contact avec ces argiles, 
est totalement dépourvu de quartz sur 50 à 60 cm. Ces sédiments, par leur couleur 
noire et leur litage en niveaux de 5 à 10 cm d’épaisseur, ont cependant conservé 
l’ aspect de grès fins.

Fronts de taille 95-100, 96-101, 97-99 et du 10.1 .76

Les fronts de taille renfermant du faciès pile (fronts 97-99 et du 10.1.76) 
présentent la même succession lithologique et les mêmes structures tectoniques 
que celles qui ont été observées sur le front du 11.1.76. Sur le front 97-99, on 
remarquera en particulier l’ intense plissement des pélites noires du FB, et sur la 
coupe du 10.1.76 l’ interruption des argiles et du faciès pile sur les conglomérats 
du C l f  et C lg  qui forment ici un plan de décrochement majeur de direction N 150°.

Les fronts 95-100 et 96-101, correspondant respectivement aux faces N et S 
de la portion de zone 2 conservée, n’ ont pas recoupé de faciès pile à l’ exception 
du front 100, sur une très faible puissance et à l’extrémité E des argiles de pile.
Sur ces fronts de taille, situés en bordure de la zone 2, les grès de la couche C l 
réapparaissent et sont particulièrement bien développés sur les fronts 96-101. Sur 
les coupes 95-100, plus proches du réacteur, les argiles de pile sont encore puissantes 
d’ environ 1 m et les grès et conglomérats forment des «noyaux» plus ou moins 
discontinus.
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Géométrie de la zone de réaction 2

La géométrie de la zone de réaction 2 est essentiellement commandée par les 
systèmes de fractures transversales (T ) de direction N 140° qui découpent la zone 
en compartiments plus ou moins larges. De tels compartiments sont visibles sur 
les fronts du 11.1.76 et du 30.1.76. Comme pour la zone de réaction l,ces  accidents 
sont associés à l’effondrement des compartiments NE et à une composante hori
zontale dextre. La composante verticale des mouvements s’ accompagne de glisse
ments sur couches dans la ligne de plus grande pente qui flexurent les argiles et 
le faciès pile. Il est également possible que ces glissements soient à l’origine du 
dédoublement du faciès pile sur le front du 11.1.76. Enfin, les plis serrés observés 
dans les pélites du FB sur les fronts 97-99 et du 11.1.76 traduisent également un 
raccourcissement suivant des directions subméridiennes et NE-SW.

Les compartiments d ’ orientation N 140° sont limités au NW et au SE par des 
fractures N 40° à N 60° visibles sur les fronts 97-99 et du 10.1.76. Ce type de 
fracture appartient au système L du dôme. La position des sondages renfermant 
ou non du faciès pile est en bon accord avec ce type de découpage.

Zone de réaction 5-6

Le suivi géologique des zones de réaction a permis de montrer que les zones 
5 et 6, qui avaient été différenciées lors de la campagne de sondages de reconnaissance 
avant juin 1975, peuvent en fait se regrouper en une seule zone maintenânt appelée 
zone 5-6. Cette zone de réaction s’étend des profils x = + 30 à + 45 et y = + 30 
à — 7,5 entre les cotes 357 et 340.

Front de taille type du 30.9. 76 (fig. 5)

Sur le front de taille du 30.9.76 on retrouve les différents épisodes strati- 
graphiques C ia  à C lh  de la couche C l définis dans le gisement «normal» d ’Oklo.
Seul l’épisode C li n’est pas représenté.

Au sommet des grès du C lf , s’ intercale de 0,4 à 1,50 m d ’argile de pile ren
fermant en son centre une passée de 0,30 à 0,40 m de faciès pile. Dans le faciès 
pile, le maximum d’appauvrissement est généralement situé dans un joint plus 
argileux qui emprunte l’axe de ce faciès et dans lequel on observe une chute de 
teneur en uranium.

Le faciès pile est flexuré suivant un axe subméridien. Vertical au sommet du 
front, il s’ infléchit en effet jusqu’à un pendage de 45° E, concordant avec les plans 
de stratification. Vers le bas, il s’arrête sur une fracture orientée N 160°, 75° E 
et présente à ce niveau le maximum de radioactivité. En aval de cette fracture, 
une argile noire et rouge (hématite), renfermant quelques «nodules» d ’uranium 
dispersés, fait suite au faciès pile.
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Les argiles d’épontes sont dépourvues de quartz; aucune structure sédimentaire 
n’y est observable. Au sommet du front, là où elles sont les plus épaisses (1 à 40 m), 
les argiles sont vertes et présentent un aspect très homogène. Leur contact avec 
les grès encaissants se fait par l’ intermédiaire de fractures subverticales et pratique
ment sans aucune transition. Dans la zone où le faciès pile se ferme, les argiles 
s’amincissent (0 ,40  m ) et changent d ’aspect. Elles perdent en effet leur couleur 
Verte pour devenir grises ou noires et acquièrent un débit «feuilleté». Vers l’ aval, 
elles butent sur les grès moyens, silicifiés, très cisaillés, appartenant au C lf. Ces 
grès peuvent se retrouver dans les argiles d’ éponte sous forme de blocs isolés et 
également cisaillés de 5 à 30 cm.

Les conglomérats et grès encaissant les argiles de pile présentent deux faciès 
bien distincts. Ce sont:
— un faciès noir à taches hématiteuses, peu à pas silicifié, et présentant des 

indices de cisaillement importants; ce faciès se cantonne au toit du faciès 
pile et des argiles;

— un faciès noir, très silicifié et peu cisaillé, surmontant les grès précédents, ou 
constituant le mur des argiles; dans ce dernier cas, ces grès présentent de très 
nombreuses fentes d ’ ouverture colmatées par de la silice; ces fentes sont soit 
concordantes aux plans de stratification, soit perpendiculaires aux couches.

Ces deux faciès appartiennent respectivement au minerai riche du type 2 et 
pauvre du type 1 définis à Oklo [5].

Fronts de taille 119, 124, 125 et du 29.9. 76

Les coupes 119 et 124 sont particulièrement intéressantes par le fait qu ’elles 
visualisent l’ouverture amont de la zone de réaction.

Sur la figure 6, ces deux fronts de taille, relativement proches l’un de l’ autre, 
ont été superposés. Les grès de la couche C l s’ interrompent sur une fracture 
majeure subméridienne à l’est de laquelle se situent les argiles et le faciès pile 
directement surmontés des pélites noires, plissées, du FB. Au sein des argiles de 
pile subsiste un niveau de grès m oyen à conglomératique présentant un débit 
feuilleté. Ces grès sont affectés de plans de cisaillement parallèles aux couches 
et auxquels sont associés une fracturation en système synthétique R et antithé
tique R ' de Riedel. Des brèches tectoniques longent les plans de cisaillement majeurs.

A  3 m au sud du front du 30.9.76, la coupe du 29.9.76, située plus au centre 
de la zone de réaction, présente une grande puissance d ’argiles de pile, qui sont ici 
directement surmontées des grès du C l h. Le faciès pile est également flexuré 
suivant un axe subméridien. Enfin, le front 125, situé à l’extrémité N de la zone 
de réaction, renferme 3 ,50  m d ’argiles reposant directement sur les grès fins du 
mur et surmontés des grès rapportés au С Mi.< ■
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Affleurements à la sole 4 et 6

Les affleurements 4 et 6 montrent l’aspect très discontinu et sinueux du faciès 
pile. Sur ces deux affleurements, les argiles et le faciès pile sont encadrés de grès 
du C l et sont toujours limités par des accidents tectoniques correspondant soit 
aux fractures Dg, soit au système L du dôme. Ces mêmes systèmes de fracture 
peuvent parfois décaler latéralement ou isoler des amas de faciès pile (profil 
y = + 4 des affleurements 4 et 6). Dans l’ affleurement 6, lorsque le faciès pile 
s’amincit ou disparaît, la gangue argileuse diminue également d’ épaisseur en même 
temps que les grains de quartz réapparaissent dans un faciès gréseux, vert, friable 
et très argileux. Comme pour le front du 30.9.76, les grès encaissant les argiles 
d’ éponte appartiennent au minerai riche d ’Oklo de type 2. Ils sont toujours dé- 
silicifiés à proximité des argiles de pile et présentent également très souvent un 
débit feuilleté associé à des zones de cisaillement.

Géométrie de la zone de réaction 5-6

L’analyse des fronts de taille et des affleurements à la sole a montré que les
formes et les limites des argiles et du faciès pile sonit guidées par les systèmes de
fracture Dg et L du dôme.

Les limites de cette zone de réaction dessinées sur la fig. 1D tiennent compte 
de ces observations et de la position des sondages renfermant des passées forte
ment minéralisées (U 0 2 >  30%) ou présentant un appauvrissement en 235U 
relativement important (<  0,710).

Dans la partie sud de la zone de réaction, entre les profils y = + 10 et 
y = -  7,5, les données relativement nombreuses montrent que les fractures L 
sont souvent associées à une disparition plus ou moins complète du faciès pile 
et qu ’elles découpent cette portion du réacteur en trois compartiments.

Par contre, la partie nord de cette zone de réaction (entre y = + 30 et 
y = + 10) est moins bien connue. Dans cette zone, il est cependant intéressant 
de remarquer la disparition progressive des grès appartenant aux épisodes C lc-d-e 
à C lh  et leur remplacement par les argiles et le faciès pile qui s’accompagne d ’une 
réduction importante de la couche C l comm e le montre la figure 7.

Zone de réaction 3-4

La zone de réaction 3-4, com m e la zone 5-6, résulte du regroupement des 
zones 3 et 4 qui avaient été différenciées avant la reprise des travaux d ’exploitation 
en septembre 1975.

La zone de réaction 3-4 s’étend sur une longueur de 25 m entre les profils 
y = -  20 et y = -  45, sur une largeur de 18 m entre x = + 25 et x = + 43 et une 
hauteur de 20 m entre les cotes 360 et 340.
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Front de taille type 1 2 7 (fig. 8)

Comme sur la coupe du 30.9.76 située en zone de réaction 5-6, le front de 
taille 127 présente tous les épisodes sédimentaires caractéristiques de la couche C l.

Les argiles et le faciès pile sont ici intercalés entre les épisodes C lc-d-e et les 
grès du C l h et s’ interrompent, vers l’aval, contre les grès moyens du C l f  et le 
conglomérat du C lg. Ces grès présentent un faciès caractéristique du minerai 
riche d’Oklo du type 2 et montrent des indices de cisaillement très importants.

Les argiles et le faciès pile sont flexurés suivant un axe N 60° correspondant 
à l’ axe du dôme. Des fractures N 60° ou fractures longitudinales (L ) décalent le 
faciès pile. Ces décrochements peuvent être rapportés à des mouvements de 
glissement particulièrement importants dans cette portion du réacteur où les 
couches sont subverticales.

Fronts de taille 122, 123, 128, 166 et 185

Sur les coupes 122, 166 et 185, les argiles et le faciès pile se localisent dans 
les niveaux du C lf. Sur la coupe 166, les argiles de pile s’appuient contre une 
fracture majeure N 50° ou fracture L à laquelle est associée une flexuration des 
grès sous-jacents. Ce type de fracture se rencontre également sur la coupe 122 
où il est alors bordé du faciès pile.

Sur les fronts 123 et 128, situés au nord de la zone de réaction, les argiles 
et le faciès pile surmontent directement les grès fins du mur (front 128) ou les 
grès du C lc-d-e (front 123). Ils sont ensuite surmontés des grès du C lh . Les 
principaux systèmes de fracture relevés sur ces fronts de taille sont du type 
Dd (N 100°) et Dg (N 160° à 170°).

Affleurem ents 5 et 7

Les affleurements 5 et 7 présentent de nombreuses analogies avec les affleure
ments 4 et 6 situés en zone de réaction 3-4. On retrouve en effet l’allure très 
discontinue et sinueuse du faciès pile situé dans un encaissant essentiellement 
gréseux. Fréquemment les grès sont très proches du faciès pile com m e sur le 
profil y = + 26 de l’ affleurement 7, où faciès pile et grès du mur ne sont distants 
que d’une trentaine de centimètres.

Au mur des argiles de pile, et avant d ’atteindre les grès moyens très silicifiés 
du C lc-d-e, on remarquera la présence fréquente de grès à matrice très argileuse 
et à taches hématiteuses (y = -  27 de l’ affleurement 7). Des passages latéraux 
entre ces grès et des argiles noires ont été remarqués entre les profils y = -  26 et 
y = -  29 de l ’affleurement 7.

La forme et les limites des argiles et du faciès pile sont ici commandées soit 
par les fractures Dd et Dg dans la partie nord de la zone de réaction, entre 
y = -  30 et y = -2 0 , soit par les fractures L au sud du profil y = -  30.
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Géométrie de la zone de réaction 3-4

La géométrie de la zone de réaction 3-4 est réglée, soit par le dressant, soit 
par les systèmes de fracture Dd et Dg (fig. 9).

L ’influence du dressant se fait sentir dans la partie'sud du réacteur, dans une 
bande large d’une dizaine de mètres et parallèle à l’axe de cette flexure. Dans 
cette zone, où les couches sont subverticales, les fractures L et les mouvements 
de glissement sur couche ou le long de plans de cisaillement règlent la forme des 
amas à faciès pile.

Au nord de cette bande subverticale, la géométrie du réacteur est essentielle
ment guidée par les fractures des types Dd et Dg contre lesquelles s’arrêtent les 
argiles et le faciès pile.

Les niveaux stratigraphiques encaissant les argiles de pile varient d ’une zone 
à l’ autre du réacteur et montrent des puissances très variables. Ces variations 
s’observent sur la figure 10 représentant une coupe schématique NW-SE passant 
par les sondages SC 51, 57, 58, 52,. 56 et KN 231. Du SE vers le NW on observe 
que:
— dans les sondages SC 51 et 57, la couche C l est très peu épaisse; le toit du 

faciès pile correspond au sommet de l’ épisode C l h et le mur à l’ épisode C lc-d-e;
— dans le sondage SC 58, les argiles et le faciès pile sont surmontés des épisodes 

C lg  et C l h alors que les épisodes C lc-d-e n’existent plus et que les grès fins 
du mur C la-b présentent une réduction importante de puissance;

— dans les sondages SC 52 et 56, les grès encaissant le faciès pile appartiennent 
aux mêmes épisodes que ceux des sondages SC 51 et 57 tout en présentant
ici une épaisseur plus importante;

— enfin, dans le sondage KN 231, dépourvu de faciès pile, la couche C l est 
entièrement représentée sur une épaisseur égale au double de celle qui a été 
reconnue dans le sondage SC 51.

Ces positions différentes du faciès pile par rapport aux épisodes sédimentaires 
de C l se marquent par une flexuration du faciès pile qui semble suivre une 
direction N 100° correspondant aux fractures Dd.

Fronts de taille situés hors des zones de réaction

Sur les fronts de taille situés entre les zones de réaction, la couche C l est 
complète depuis les épisodes C la-b jusqu’ à C lh . Seul le front 112, situé au nord 
de la zone de réaction 3-4 (y  = -  16,50) présente une couche C l à dominante 
argileuse où seuls les grès du C lh  sont représentés.

Sur les fronts 129, 120 et du 24.1.76, les grès du C l f  et C lg  présentent le 
faciès du minerai riche d ’Oklo (type 2) où les grès noirs, peu silicifiés, sont toujours 
associés à des passées hématiteuses.

Sur le front 129, la zone oxydée à hématite se cantonne au sommet de l’épisode 
C lg  et surmonte des grès noirs présentant le maximum de radioactivité. La
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frontière entre ces deux faciès est oblique sur la stratification. Il faut remarquer 
que ce type de grès noir, riche eh Ü 0 2 , était particulièrement abondant au nord 
de la zone de réaction 2. Ces grès sont en outre toujours associés à des zones de 
cisaillement parfois très intenses. La figure 11 représente de tels cisaillements 
observés dans les grès et conglomérats du C l f  et C lg  du front du 24.1.76. Le 
conglomérat est affecté de cisaillements majeurs concordants avec les plans de 
stratification. A  ces cisaillements sont associés des systèmes de fracture particu
liers qui se décomposent en fractures synthétiques R et antithétiques R ' de Riedel. 
Ces fractures font respectivement un angle de 10-20° et 70-90° avec le plan de 
cisaillement majeur. Dans le niveau plus homogène et plus compétent du C lf, 
ce type de fracturation conduit à la bréchification du grès. C’est dans cette brèche 
que se situe le maximum de radioactivité.

Enfin, les grès du C l h et du C lc-d-e présentent généralement un faciès très 
silicifié, noir, où la fracturation découpe la roche en prismes limités par les différents 
systèmes de fractures associés au dôme. Ces grès appartiennent au minerai pauvre 
du type 1 d ’Oklo.

INTERPRETATION -  CONCLUSION

Le suivi géologique de l’ exploitation des réacteurs d’Oklo permet de faire 
plusieurs observations d ’ordre tectonique, stratigraphique et pétrographique.

Tectonique

L’analyse des fronts de taille a montré que les zones de réaction se situent 
dans des couloirs de cisaillement auxquels est associée une bréchification des 
grès et que leurs limites correspondent à des systèmes de fracture associés au 
dôme. Suivant la situation des zones de réaction sur le pourtour du dôme, ces 
systèmes de fracture sont principalement des types Dd et Dg pour les zones situées 
sur les flancs du dôme (zones 1 et 3-4) ou des types T et L pour la zone 2 située 
â la crête du pli. La zone de réaction 5-6, située entre le dressant et la zone 2, 
montre un découpage intermédiaire où les fractures Dg et L forment les frontières 
du réacteur.

L’analyse tectonique détaillée du dôme [1, 2, 5] montre que la localisation 
des zones de cisaillement dans la couche C l, et parfois dans certains niveaux 
particuliers de cette couche, est liée à la géométrie particulière de ce pli.

Stratigraphie

La présence d ’une zone de réaction s’accompagne toujours d ’une disparition 
plus ou moins totale de certains épisodes sédimentaires de là couche C l. Dans
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la zone de réaction 2, uniquement constituée d’argile, ce phénomène est total entre 
le milieu de l’ épisode C la-b et les pélites du toit appartenant au FB. Il est même 
possible dans ce cas qu’une partie des pélites FB ne soient plus représentées.

La disparition totale des grès de C l s’ observe également dans la partie aval 
de la zone de réaction 1 alors qu’elle n’est que partielle vers la cote 373 (front 111).  
Enfin, à la cote 380, c ’ est-à-dire à la fermeture amont du réacteur, tous les épisodes 
sédimentaires sont de nouveau représentés.

Dans les zones de réaction 3-4 et 5-6 les argiles et le faciès pile semblent se 
localiser préférentiellement dans les épisodes sédimentaires du C l f  et C lg  qui 
montrent alors des réductions très importantes de puissance (fronts 119, 122, 127). 
Dans certains cas, ces deux niveaux ont totalement disparu (front 125), dans 
d’autres, l’épisode C lg  subsiste alors que les niveaux inférieurs, y compris une 
partie du C la-b, n’existent plus (fig. 10).

Cette absence de certains épisodes sédimentaires de la couche C l est inter
prétée comm e résultant d ’une désilicification massive des grès, consécutive au dé
clenchement des réactions de fission [4, 5]. Cette désilicification entraîne alors 
la réduction de puissance de C l observée systématiquement à l’emplacement d ’un 
réacteur.

Sous l’ influence de la pression lithostatique, l’ amincissement de la couche Cl 
entraîne un réajustement des terrains par des mouvements verticaux le long de 
fractures'et par des glissements dans la ligne de plus grande pente des couches.
Ce dernier mécanisme de rattrapage doit évidemment être facilité par la présence 
de niveaux argileux encaissant le faciès pile et résultant du fonctionnement des 
réacteurs.

Sur les fronts de taille, ces différents mouvements se traduisent (fig. 12):
— par des glissements le long de fractures préexistantes tels les différents systèmes 

associés au dôme (L, T, Dd, Dg) ou aux cisaillements; ces glissements sont à 
l’ origine de l’allure flexurée du faciès pile;

— par un plissement de pélites du FB qui s’ observe particulièrement en zone de 
réaction 2, notamment dans la partie aval, ce qui entraîne un épaississement 
apparent de ces pélites;-

— par le dédoublement du faciès pile observé sur les fronts du 11.1.76 ou 127 
et la présence de plis d ’entraînement affectant les argiles et le faciès pile sur 
les fronts 111 et 116;  ces deux images traduisent bien les glissements, vers 
l’aval, des argiles et du faciès pile.

Pétrographie

Pour les zones de réaction situées dans un environnement gréseux (zones 
3-4 et 5-6), les grès encaissant le faciès pile présentent toujours un faciès correspon
dant au minerai riche d ’Oklo du type 2 [2, 5]. Il s’agit de grès noirs, peu à pas 
silicifiés, présentant des passées oxydées à hématite et dont la teneur en U 0 2 est
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supérieure à 1%. Ils sont ensuite surmontés de grès noirs pyriteux, très silicifiés, 
dont la teneur en uranium est de l’ ordre de 0,2 à 1% et qui appartiennent au minerai 
banal d ’Oklo du type 1.

A  proximité immédiate des réacteurs, les grès perdent leur cohésion et de
viennent pulvérulents. Dans certains cas (affleurements 6 et 7) leur passage pro
gressif aux argiles de pile a pu être suivi. De telles observations soulignent l’ impor
tance des phénomènes de désilicification dans la formation des argiles de pile.

Enfin, au voisinage des zones de réaction 1 et 2, il a été remarqué une exten
sion particulièrement importante du minerai riche d ’Oklo où des radioactivités de 
l’ ordre de 80 000 à 100 000 coups/s, c ’est-à-dire comparables à celles du faciès 
pile, ont fréquemment été mesurées (front 129).

En conclusion, les zones de réaction se sont formées dans le minerai riche 
d’Oklo lié à des couloirs de cisaillement. Le fonctionnem ent des réacteurs a modifié 
la géométrie de la couche C l par dissolution partielle ou totale des épisodes gréseux 
de la couche C l (C lс à h).

Cette diminution d ’épaisseur est compensée par des mouvements verticaux 
(effondrem ent du toit) et par un mouvement de glissement couche à couche pro
voquant un serrage des zones de réaction. Ce dernier se traduit par des plis et des 
dédoublements de la couche sur des failles inverses.
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FIG.1. Situation des zones de réaction (projection sur un plan horizontal).
' Situation des fronts de taille cités dans le texte.
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FIG .IA . Plan de la zone de réaction 1.
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percutent : SP 
carotté : SC

FIG.IB. Plan de la zone de réaction 2.
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FIG. 1 C. Plan de la zone de réaction 3 -4 .
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FIG.2. Levé géologique du front 111, zone 1.
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FIG.3. Disposition des axes de plis en zone de réaction 1.
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FIG.5. Levé géologique du front du 30.9. 76, zone 5 —6.
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Gf : Grès f i n  
Pn : Pe t i t e  no i re  
A : Arg i le

: Facies p i l e

50 cm

cisaillement 
majeur

FIG.6. Schéma géologique des fronts 119 et 124, zone  5 - 6 .
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FIG. 7. Coupe simplifiée de la zone de réaction 5 - 6  (profil y  = + 20).
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FIG.8. Levé géologique du front 127, zone 3 -4 .
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С 1 h
A r g i l e  é t  f a c i è s  p i l e  
С I cde  
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7— C o n g l o m ér a t  du mur

FIG. 10. Coupe schématique de la zone de réaction 3 -4 .

conglomérat
Clg

c i s a i l l e m e n t  
a n t i t h é t i q u e

g r e s  g r o s s i e r  
C l f

c i s a i l l e m e n t  m a j e u r

l e n t i l l e  de c i s a i l l e m e n t

c i s a i l l e m e n t  s y n t h é t i q

zone  b r ê c h i f i é e

F IG .ll. Cisaillements dans les conglomérats et grès du Clf et Clg du front du 24.1.76.
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FIG. 12. Réajustements tectoniques consécutifs aux réactions nucléaires.



FIG .13. Front 9 5 -1 0 0 , zone 2 (face sud de la zone ancréeJ (front relevé par J.P. Laurent, COMUF).
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FIG.14. Front 9 6 -1 0 1 , zone 2 (face nord de la zone ancréej (front relevé par J.P. Laurent, COMUF). o
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FIG.15. Front 9 7 -9 9 , zone 2 (face est de la zone ancrée) (front relevé par J.P. Laurent, COMUFJ.
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FIG.16. Front 108, zone 1.
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F IG .l 7. Front 111, zone 1: situation des échantillons GL et plan compteur.
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FIG.19. Front 116, zone 1.



FIG.20. Front 119, zone 5 -6 .
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FIG.21. Front 120, à Vouest de la zone 5 —6.
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FIG.22. Front 122, zone 3 -4 .
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FIG.23. Front 123, zone 3 -4 .
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FIG.25. Front 125, zone 5 —6.
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FIG.26. Front 127, zone 3 - 4 :  situation des échantillons GL et plan com pteur. „
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FIG.27. Front 128, zone 3 -4 .
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FIG. 28. Front 129, au nord de la zone 2.



FIG.29. Front 166, zone 3 -4 .
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FIG.30. Front 185, zone 3 —4 (front relevé par B. Michel e t F. Mobangui, COMUF).
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Conglomérat

v -v e r t
G.f. Grés fin

G.m. G rès moyen 

JG.f.p. Grès fin pelifique У F ractu re
50 cm

50cm

FIG.31. Front du 8.9. 75, nord de la minipile.
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FIG.32. Front du 10.1.76, гопе 2.
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FIG.34. Front du 24.1.76, entre les zones 3 —4 et 5 -6 .
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X  = + 31,98 

y = + 4,16 

z = 349, 12

Grès m o y e n s - g ros  s i e  rs 

Grès f i n s  

Grès a r g i l e u x

m  A r g i l e  de p i l e  v e r t e  

S  Argi  l e  n o i r e

FIG.35. Front du 29.9.76, zone 5 - 6  (dessin d'après photo).



FIG.36. Front du 30.9. 76, zone 5 —6, situation des échantillons GL et plan compteur.
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FIG.37. A ffleurem ent 4, zone 5 -6 .
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FIG.38. Affleurem ent 5, zone 3 —4.
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FIG.39. Affleurem ent 6, zone 5 -6 .
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FIG.40. A ffleurem ent 7, zone 3 -4 .
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NOUVELLES ANALYSES SYSTEMATIQUES 
DE L’URANIUM DES MINERAIS D’OKLO

R. NAUDET, C. RENSON
CEA, Centre d ’ études nucléaires de Saclay,
Gif-sur-Yvette, France

Résumé—Abstract

N O U V E L L E S  A N A L Y S E S  S Y S T E M A T IQ U E S  D E  L ’ U R A N IU M  D E S M IN E R A IS  D ’ O K L O .
L e travail d ’ analyse systém a tiq u e  de l ’ uran ium  du secteu r des réacteurs, d é cr it  dans 

IA E A -S M -2 0 4 /2 1  e t 2 0 4 /2 3  (C o llo q u e  de L ibreville  sur le  p h é n o m è n e  d ’ O k lo , 1 9 7 5 ) , a été 
p ou rsu iv i: il c o m p o r te  des  m esures ra d io m é tr iq u e s  de  ten eu r sur ca ro tte , des m esures de 
ten eu r sur p o u d re , e t  des analyses is o to p iq u e s : e n v iron  trois  cen ts  analyses iso to p iq u e s  
n ou ve lles  o n t  été  e ffe c tu é e s  à P ierrelatte d ep u is  le c o l lo q u e  de L ib rev ille . L es résultats son t 
présentés sous fo rm e  de  ta b le a u x , e t  les p lus in téressants son t co m m e n té s . C ette  investigation  
a p p o rte  d ’ a b o rd  un e co n tr ib u t io n  essentielle  à la d e sc r ip tio n  du  p h é n o m è n e  « ré a cte u r  n atu re l». 
En p a rticu lier les n ou velles  z o n e s  de ré a ct io n  d é co u v e rte s  fin  1 9 7 4 , e t  e x p lo ré e s  au cou rs  de 
l ’ e x p lo ita t io n  d u  g isem en t, o n t  é té  é tu d iées  e x ten s ivem en t. Il est e x trê m e m e n t  rem arquable  
qu e  l ’ o n  trou v e  des réa ctio n s  p ra tiq u e m e n t p a r to u t , sur des é ten d u es  co n sid é ra b le s , m êm e 
là o ù  les passes rich es so n t te m p o ra ire m e n t é tro ite s  o u  d é ch iq u e té e s . O n  a m is ainsi en 
é v id en ce  des situations e x trê m e m e n t  variées, e t  éga lem en t d e  vastes p o r t io n s  o ù  les tau x 
de réa ctio n  son t très fa ib les . L es analyses systém a tiq u es  son t im p orta n tes  p o u r  perm ettre  
de sé le c tio n n e r  des é ch a n tillo n s  ap p rop riés  p o u r  la p lu p art des autres é tu d e s , et de  d é fin ir  
con v e n a b le m e n t leur e n v iron n em en t. O n  a m o n tré  d ’ autre part q u e  l ’ é tu d e  d éta illée  des 
d istr ib u tion s  de tau x  d e  ré a ct io n  était r ich e  en  en se ign em en ts  p u isqu e  l ’ uran ium  a con servé  
p o u r  l ’ essentiel sa co n fig u ra t io n : on  a p ou rsu iv i l ’ é tu d e  d e  q u e lq u e s  «s itu a t io n s»  p a rticu lière 
m en t intéressantes. O n  a exa m in é  éga lem en t de  p lus près l ’ éven tu alité  de  rem ob ilisa tion s  
d ’ uran ium  dans les b o rd u re s  de  z o n e s  d e  ré a c t io n , e t  o n  s’ est in téressé au x  p h é n o m è n e s  de 

co n ta m in a tio n  par des analyses dans l ’ en v iro n n e m e n t p ro c h e  o u  m o in s  p r o c h e  des réacteurs.

N EW  S Y S T E M A T IC  A N A L Y S E S  O F  T H E  U R A N IU M  IN  T H E  O K L O  O R E S .
T h e  system a tic  an a lytica l w o r k  o n  the uran iu m  o f  the  re a c to r  se c to r  d escrib ed  in 

papers IA E A -S M -2 0 4 /2 1  and  2 0 4 /2 3  at th e  sy m p o siu m  o n  th e  O k lo  P h e n o m e n o n  at L ib re 
v ille , G a b o n  in  1 9 7 5 , has b een  c o n t in u e d : it has in c lu d e d  ra d io m e tr ic  m easu rem en ts  o f  
co n ce n tra t io n  in  c o r e  sam ples, m easurem en ts o f  co n ce n tra t io n  in p o w d e r , and is o to p ic  
analyses — a b o u t  3 0 0  a d d it ion a l is o t o p ic  analyses have b een  carried  o u t  at P ierrelatte  since 
the L ibrev ille  sy m p o s iu m . T h e  results are p resen ted  in  tab les w ith  c o m m e n ts  o n  the  m ost 
in teresting  on es . T h is  research  has m ad e  an essentia l c o n tr ib u t io n  t o  the  d e sc r ip tio n  o f  the 
“ natural r e a c to r ”  p h e n o m e n o n . In  particu lar , the  n e w  reaction  z o n e s  d isco v e re d  at the  end  
o f  1 9 7 4  and  e x p lo re d  w h ile  th e  d e p o s it  was b e in g  m in ed  have b een  ex te n s iv e ly  stu d ied . It 
is very  rem ark ab le  that rea ctio n s  are fo u n d  a lm ost all o v e r  the s ite , o v e r  co n s id e ra b le  stretch es, 
even  w h ere  r ich  ban d s  are te m p o ra r ily  n a rrow  o r  ja g ged -ed ged . T h u s, very  varied  s ituations 
have b e e n  fo u n d , in c lu d in g  large areas w h ere the rea ctio n  rates are very  lo w . T h e  system a tic  
analyses are im p o rta n t f o r  th e  s e le c tio n  o f  a p p rop r ia te  sam ples fo r  m o st  o th e r  stu dies  and 
fo r  th e  p ro p e r  d e f in it io n  o f  th e ir  e n v iron m en t. It has b een  sh o w n , m o re o v e r , that th e  d e 
ta iled  s tu d y  o f  re a ct io n  rate d istr ib u tion s  is a r ich  so u rce  o f  in fo rm a tio n  b eca u se  the uranium
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has largely  presented  its c o n fig u ra t io n : so m e  pa rticu lar ly  in teresting  “ s itu a tion s”  have b een  
stu d ied . T h e  p o ss ib ility  o f  r e m o b iliz a tio n  o f  th e  uranium  near the ed ge  o f  the  re a ct io n  zo n e s  
has a lso b een  exa m in ed  m o re  c lo s e ly , and  p h e n o m e n a  o f  co n ta m in a tio n  have b een  investigated  
b y  m eans o f  analyses carried  o u t  near t o  o r  fu r th er  fr o m  the reactors .

I - MESURES EFFECTUEES ET RESULTATS

1 . Radiométrie y sur carottes

On a décrit dans [1] le procédé radiométrique mis au point à 
Saclay, permettant de déterminer le profil des teneurs en uranium du mine
rai le long d'une carotte de sondage, par intégration continue. Ce procé
dé a ce double avantage d'être non destructif, et de donner une courbe 
plus représentative que celle obtenue à partir d'échantillons isolés, car 
on intègre pour chaque point de mesure un volume important (environ 0.5 Kg 
de minerai). Il exige - toutefois que le carottage ait une parfaite inté
grité.-

On avait donné dans [1] les résultats relatifs à 42 sondages. . 
Pour 4 d’entre eux, on a complété les mesures sur des portions de carot
tes supplémentaires, et on a étudié en outre 15 autres sondages. Les ré
sultats sont reproduits dans le tableau I 1 : on donne pour la cote moyenne 
[milieu de l'intervalle de 5 cm) la teneur en %. La précision a été dis
cutée précédemment ; dans le cas des SC 89, 91 et 92,dont le carottage est 
de mauvaise qualité, certains points de mesures risquent d'être sousréva- 
lués.

2. Teneur isotopique de l'uranium

On avait publié dans [2] les résultats d'environ sept cents ana
lyses isotopiques d'uranium ; plus de trois cents analyses supplémentaires 
ont été effectuées depuis le colloque de Libreville. La quasi-totalité de 
ces mesures a été réalisée au Laboratoire de Pierrelatte, en spectrométrie 
de masse sur UF6 [3] ; pour quatre ou cinq échantillons, la masse d'ura
nium étant insuffisante, les résultats ont été obtenus par thermoionisa
tion au Laboratoire de Bruyères-le-Châtel [4]. Le nombre indiqué est rela
tif exclusivement à l’étude du phénomène "réacteurs" ; il ne comprend pas 
les analyses de contrôle d’exploitation de la C0I4UF, ni bien entendu les 
analyses systématiques de lots d'uranate produits par l'usine.

Le tableau II donne les résultats. On a classé les échantillons 
en quatre catégories : coupes sur les affleurements initiaux -sondages SC - 
sondages KN - échantillons prélevés au cours du suivi géologique de l'ex
ploitation. Pour chacun d’eux, on indique le numéro d ’échantillon, la cote 
de prélèvement, la teneur en uranium de la poudre, et la concentration 
atomique en isotope 235. Pour la position des coupes, sondages ou fronts, 
on se reportera aux figures de la référence [5].

1 Tableaux I et II: voir annexe.
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□ans le cas d'une coupe sur les affleurements 1 ou 2', la cote 
représente la distance à un côté du rectangle de base. Dans le cas des 
sondages paraffinés (sondages SC jusqu’à SC 84 inclus), les échantillons 
dont le numéro n’est pas indexé ont 5 cm de longueur (sur un quart ou par
fois une demi-carotte) ; ceux qui portent un indice (exemple n° 2129/3) 
ont 1 cm de longueur sur 1/4 de carotte (de même le n° 2152/2.3.4 par 
exemple a 3 centimètres, etc.) ; dans tous les cas la cote est celle du 
milieu de l'échantillon. Dans le cas des sondages SC 05 à 93 et des sonda
ges KN, la cote est souvent plus imprécise. Pour les prélèvements sur les 
fronts ou affleurements GL, il est nécessaire de se reporter aux levés 
géologiques [6].

La teneur en uranium de la poudre est en général mesurée par 
radiométrie y [1] : la précision n’est que de 3 ou 4 % (et même moins en 
valeur relative pour les faibles teneurs) ; toutefois, pour chaque sondage 
KN, au moins une poudre a fait l'objet d ’une'mesure chimique à Mounana.
Les teneurs isotopiques mesurées à Pierrelatte sont données à ± 0.0010 %, 
mais cette marge inclut l’erreur systématique provenant du standard ; la 
reproductibilité de la mesure est en réalité de ± 0.0003 %.

II - COMMENTAIRES

1 . Sondages SC des zones 1 et 2

On a montré précédemment que l'étude détaillée des taux de réac
tion est pleine d'enseignement, puisque l'uranium a conservé pour l'essen
tiel sa configuration, et que ces distributions sont interprétables en 
termes de physique des réacteurs. C'est la raison pour laquelle on a pour
suivi en 1975 l'étude de quelques "situations” intéressantes. En particu
lier, on a étudié des ensembles de sondages immédiatement voisins (distants
de 50 cm) pour examiner comment évoluaient la répartition de l'uranium et •
les courbes correspondantes d'appauvrissement isotopique.

C'est ainsi qu'au voisinage du SC 36, qui a fait l’objet d ’études 
particulièrement détaillées, on a étudié les sondages SC 35 bis, SC 35 b2, 
SC 36/1, SC 36/2 et SC 36 bis ; dans ce secteur de zone 2, l’uranium est 
très concentré. Les résultats sont homogènes et les évolutions constatées 
conformes à ce qui est prévisible d'après la configuration de l'uranium.
A titre d'illustration, on montre sur la figure 1 l'évolution observée 
lorsqu'on passe de SC 35 bis à SC 36 bis : la passe à plus de 50 % s'amin
cit fortement, et on en voit les effets sur les courbes d'appauvrissement 
isotopique ; celle du SC 36 reflète la dissymétrie d'environnement ; pour 
SC 36 bis la passe est devenue très mince, et le maximum central disparaît .-

Oans le même esprit, on a étudié dans la zone 1 SC 63 bis, immé
diatement à la suite de SC 61 et SC 63, et SC 21 bis, immédiatement à la 
suite de SC 30' bis, SC 30, ces deux secteurs sont particulièrement intéres
sants. SC 43 a été étudié pour compléter la série SC 35 à SC 44, et de même 
SC 32 et 84 pour former avec SC 32 une coupe dans l'aval de la zone 2.

2. Etude d'un petit secteur sur l'affleurement 2 ’

Les coupes 2'P, 2'P' et 2'Q' avaient mis en évidence des appau
vrissements isotopiques extrêmement élevés le long d'un petit joint argi
leux repérable sur le terrain. On a voulu examiner une nouvelle fois cette 
situation avec plus de détail, en faisant dans deux petites zones de ce
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SC 3 4 b i s  35 3 5 b i s  36 3 6 b i s  37

2145 2151 № é c h .

FIG .l. Sondages SC 35 bis et SC 36 bis.
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1 О с т

Ш1Э 23 5и < 0 . 4  :

FIG.2. Echantillonnage fin dans le secteur 2 Q .

secteur des prélèvements continus à deux dimensions (coupes 2'Pa , 2'Pt,,
2'P¿, 2'P¿, 2'P¿, voir figure 2). Les résultats sont2'PC , 2'Pd , 2 _

spectaculaires : on a trouvé un grand nombre de teneurs isotopiques voi
sines de 0.3 % (chiffre qui n'a jamais été atteint par ailleurs). A titre 
d'illustration voici les valeurs trouvées dans seize échantillons jointifs 
occupant une petite zone 20 x 10 cm:

0.3456
0.3065
0.2955
0.3267

0.3266
0.3033
0.3648
0.4164

0.3180
0.3079
0.3146
0.3616

0.3711
0.3316
0.3382
0.3808

Cette situation est tout à fait exceptionnelle. Mais on en a 
trouvé une autre analogue à 50 métrés de là, en zone 5 : sur le front du 
30/9, un petit joint argileux a été repéré au centre de la passe riche ; 
on a prélevé sur la traversée les échantillons GL 2234 à 2237. Les résul
tats montrent d'une manière semblable la coïncidence d'un fort pic d'appau- 
•vrissement isotopique avec le minimum de teneur du minerai

GL 2234 U = 51 % 235U : 0.5890 %
2235 23 % 0.5170 %
2237 55 % 0.5717 % .

Certes les appauvrissements ne sont pas aussi élevés qu'en zone 2, mais 
en valeur relative, le phénomène est le même (la valeur trouvée pour GL 
2235 est le record de la zone 5 ; les échantillons GL 2198 et 2205 ont été 
prélevés sur le même joint).

3. Etude des bordures des zones de réaction

En premier lieu, on a examiné de plus près la bordure inférieure 
du SC 36 (échantillons 1420 à 1423) ; à cet endroit, la teneur uranium 
s'effondre brusquement, il reste un fort appauvrissement isotopique avec 
un gradient élevé ; on avait cru relever des fluctuations de teneur isoto
pique, en particulier entre les échantillons provenant de deux quarts de 
carottes adjacents. En réalité, si les résultats dans les deux quarts de
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carotte sont décalés, l’esentiel peut sans doute s'expliquer par le fait 
que le sondage est oblique par rapport à la stratification et qu'il y a 
un fort gradient ; autrement dit, même dans cette position de bordure, il 
semble que l'uranium a été peu perturbé.

On a examiné en détail un petit secteur situé au mur du SC 44 ; 
dans les échantillons 1931 et 1932, l'uranium est presque normal, puis dans 
1933 on trouve brusquement des teneurs isotopiques de l'ordre de 0.57 % ; 
ces échantillons ont fait l'objet d'études nombreuses tterres rares, plomb, 
thorium, analyse 'ionique). On ne peut toutefois exclure qu’il s’agisse en 
réalité d’un petit fragment de minerai tombé au fond du trou au moment de 
la foration et incorporé dans la carotte suivante.

On a examiné les prolongements toit des sondages SC 30 et SC 30 
bis. Dans ces deux sondages, on trouve au-dessus de la zone de pile propre
ment dite, au moins 1.50 m de minerai riche (5 à 25 %). Les analyses ont 
montré que la totalité de cet uranium est contaminé, ce qui représente 
un poids considérable d ’uranium 235 manquant. Mais le plus remarquable 
est que les teneurs isotopiques sont très constantes ; les huit analyses 
nouvelles, qui jalonnent deux mètres de sondages, ont donné des valeurs 
qui sont toutes comprises entre 0.6834 et 0.6B76. Tout se passe comme si, 
au lieu d'une arrivée d'uranium appauvri dans du minerai normal, on avait 
la mise en place homogène d'une grande quantité d'uranium appauvri. On 
peut, rappeler qu'on a trouvé la même situation dans le sondage SC 20, éga
lement en zone 1.

D'une manière générale les portions situées au toit des réacteurs 
sont en général davantage contaminées. On sait que dans le SC ЗБ, la conta
mination est persistante au toit on a analysé deux échantillons distants 
d'un centimètre dans du minerai très pauvre in° 1890/4 et 1890/5 : teneur 
^ 0.1 %). On a trouvé deux valeurs très voisines et du même ordre que dans 
le minerai environnant. Même dans ce cas, où elle est faible, la venue 
d'uranium contaminant semble assez homogène.

4. Sondages K.N

Ces 59 sondages ont été forés dans un but d’exploration et non 
d'échantillonnage et les carottages sont de mauvaise qualité ; ils présen
tent cependant un grand intérêt, car ce sont les seuls (à l'exception de 
SC 85 à 90,. qui malheureusement ne sont pas meilleurs) à avoir traversé 
les zones 4 à 6, et d'autre part ils sont les seuls à fournir un échantil
lonnage systématique de l'environnement. On a donc analysé au moins un 
échantillon de chaque sondage.

Parmi les 16 sondages KN qui ont traversé des zones de réaction, 
sept ou huit ont été étudiés avec un peu plus de détail ton va étudier 
également le SC 89). Dans les zones 3-4 et 5-6 l'appauvrissement isotopi
que de l’uranium ne semble pas en relation aussi évidente avec l'épaisseur 
de la passe riche que dans les zones 1 et 2 ; peut-être cela provient-il 
d’une plus grande hétérogénéité dans l’environnement. D'autre part, les 
corrélations entre les courbes d’appauvrissement isotopiques et celles de 
teneur du minerai ne semblent pas aussi strictes ; certes, les courbes de 
teneurs et les positionnements sont mal connus, et les échantillons peu 
nombreux, mais les successions de valeurs trouvées dans un sondage sont 
quelque peu déconcertantes. Peut-être là encore faut-il attribuer
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KN 2 3 0

№ é c h .  2 4 3 5  2 4 4 0  2 4 4 5  2 4 5 1  2 4 5 5  2 4 6 0

FIG.3. Sondage K N 230.

ces observations à l'irrégularité de l'environnement, mais on peut aussi 
se demander si les conditions dans lesquelles se sont déroulées les réac
tions dans ces zones moins argilisées ne sont pas un peu différentes de 
celles des zones 1 et 2.

Un sondage a été étudié en détail : le Kl\l 230 t c'est en effet 
celui qui a traversé la passe la plus riche, et le carottage est relati
vement bon. Il apparaît que la zone de pile s'étend.sur près de trois mè
tres : l’appauvrissement isotopique maximum est très élevé (pour la zone 
4) puisqu'on trouve 0.522 %. Toutefois la portion la plus appauvrie est 
décalée par rapport à la courbe de teneur du minerai tfig. 3) ; d ’autre 
part, il y a deux passes riches distinctes, et il reste un appauvrissement 
notable dans la portion à basse teneur qui sépare les deux passes. En réa
lité, l'exploration du site a montré q u’on se trouve dans la région for
tement flexurée du ’’dressant’’ ; le sondage pénètre dans une partie de la 
couche presque verticale, d'où la grande longueur traversée. Il n’est donc 
pas étonnant que dans cette situation il n'y ait pas une corrélation pré
cise avec la courbe de teneur.

Dans les zones 3 à 6, il reste des grès autour, des argiles de 
piles, et quelquefois le "faciès-pile" est directement au contact de grès 
sains, c’est-à-dire peu fracturés et peu désilicifiés. C ’est par exemple 
le cas du KN 226 ; ce sondage a été choisi pour faire des études sur les 
quartz qui sont donc très proches des zones de flux intense (inclusions 
fluides - traces de fission). C'est la raison pour laquelle on a mesuré 
l'appauvrissement isotopique de l'uranium dans la région frontière, et en 
particulier dans les premiers décimètres de grès.



FIG.4. Affleurem ent n° 6.
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5. Echantillonnage géologique

Le suivi géologique de l'exploitation du secteur des piles [6] a
montré d'une part que les zones de réaction étaient plus étendues qu'on ne
l'avait d'abord supposé, et d ’autre part que leur morphologie était compli
quée. Les lentilles à haute teneur sont très souvent déformées, parfois 
dédoublées et même hachées par des accidents ¡ailleurs elles s’amincissent 
ou comportent des interruptions (fig. 4).

Il était important en tout état de cause de reconnaître de manière
extensive ces zones nouvelles du point de vue des taux de réaction, car 
cette investigation est une contribution essentielle à la description du 
phénomène "réacteur naturel". Mais on s'est appliqué plus particulièrement 
à rechercher des secteurs ou des petites portions comportant du minerai 
identique à celui des zones de réactions intenses, mais où la minceur de 
la passe riche ou la nature de l'environnement n'auraient pas permis la 
criticité. Il semblait très important de les identifier, d'une part pour 
étudier les particularités minéralogiques liées aux réactions nucléaires, 
d'autre part pour essayer de comprendre les mécanismes de propagation des 
réactions. Au- vu des levés géologiques, il semblait a priori que ce genre 
de situation devait se trouver très souvent.

Cela a donc été une surprise de constater qu'il y avait des réac
tions pratiquement partout. On a fait des analyses systématiques tout au 
long des affleurements et dans la plupart des fronts des zones 3 à B. Il 
est tout à fait remarquable, non seulement que le faciès-pile semble 

inséparable de la proximité de réactions nucléaires, ce qui suggère très 
fortement que celles-ci ont joué un rôle décisif dans sa formation, mais 
aussi que les réactions aient gagné la totalité des secteurs tectonisés, 
et qu’il n’y ait pratiquement aucune interruption dans des portions de 
terrain très vastes (par rapport à la longueur de migration des neutrons).
Il y a là un fait majeur qu’il faut expliquer.

Comme pour les sondages KN, on est souvent frappé par l’absence 
de corrélation apparente entre l’intensité des réactions et la richesse 
locale du minerai, par contraste avec ce qu’on connaît des zones 1 et 2. 
Certes les levés ne sont pas suffisamment détaillés pour q u’on ait une 
idée correcte des répartitions de teneur (la notion de "faciès-pile” est 
un peu subjective, et l’épaisseur de ce faciès ne renseigne qu’incomplète
ment sur l’accumulation d'uranium). En particulier on trouve des taux de 
réaction significatifs dans des petites portions dé minerai riche déchi
quetées ou isolées.

Dans quelques cas, de petits accidents tectoniques ont provoqué 
un déplacement de la passe riche ; on a cherché à savoir par l'analyse 
isotopique de l'uranium si le rejet était antérieur ou postérieur aux réac
tions ! il est en général difficile de conclure, mais il semble bien que 
les réactions ont eu lieu dans une géométrie proche de celle qui subsiste.

Qn trouve degrandes portions, notamment dans le bas de la zone 
3-4, où les appauvrissements isotopiques sont partout très petits. On s'est 
demandé s'il ne s'agissait pas de vastes zones de contamination. Sur ce 
point non plus on ne peut répondre avec certitude, mais il semble bien, 
d ’après les autres études, q u’il y ait eu effectivement des réactions.
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Au paragraphe 3, on a rendu compte des mesures effectuées dans les 
portions de sondages situés au mur et au toit des réacteurs ; un problème 
analogue se pose dans les bordures latérales des zones de réaction. En 
particulier on a analysé l’uranium dans deux coupes s'éloignant de la zone
2 en restant dans des argiles relativement riches ; le minerai est analysé 
au maximum de teneur dans le sens transversal ; les résultats sont les 
suivants (origine des coordonnées arbitraire) :

0 m SC 46 0.6923 % 0 m GL 1005 : 0.6987 %

1 m SC 47 0.7170 % 0.75 m GL 1008 : 0.7066 %

1.50 m SC 47 bis 0.7190 % 1.75 m GL 1012 : 0.7199 %

2.0 m SC 48 0.7185 % 2.75 m GL 1016 : 0.7200 %
2.50 m SC 48 bis 0.7199 %

Dans les deux cas, on retrouve très vite de l'uranium normal ou 
presque normal, il faut souligner que le SC 46 et GL 1005 sont incontes
tablement dans les réacteurs, et qu’il y a presque sûrement encore des 
réactions dans SC 47 et GL 1008. Dans le même ordre d'idée on a trouvé 
de l'uranium normal dans les SC 24 et SC 26 qui sont extrêmement proches 
de la zone 1 (et déjà partiellement argilisés). Dans le cas des zones 3 à
6, les sondages dans lesquels on trouve de l’uranium légèrement appauvri 
sont toujours très proches des zones de réaction. Il est donc confirmé 
que la contamination en s'étend pas au-delà de 2 ou 3 mètres, et peut-être 
même 1 à 2 mètres, des réacteurs eux-mêmes.

Au-delà de cette distance, et sauf dans un très petit nombre de 
cas sur lesquels on va revenir, l'uranium est normal, c'est-à-dire que 
sa teneur isotopique est supérieure ou égale à D.7196 % ; il apparaît que 
si on considère tous les sondages de cette catégorie, la moyenne, de l'or
dre de 0.7200 à 0.7201, n’est pas significativement différente de celle 
que l'on obtient dans le minerai normal du sud de la carrière. Il semble 
donc qu’on puisse affirmer qu'en dehors de "l'auréole”, la contamination 
est presque rigoureusement nulle.

On a trouvé cependant quelques sondages avec de l'uranium dont 
la teneur est un peu trop basse, par exemple 0.7189. C ’est le cas en par
ticulier de KN 270 et KN 272 ; ces deux sondages sont situés à l'aval de 
la zone 1, et l'exploitation a montré qu'il y avait là une petite portion 
du gisement qui semblait contaminée. De même KN 275 et KN 277 à l’aval 
des zones 4-5 sont légèrement inférieurs à la moyenne.

Il semble qu'il y ait deux types distincts de contamination. La 
première est celle de "l'auréole" ; elle est strictement limitée à 1 ou 2 
mètres, 3 mètres maximum ; elle est confinée dans la zone tectonisée et 
argilisée et se trouve aussi bien à l’amont qu'à l'aval des réacteurs ; 
cette contamination pourrait dater de l’époque des réactions. D'autre part, 
on trouve de manière sporadique à l'aval des réacteurs, une contamination 
qui semble de nature différente ; elle peut se trouver à une distance quel
conque, comme l’ont montré les résultats d'exploitation ; elle pourrait 
être le résultat d’un lessivage récent.
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A n n e x e

T A B L E A U  1 . R A D IO M E T R 1 E  7  S U R  C A R O T T E S

SC 63 Ыл

2. 60 4 •

65 ■ 11
70 9
75 13
80 22
85 22

90 35
95 39

3.00 13
05 19
10 26
15 13
20 13
25 6
30 2

SC 72

6.70 6.2

75 4.8

BO 4.4

85 6

90 4.7

95 14

7.00 14
05 13
10 13
15 12
20 14

25 20

30 22
35 25

40 27

SC S2
[c.omp¿é.mznt)

6.65 1.5
70 2.2
75 2.3
80 2.6
85 3.1
90 3.2
95 5.1

7.00 7.8

SC 46 b-ii

2.45 4.4
50 4.1
55 19
60 23
65 30
70 24
75 18
80 9

SC 47 b-C4

2.30 15
35 20
40 31
45
50 26
55 9

SC 4%

2.15 8
20 11
25 15
30 13
35 21
40 19
45 ' 16
50 10

SC 49

0.65 2.7
70 3.4
75 3.3
80 2.7
85 3.7
90 3.1

1.40 «  1
45 II

50 1»

55 »l

60 II

65 t>

70 »»
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SC Í4
1 complément )

7.95 6.3
В. 00 1 .В

□ 5 1 .4
10 1.4
15 1.8
2D 3.4
25 4.4

SC «9

4.65 1.7
70 2.4
75 2.8
80 2.2
85 2.3
90 В
95 39

5.00 (34)

05 38

10 16

15 31
20 26
25 21
30 11
35 15
40 15
45 12
50 4
55 3
60 4
65 1
70 <1

SC 92

4.30 2.4
35 2

40 2
45 3.5

4.50 11
55 28
60 44
65 46
70 27
75 9

SC 93

4.30 52
35 51
40 42
45 13
50 6
55 3
60 2
65 1.4
70 1.3
75 <1

Ап 3

0.05 9.6

10 11
15 12
20 10
25 12
30 5.9

35 6
40 11
45 32

50 39

55 34
60 44
65 43
70 51
75 51

80 50

85 40

90 52

95 51
1.00 19

1.05 5

10 6.4

15 4.3

A n

0.05 48
10 40
15 45
20 34
25 31.
30 34
35 26
40 22
45 6
50 4
55 6.4
50 4.4
65 1.7
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Coupe. 2 'P ¿

2 3 6 0 -  0 .3 6 5 3 9 0 .3 7 1 1
2361 -  0 .3 4 38 0 .3 3 1 6
2 3 6 2 -  0 . 3 1 5 32 0 .3 3 8 2
2 3 6 3 -  0 .2 9 41 0 .3 8 0 B
2 3 6 4 -  0 .2 6 5 52

Coupe 2 'Р д

2 3 7 0 -  0 .3 4 35
2371 -  0 .3 1 5 10 0 .4 4 3 8
2 3 7 2 -  0 . 2 9 22 0 .3 2 8 5
2 3 7 3 -  0 .2 6 5 10 0 .3 7 3 0
2 3 7 4 -  0 .2 4 6 0 .4 1 8 8
2 3 7 5 -  0 .2 1 5 22 0 .3 9 7 6
2 3 7 6 -  0 . 1 9 2 9

Coupe 2' P ¿

2 3 0 3 -  0 .2 1 5 4 5
2 3 8 4 -  0 .1 9 25 0 .3 7 8 3
2 3 8 5 -  0 .1 6 5 34 0 .3 5 3 5
2 3 8 6 -  0 .1 4 26 0 .3 5 3 1
2 3 6 7 -  0 .1 1 5 4 0

U irU p ile

2091 54 0 .7 1 8 3
2 0 9 2 64 0 .7 0 0 4

№  
é c h a n t .

C o t e U % 2 3 5 U % a t .

Coupe I U

910 0 .5 0 14
911 0 .6 0 32 0 .6 9 5 9
912 0 .7 0 15

Coupe 2 'Pa

2 3 3 5 -  0 .3 9 4 6
2 3 3 6 -  0 .3 6 5 43 0 .3 4 5 6
2 3 3 7 -  0 .3 4 32 0 .3 0 6 5
2 3 3 8  ■ -  0 .3 1 5 34 0 .2 9 5 5
2 3 3 9 -  0 .2 9 34 0 .3 2 6 7

Coupe 2 ' P¿,

2 3 4 2 -  0 .4 1 5 50
2 3 4 3 - -  0 . 3 9 23 0 .3 2 6 6
2 3 4 4 -  0 .3 6 5 22 0 .3 0 3 3
2 3 4 5 -  0 .3 4 3B 0 .3 6 4 8
2 3 4 6 -  0 .3 1 5 55 0 .4 1 6 4

Coupe 2 ' PC

2 3 5 2 -  0 .3 6 5 37 0 .3 1 8 0
2 3 5 3 -  0 .3 4 24 0 .3 0 7 9
2 3 5 4 -  0 .3 1 5 17 0 .3 1 4 6
2 3 5 5 -  0 .2 9 38 0 .3 6 1 6
2 3 5 6 -  0 .2 6 5 41

2 .  S o n d a g e s  SC

№
é c h a n t . C o t e U % 2 3 5 U % a t .

SC 0

2 2 5 2 9 .3 5 3 0 .7 2 0 1

SC 21 b-Lb

2 5 0 6 6.20 28 0 .5 7 8 9
2511 6 .4 5 9 0 .6 3 6 4
2 5 1 4 6 .6 0 31 0 .5 4 0 7
2 51 7 6 .7 5 51 0 .5 5 0 7
2 5 2 0 6 .9 0 6 0 .5 2 5 8
2 5 2 3 7 .0 5 14 0 .6 1 7 6
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SC 24

2527 9.90 13 0.7200

SC 26

252B 8.35 22 0.7197

SC 30 complementó

2461 4.225 5 0.6865
2468 4.62s 4 0.6875
2474 4.975 9 0.6846
247 9 5.25 14 0.6876

SC 30 b-íi complementó

2482 4.225 3.5 0.6855
24S9 4.625 7 0.6861
2495 4. 975 13 0.6879
2500 5.25 7 0.6834

SC  35 b¿ó complementó

2129/3 1.70 48 0.4024
2131/3 1.80 53 0.4396
2137/3 2.10 47 0.4976
2139/3 2.20 32 0.5091

SC 35 Ь2

2200 1.95 3 0.5603
2202/3 2.05 49 0.5172
2204/3 2.15 59 0.5182
2206/3 2.25 55 0.4530
2208/3 2.35 23 0.4232
2210/3 2.45 44 0.4339
2212/3 2.55 55 0.4510
2214/3 2.65 44 0.4628
2216/3 2.75 33 0.5028
2218/3 2.85 10 0.4939

SC 36 complementó

1890/4 1.01 'V 0.1 0.645
1890/5 1.02 % 0 .1 0.648
1421/1 2.23 5 0.5040
1422/2 2.29 6 0.53 90
1422/4 2.31 7 0.5677
1423/2 2.34 2

SC 3 6 / J

2226/3 1 .45 54 0.5447
2228/3 1 .55 52 0.5081
2230/3 1 .65 49 0.4832
2232/3 1.75 31 0.4455
2234/3 1 .85 53 0.5510

SC 36/2

2239/3 2.25 19 0.4593
2241/3 2.35 61 0.5098
2243/3 2.45 51 0.4601
2245/3 2.55 50 0.4423
2247/3 2.65 50 0.4416

SC 36 b.¿6

2144 1.95 6 0.5239
■214 60.4 2.05 21 0.4926
2148/3 2.15 58 0.5570
2150/3 2.25 54 0.5314
?152^3.4 2.35 38 0.5501

SC 43

2413 1.60 7
2415 1 .70 28 0.6351
2417 1 .80 27 0.5816
2419 1.90 49 0.5041
2421 2.00 39 0.4911
2423 2.10 2 0.5356

SC 44 complementó

1919 1.15 0.4 0.7144
1922 1.30 0.3 0.7107
1932 3.05 8 0.7167

1933/2 3.09 (36) 0.5673
1933 3.10 10 0.5577
1934 3.15 1.5 0.6157
1935 3.20 3.9 0.6437
1936 3.25 1.9 0.7037

SC 47 b¿ó

2530 2.40 30 0.7190
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SC 48

2531 2.35 33 0.7185

SC 48 bli

2263 2.42 40 0.7199

SC 57

2223 11.40 32 0.7007

SC 58

2093 17.50 40 0.7039

SC 74

2747 5.50 26 0.6204

SC S2

2103 7.10 50 0.6120
2105 7.20 55 0.6167
2107 7.30 57 0.6262
2109 7.40 5 • 0.6534

SC S4

2111 0.35 33 0.6431
2113 8.45 42 0.6307

2114/5 8.52 43 0.5942
2116 8.60 37 0.6179

SC S5

2562 5.80

SC 86

2571 5.40
2573 5.50 37 0.6591

SC 87

2574 5.10

SC 88

2580 4.95 46 0.6710

SC 89

2589 4. 90
2591 5.00 53 0.6229
2593 5.10 34 0.6224
2595 5.20 6

SC 90

2610 5.12 57 0.6003

SC 91

2615 4.45

SC 92

2624 4.65 46 0.6840

SC 93

2627 4.25 30 0.6044

3. Sondages K.N

№ ' 
échant.

Cote U % 235U % at.

KÑ 2 )9

2641 16.50-16.60 0.4 0.7195

KN 22 0

2642 23.15-23.25 7.1 0.7202

KN 2 27

2645 10.10 59.1 0.6551
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KN 230

2431 11.45 -11.55 5.1 0 . 6 7
2433 12 07  5- 1 2.1 2 5 1 . 8 0 . 6 8 7 8
2435 1 2 2 5  - 1 2 3 5 4 8 . 6 0 . 6 6 0 7
2437 1 2  475 -12 52 5 5 0 . 6 5 0 3
2440 1 2  80 - 1 2  90 5 0 . 6 7 2 2
2443 13. 175  -13L255 21 0 . 6 5 9 8
2445 13>37s -13.425 18 0 . 6 5 0 7
2447 13 . 5 7 5 - 1 3. 6 2 5 33 0 . 6 1 9 9
2449 13.775-13.825 38 G . 5781
2451 13.95 -14,05 6 8 . 6 0 . 6 1 9 5
2453 14.1 7 5 - 14 . 2 2 5 43 0 . 5 4 3 6
2455 14.375-14.425 40 0 . 5 4 2 7
2457 14. 5 7 5 - 14 . 625 11 0 . 5 2 2 3
2458 14. 6 7 5 - 1 4 . 7 2 5 12 0 . 5 3 0 4
2459 14 . 7 7 5 - 1 4 . 8 2 5 2 . 5 0 . 5 4 7 9
2460 14.97g-1 ü  025 0 . 7 1 . 6 9 5 6

KN 231

2657 2 7 . 5 0 - 2 7 . 6 0 11 0 . 7 2 01

KN 232

2659 7 . 0 5 - 7 . 2 5 3 . 9 0 . 7 1 3 8

KN 233

2660 5 . 1 7 2 1 . 7 0 . 7 1 4 2

KN 234

2303 1 7 . 6 5 - 1 7 . 7 5 12 0 . 6 9 81
2305 1 7 . 8 5 - 1 7 . 9 5 61 0 . 7 0 21

KN 235

2174 1 3 . 4 5 - 1 3 . 5 0 60 0 . 6 5 3 9
2175 1 3 . 5 0 - 1 3 . 6 0 25 0 . 6 5 1 7

KN 236

2665 21 .1 0 -2 1 .8 1 . 5 0 . 6 4 7 5

KN 222

2646 21 . 2 0 - 2 1 . 2 5 1 . 8 0 . 7 1 9 5

KN 223

2158
2159
2648
2160 
2161 
2162
2649

8 . 1 0 - 8 . 2 0

8 . 2 0 - 8 . 3 0
8 . 2 7

8 . 3 0 - 8 . 4 0
8 . 4 0 - 8 . 5 0
8 . 5 0 - 8 . 6 0

8 . 8 0

14
49
5 5 . 9
55
31
23
1 0 . 8

0 . 6 5 1 8  
0 . 6 7 7 2  
0 . 6 8 1 7  
0 . 6 9 0 4  
0 . 6 7 9 0  
0 . 6 8 0 8  
0 . 6 7 3 2  .

KN 2 24

2650 4 . 6 5 - 4 . 8 5 3 . 0 0 . 7 1 9 0

KN 225

2715 2 5 . 9 5 - 2 6 . 2 5 0 . 4 4 0 . 7 2 0 4

KN 2 26

2532
2652
2653 
2 53 3 / 1  
2 5 3 5 / 1  
2 5 3 8 / 1

1 0 . 4 8  
1 0 . 6 0  
1 0 . 7 0  
1 0 . 7 3  
1 0 . 96 
11 . 18

2 7 . 4
27
52

0 . 6 4 7 9
0 . 6 4 0 8
0 . 6 6 0 3

0 . 7 0 1
0 . 7 0 8

KN 227

2166
2169 
2654
2170
2171

1 5 . 5 1 - 1 5 . 6 0
1 5 . 6 0 - 1 5 . 6 8

1 5 . 7 0
1 5 . 7 3 - 1 5 . 8 1
1 5 . 8 1 - 1 5 . 8 7

2
44
5 0 . 9
54
54

0 . 6 4 91
0 . 6 3 3 5
0 . 6 2 7 7
0 . 6 3 7 9
0 . 6 4 1 3

KN 22S

2655 2 1 . 6 5 - 2 1 . 7 5 1 . 7 0 . 7 0 1 8

KN 229

2656 7 . 4 0 4 0 . 7 0 2 9
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KN 237

2666 4 . 4 0 - 4 . 6 0 8 . 4 0 . 7 2 0 2

KN 238

2667 1 7 . 2 5 - 1 7 . 4 5 5 . 3 0 . 7 1 9 4

KN 239

2668 1 6 . 1 5 - 1 6 . 3 5 3 . 9 0 . 7 1 9 7

KN 240

2716 5 . 8 0 - 6 . 2 0 0 . 5 0 . 7 1 9 9

KN 241

2669 2 2 . 1 0 - 2 2 . 3 0 8 . 3 0 . 7 2 0 0

KN 242

2670 1 3 . 7 5 - 1 3 . 8 5 4 7 . 7 0 . 6 9 01

KN 243

2177
2672
217B

1 9 . 8 5 - 1 9 . 9 5
1 9 . 9 5 - 2 0 . 0 5
2 0 . 1 5 - 2 0 . 2 5

45
5 7 . 9

7

0 . 6 4 2 5
0 . 6 3 5 9
0 . 7 0 3 1

KN 244

2673 1 2 . 4 5 - 1 2 . 7 5 2 . 7 0 . 7 2 0 5

KN 245

2179
2180 
2674 

' 2181

2 5 . 2 0 - 2 5 . 3 0  
2 5 . 3 0 - 2 5 . 4 0  
2 5 . 3 5 - 2 5 . 4 5  
2 5 . 4 0 - 2 5 . 5 0

10
56
5 2 . 4
25

0 . 6 7 5 7
0 . 6 6 2 9
0 . 6 6 4 4
0 . 6 5 7 3

KN 246

1 5 . 5 0 - 1 5 . 9 0 1 .6 ( 0 . 7 2 )

KN 247 :

2675 3 0 . 7 5 - 3 0 . 9 5 7 . 9 0 . 7 2 0 2

KN 24%

2676 1 6 . 2 0 - 1 6 . 3 0 1 4 . 7 0 . 7 2 0 2

KN 249 ■

2679 2 1 . 6 0 - 2 1 . 7 0 2 0 . 5 0 . 7 1 7 7

KN 250

2682 1 8 . 1 5 - 1 B . 2 5 5 5 . 3 0 . 6 9 0 2

KN 252

2686 2 0 . 5 0 - 2 0 . 7 0 1 8 . 9 0 . 7 1 5 8

KN 253

2688 2 6 . 0  - 2 6 . 2 0 8 . 9 0 . 7 2 0 3

KN 254

2689 1 5 . 2 5 - 1 5 . 4 5 3 . 7 0 . 6 9 8 8

KN 255

2690 8 . 4 5 - 8 . 6 5 5 . 3 0 . 7 1 9 7

KN 256

2185 1 7 . 8 0 - 1 7 . 9 0 47 0 . 6 4 3 5
2186 1 7 . 9 0 - 1 8 . 0 0 54 0 . 6 3 5 3
2187 1 8 . 0 0 - 1 8 . 0 5 49 0 . 6 4 1 3
2188 1 8 . 0 5 - 1 8 . 1 0 33 0 . 6 5 2 0

KN 257

2694 21 . 9 0 - 2 2 . 0 0 3 2 . 2 0 . 7 1 9 4
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KN 25S

2191 1B .8 0 2 0 . 7 1 9 6

KN 259

2321 2 6 . 2 4 - 2 6 . 3 0 9 0 . 7 0 4 4
2322 2 6 . 3 6 - 2 6 . 4 5 50 0 . 6 9 3 6

KN 2 60

2698 1 0 . 2 5 - 1 0 . 4 0 4 0 . 7 0 8 5

KN 2 61

2699 1 9 . 1 5 - 1 9 . 2 5 4 3 . 0 0 . 6 6 9 9

KN 161

2700 2 4 . 1 0 - 2 4 . 3 0 7 . 1 0 . 7 2 0 2

KN 263

2701 8 . 4 5 - 8 . 5 5 4 8 . 0 0 . 6 8 8 1

KN 264

2717 4 . 8 5 2 . 3 0 . 7 2 0 2

KN 265

2702 7 . 0 0 - 7 . 5 0 4 . 5 0 . 7 1 7 3

KN 266

2703 2 3 . 2 5 - 2 3 . 4 5 8 . 5 0 . 7 2 0 4

KN 267

2192 2 8 . 0 0 - 2 8 . 1 0 3 0 . 6 6 0 5
2193 2 6 . 2 0 0 0 . 6 1 4 0
2194 2 8 . 2 5 - 2 8 . 3 5 5 6 . 4 0 . 6 1 0 0
2195 2 8 . 4 0 - 2 8 . 4 5 12 0 . 6 1 5 2

KN 26*

2197 1 B . 7 0 - 1 0 . 3 0 1 . 3 0 .  71 93

KN 269

2704 2 2 . 2 0 - 2 2 . 4 0 6 . 5 0 . 7 1 9 5

KN 270

2705 1 4 . 1 0 - 1 4 . 3 0 1 3 . 3 0 . 7 1 0 9

KN 272

2707 1 7 . 9 0 - 1 0 . 0 0 3 0 . 7 1 0 9

KN 275

2709 9 . 6 0 - 1 0 . 1 0 2 0 . 7 1 9 6

KN 274

2170 0 . 2 0 - 0 . 6 0 3 0 . 7 2 0 3

KN 275

2711 1 3 . 0 0 - 1 3 . 4 0 1 0 . 7 1 9 3

KN 276

2713 10. 0 0 - 1 1 . 0 0 6 0 . 7 2 0 0

KN 277

2714 1 0 . 0 0 - 1 0 . 5 0 2 0 . 7 1 8 4

OK S4 Ыг>

2721
2724
2740
2731

3 0 9 . 7 - 3 1 1 . 0  
3 1 2 . 9 - 3 1 4 . 3  

3 1 3 . 5  
3 1 3 . 8

6
5
4 . 2

0 . 7 1 9 8
0 . 6 7 4 9
0 . 7 0 3 7



4. Echantillons prélevés au cours de l'exploitation

IAEA-TC-119/4 149

GL 995 59% 0.5766

997 55 0.5251
1005 54 0.6987

1008 55 0.7066

1012 5 0.7199

1016 20 0.7200

1030 24 0.7025

1035 57 0.6384

1044 57 0.6092

1051 54 0.6984

1057 48 0.6738

kM luoim w t GL 2
GL 832 9 0.7189

839 42 0.6905
846 46 0.6506

853 49 0.6760

КМЬшлтеМ. GL 3
GL 641 20 0.6470

646 59 0.6565

651 55 0.6590

659 57 0.6628

667 60 0.6657

673 49 0.6560

684 45 0.6403

690 56 0.6707

700 46 0.6974

709 44 0.6887

720 50 0.6136
732 61 0.6990

kiilzuKWlKt GL 4
GL 1500 54 0.6154

1508 48 0.6885
1525 56 0.6974

A ¿¿¿гилетел£ GL 5
GL 15B9 50 0.6816

1608 61 0.6277

1623 56 0.6519

1626 54 0.6647

1681 55 0.6388
1695 57 0.6930
1709 53 0.6885
1748 33 0.7047

1753 48 0.7134

1754 51 0.7054

1802 43 0.6017

А^£гилтгги GL 6
GL 1924 60% 0.5912

1939 57 0.6038

1954 54 0.6305
1960 57 0.6992

1962 45 0.5964

1968 52 0.6574

1973 46 0.6929
1977 3 0.6956
1979 46 0.6565

1990 57 0.6461

1995 53 0.6454
2001 54 0.6522
2007 55 0.6294
2015 51 0.7039
2021 50 0.7107

АМ1еилгт&п£ GL 7
GL 2030 50 0.7144

2035 40 0.6992
2050 46 0.6951
2060 48 0.6977
2066 57 0.6637
2071 54 0.6705
2082 51 0.6412

A MZaunmervt GL %
GL 2326 I 11 | 0.7196

FKont 119 

GL 600 | 42 | 0.6701

FlOnt 122

GL 766 
772

FAont 123
820 57
625 28
826 21

0.6211
0.5837

Tnxmt 124

F Kont 125
GL 907 57 0.6348

FKont 127

GL 1075 
1081

35%
49

0.6259
0.5138

FKorvt 12 i
GL 1362 

1369
44
35

-0.6320 
0.6167

Fnovùt 166
1830 46 0.6372
1856 20 0.5784
1865 47 0.61B3

Fwnt 18 5 
GL 2372 I 25 I 0.6675

FAont du 10/1
GL 927 

931
53
49

0.7073
0.6354

FKont du 11/1
953 60 0.5566

966 52 0.6331
967 47 0.5632

56 0.6466
57

56 0.6662 GL 1900
1909 63

Fn.ont du 29/9

0.6433
0.6370

Fwnt du 30/9

5869 GL 2186 57 0.5633
2198 47 0.5272
2205 36 0.5370
2212 45 0.5530

6704 2234 51 0.5890
2235 23 0.5170
2237 55 0.5717
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BILAN DESCRIPTIF 
DES REACTEURS D’OKLO

R. NAUDET, C. RENSON
CEA, Centre d ’ études nucléaires de Saclay,
Gif-sur-Yvette, France

Résumé—Abstract

B IL A N  D E S C R IP T IF  D E S  R E A C T E U R S  D ’ O K L O .
L es réacteurs d ’ O k lo  co n st itu e n t  un p h é n o m è n e  d e  terra in : o n  ne p eu t ten ter  de l ’e x p liq u e r  

sans d ’ a b o rd  b ien  le  caractériser dans l ’ e sp a ce , et o n  ne  p eu t fa ire  l ’ é tu d e  d ’é ch a n tillo n s  p a rticu 
liers sans les s ituer ch acu n  dans leu r c o n te x te . Il a paru u tile  de reg rou p er  les  ren se ign em en ts  qui 
o n t  été  a ccu m u lés  au co u rs  d e  c in q  années d ’e x p lo ra t io n  du  site , e t  d ’ en dégager les grands traits. 
L e m é m o ire  d écrit  su ccessiv em en t ch a cu n e  des quatre  gran des zo n e s  de ré a ct io n , e t  rassem ble 
les p rin c ip a les  d o n n ées  to p o g ra p h iq u e s , s é d im e n to lo g iq u e s , structura les, e t  ce lles  co n ce rn a n t la 
d istr ib u tion  de  l ’ uran ium  et des tau x  d e  ré a ctio n . L a d e sc r ip tio n  est fa ite  secteu r par secteu r; 
o n  essaie de  dégager la p h y s io n o m ie  p a rticu lière  de  ch a cu n  d ’ e u x , o n  ex a m in e  les p ro b lè m e s  
éven tu e llem en t p osés  par le ra cco rd e m e n t  en tre  les secteu rs , e t  o n  in d iq u e  les s ituations les plus 
intéressantes. O n  fa it d ’ autre part un b ilan  de l ’ é ch an tillon n a ge . L e  n o m b re  des éch an tillon s  
(p lu s  de 5 0 0 0  o n t  é té  ré p ertoriés , sans c o m p te r  les n o m b re u x  sondages n o n  d é co u p é s )  ne per
m etta it  pas de p u b lie r  un  ca ta log u e  c o m p le t . O n  s’ est e f fo r c é  d ’ en d écrire  l ’ essentie l, de d on n er 
les ren seign em en ts utiles, e t  d e  ra ttach er l ’é ch a n tillon n a ge  aux situ a tion s  d écrites.

D E S C R IP T IV E  E V A L U A T IO N  O F  T H E  O K L O  R E A C T O R S .
T he O k lo  rea ctors  are a terrain p h e n o m e n o n : th e y  ca n n o t  b e  e x p la in e d -w ith o u t  a prev iou s  

d e sc r ip tio n  o f  their lo c a t io n , and  particu lar sam ples ca n n o t  b e  s tu d ied  w ith o u t  re fe re n ce  t o  their 
sp e c ific  c o n te x ts . T h e  au th ors  have rev iew ed  th e  in fo rm a tio n  a ccu m u la te d  durin g  the five  years 
o f  e x p lo r a t io n  o f  the  site and  have singled o u t  the m ain  featu res. T h e  p a p er su ccessive ly  des
cr ib es  ea ch  o f  th e  fo u r  large rea ctio n  z o n e s , and gives the  m ain  to p o g ra p h ic , s e d im e n to lo g ica l 
and structura l data  and in fo r m a tio n  c o n ce rn in g  the  uran ium  d istr ib u tion  and  the re a ct io n  rates. 
T he area is d escrib ed  se c to r  b y  se c to r ; an a ttem p t is m ad e  t o  b ring  o u t  th e  fea tu res  p ecu lia r  to  
ea ch ; any p ro b le m s  raised b y  the c o n n e c t io n s  b e tw e e n  the sectors  are e x a m in e d , and the m ost 
in teresting  lo ca tio n s  are id e n t ifie d . In a d d it io n , an a c c o u n t  o f  the  sam plin g  is given . T h e  n u m b er 
o f  sam ples (o v e r  5 0 0 0  have b een  re c o rd e d , e x c lu d in g  the  m an y  u n cu t p r o b e s )  m ad e  it im p ossib le  
to  p u b lish  a c o m p le te  ca ta log u e . T h e  a u th ors  have a im ed  at d escrib in g  the  essentia l ch aracter
istics , g iv ing u se fu l in fo rm a tio n  and lin k in g  the sam ples w ith  the lo c a t io n s  d escr ib e d .

A Oklo, on ne peut pas parler du phénomène "réacteurs" dans 
l 'ab strait  : i l  s ’ agit d'un phénomène géologique qui s 'est  déroulé dans 
l ’ espace et dans le temps ; i l  y a une très grande variété de situations 
locales, et peut-être des stades différents d ’ évolution. Chaque coupe ou 
chaque sondage doit donc être replacé dans son environnement propre, dans 
son contexte particulier.
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FIG. 1. Les réacteurs d'Oklo.
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De nombreuses informations ont été publiées sur ces réacteurs en 
tant que phénomène de terrain [ 1 ] [ 2 ] [ 3 ] [ 4 ] [ 5 ] [ 6 ] [ 7 ] ,  mais i l  a paru utile  
d’ en regrouper l 'essen tie l  en procédant secteur par secteur : dans ce qui 
suit, on a cherché à dégager en grands traits  la physionomie particulière  
de chaque portion des zones de réaction.

Bien qu'on ait numéroté les zones de réaction de 1 à 6 dans l ' o r 
dre de leur découverte, les réacteurs se regroupent en quatre ensembles 
seulement (figure 1 ) : on décrira donc successivement les zones : 1 , 2 ,
5-6 et 3-4. Auparavant, quelques remarques préliminaires sont relatives à 
la nature des informations dont on dispose.

Remarques préliminaires

Tout d'abord i l  faut rappeler qu'en plus des prélèvements d ’ échan
t i l lo n s ,  effectués directement sur les affleurements ou les "fronts” ou par 
l'intermédiaire des sondages "carottés” , on dispose d ’ informations sur la 
répartition de l'uranium grâce à des mesures radiométriques de terrain. 
Celles-ci  ont été fa ites  ”à la brique” sur les affleurements et les fronts, 
et par "radiocarottage" dans les sondages. En plus des quelque 160 sondages 
de prise d'échantillons, une centaine de sondages "percutants" ont été forés 
dans ce seul but. En outre,des radiocarottages ont également été fa i ts  dans 
les trous de mine au cours de l 'exploitation ; ces dernières informations 
toutefois sont très fragmentaires. Dans les sondages, les mesures ont été 
fa ites  tous les 10 cm sur toute la longueur de la passe minéralisée, et 
parfois tous les 5 cm dans la passe r ic h e . ,

D'autre part i l  faut rappeler que, parmi les sondages carottés, on 
distingue les sondages SC forés spécialement pour l'étude du phénomène et 
KN dus à l ' in i t ia t iv e  de la COMUF, et qu'on peut par ailleurs les classer  
en sondages "paraffinés” ou-ordinaires. Ces derniers ont fourni la plupart 
du temps des carottes de mauvaise qualité à la traversée des zones de mine
rai riche et argileux : une grande partie de la passe riche est souvent 
perdue et les fragments restants mal situés ; c 'est  le cas d'une trentaine 
de sondages SC et des sondages KN. Seul l ’ emploi d'un carottier triple et 
de la technique du paraffinage a permis d'obtenir des carottes de bonne 
qualité et transportables : cette technique a été utilisée  pour 92 sondages 
SC.

Le rapprochement d ’ informations provenant de plusieurs sources 
pose souvent des problèmes de topographie. Les d ifficu ltés  ont trois origi
nes :
- La COMUF u til ise  un système de coordonnées local XY ; à un certain moment, 

précisément juste avant la reconnaissance des zones de réaction, un repère 
topographique a été accidentellement déplacé j les affleurements primitifs  
et tous les sondages SP et SC ont donc été repérés dans un système erroné. 
Ultérieurement, le repère a été rectifié  et une correspondance a été éta
blie entre les deux systèmes ( l ’ erreur étant de l ’ ordre de trois mètres) ; 
mais la transposition n’ est pas parfaite. I l  en résulte qu’ entre la re
connaissance effectuée au moyen des sondages SP et SC et les fronts et 
affleurements levés au cours de1 l ’ exploitation, i l  peut y avoir un petit 
décalage ; de même, dans la zone 3 .par exemple où coexistent des sondages 
SC et KN, leur position relative n’ est peut-être pas très exacte.

- Lorsque les sondages doivent traverser une certaine épaisseur de recou
vrement, la verticalité  n’ est pas parfaitement assurée, et au bout d ’ une
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vingtaine de mètres par exemple (cas des sondages KN) i l  y a une dévia
tion qui n'est déjà plus négligeable. Cela peut expliquer que les obser
vations fa ites  au cours de l 'exploitation semblent parfois ne pas coïnci
der avec ce qu'on avait trouvé au fond d'un sondage théoriquement au même 
endroit.

Enfin, i l  faut se souvenir que les levés géologiques au moment de l ’ exploi
tation ont été effectués dans des conditions d i f f i c i le s  ; les "fronts" ne 
sont ni plans, ni verticaux, et les repères topographiques sont en général 
décalés par rapport aux observations ; en outre, dans plusieurs cas, des 
oublis ou des erreurs ont été à l 'origine d'ambiguïtés ou de contradictions 
q u 'i l  n’ a pas été possible de corriger par la suite.

La conjonction de ces trois sources d ’ erreur, jointe au caractère 
compliqué de la morphologie des zones de réaction, crée souvent des problè
mes d'interprétation délicats.

Enfin une dernière remarque doit être fa ite  à propos de la repré
sentation des zones de réaction et de leurs limites. Les zones de réaction 
se caractérisent par la présence de minerai à très forte teneur, par la pré
sence d'argiles qui se sont substituées aux grès, enfin par un appauvrisse
ment isotopique de l'uranium s ign if ic ati f  ; ces trois  critères ne coïnci
dent pas toujours (près des frontières on peut trouver du minerai riche 
avec très peu de réactions, ou au contraire du minerai pauvre contaminé, ou 
des zones argilisées avec de l'uranium normal, etc .)  ; pour chaque critère,  
i l  y a des transitions ; enfin la position exacte de la frontière, quelle 
que soit la définition retenue, n 'est la plupart du temps pas exactement 
connue. Sur les figures 2, 4, B et 8 , les contours n'ont donc qu'une valeur 
indicative ; leur sens est le suivant : les sondages situés à l ’ intérieur 
satisfont en principe assez nettement aux trois critères, et les fronts qui 
traversent le contour sont ceùx qui ont "vu" une fermeture. Par ailleurs on 
sait que les zones de réaction sont généralement limitées par des accidents 
structuraux ; plutôt que des lignes arrondies, i l  faudrait donc u til iser  
des lignes brisées ; mais la plupart du temps on ne connaît pas la position 
ni la direction des accidents, et ceux-ci délimitent d 'ailleurs davantage 
les portions argilisées que les réactions elles-mêmes. Sur la figure 3, on 
a cherché à donner une image plus structurale de la zone 1 , conformément à
[ 6 ] ,  mais là encore ce n'est qu’ une interprétation à t itre  indicatif .

ZONE 1 (figures 2, 3 et 3 bis)

Généralités

La zone 1 est la plus septentrionale ; c ’ est aussi la plus haute ; 
e lle  s'étage entre une cote qui n'est certainement pas inférieure à 385 et 
une cote voisine de 367. Elle est située sur le flanc nord du "dfime" ; les 
couches sont inclinées dans une direction différente de ce lle  des autres 
zones (davantage vers le nord), et le pendage est plus fa ib le . Celui-ci 
diminue d ’ ailleurs vers l 'aval ; de l'ordre de 35° dans la partie haute, 
i l  n’ est plus en moyenne que de 2 2 ° dans la partie inférieure, avec d 'a i l 
leurs un fort gauchissement ; compte tenu des déformations, on y trouve 
même des portions subhorizontales.

Bien qu’ on connaisse mal la partie exploitée avant la découverte 
du phénomène, i l  semble que cette zone avait dans sa plus grande dimension 
plus de 40 mètres. Le poids d'uranium affecté par les réactions était vrai-



FIG.3. Zone 1: image structurale.
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semblablement de l'ordre de 230 à 240 tonnes, le d éficit  actuel en uranium 
235 voisin de 200 Kg. La moitié environ (en U5 manquant) a été exploitée 
avant 1972, à savoir tout ce qui se trouvait au-dessus de la cote 373.5 
(à l'exception d'une toute petite portion laissée sur le parament nord de 
la carrière à la cote 381.5, formant ce qu’ on a appelé la minipile [4] ).

Pour la partie exploitée avant 1972, en dehors des informations 
tirées des radiocarottages dans les trous de mine et du passage du minerai 
en usine [1 ] ,  on ne possède que quelques débris du sondage Kl\l 47. Pour la 
partie étudiée après 1972, on dispose des renseignements ou échantillonnages 
suivants :

- affleurement n° 1 (cote 373.5) : carte de teneurs - échantillonnages d i 
vers, plus 2 coupes 1 U et 1 V■

- 49 sondages "percutants” (de SP 1 à SP 49).

- 41 sondages carottés verticaux : SC 11 à SC 30 (+ SC 21 bis, SC 30 b is) ,
et SC 61 à SC 76 (+ SC 63 bis) - 27 de ces sondages ont été paraffinés ;
cinq d'entre eux (n° 17 - 18 - 23 - 24 - 26) sont à l ’ extérieur de la zone
de réaction, mais en bordure immédiate.

- 1 sondage oblique, SI2 , qui a été foré dans la couche, suivant son penda- 
ge, sur six mètres environ-

- 4 fronts : "minipile" (+ observations des fronts du 8/9 et du 14/9/75) - 
fronts n° 108 - 111 et 116.

- par ailleurs , trois sondages (SC 0, KN 270 et KN 272) jalonnent une ligne 
dans le minerai "ordinaire", à mi-distance entre la zone 1 et la zone 2 .

La position des sondages et levés géologiques est indiquée sur
la figure 2 (voir aussi figure 3 pour KN 47 et la minipile, et la figure 1
pour SC 0, KN 270, KN 272).

La zone n° 1 est très argilisée , comme la zone n° 2. On rappelle 
que le minerai "normal” d ’ OKlo comporte successivement, de bas en haut à 
partir du "conglomérat du mur" : environ 2 mètres de grès fins stériles ,  
puis un ensemble gréso-conglomératique minéralisé formant la "couche C-| " 
proprement dite, puis une petite épaisseur de pélites stériles  (de1l'ordre  
de un à deux mètres ou quelquefois moins dans le voisinage de la zone 1 ),  
enfin des grès dits du F-jB. On constate que dans . la zone 1, les grès de C-| 
ont disparu, i l s  sont remplacés par des "argiles de p i le s” , reposant sur les 
grès fins du mur plus ou moins altérés, et qui au toit  sont recouvertes soit  
par des pélites résiduelles, soit directement par les grès du F-|B. I l  en 
résulte que du conglomérat du mur au grès du F<|B, on a généralement quatre 
à cinq mètres consécutifs d 'argiles (au contraire, dans les zones3 à 5, i l  
reste toujours des grès de C-| de part et d'autre des argiles de p ile s) .
Dans les bordures des zones de réaction toutefois, on peut trouver des s i 
tuations intermédiaires comportant encore des grès (SC 74).

Au point de vue structural, les limites correspondent générale
ment aux fractures "diagonales droites" et "diagonales gauches” : à l ’ in
térieur, les fractures "transversales” découpe'nt également des comparti
ments. L'ensemble de la zone comporte des séries de décrochements "en 
t ir o ir ” qui lui donnent parfois une allure déchiquetée.

Au moment'de l'exploration du s ite ,  la zone n° 1 a été présentée, 
par contraste avec la zone n° 2, comme très irrégulière [1 ] .  On constatait 
que sur une ligne de sondages par exemple, on pouvait rencontrer en alter
nance des passes riches ou très pauvres, et on a eu beaucoup de d ifficu ltés



158 NAUDET et RENSON

FIG.3 bis: Figure de ravinement sur le conglomérat du mur de la zone 1.

à essayer de reconstituer la portion exploitée de cette zone. Cette impres
sion repose en fa it  sur deux caractères distincts : d ’ une part, du point de 
vue de la géométrie, la structure en "décrochements" successifs fa i t  que 
l ’ ensemble a une forme compliquée, et qu’ on peut passer sans transition 
d'une compartiment à un autre tout à fa i t  différent ; d ’ autre part la 
minéralisation est effectivement assez irrégulière : on peut rencontrer 
des accumulations d’ uranium plus ou moins grandes, et également des degrés 
de concentration de cet uranium plus ou moins élevés. Malgré ces irrégula
rités, le faciès argileux et les réactions nucléaires sont sans solution de 
continuité sur des distances considérables.

D'une manière générale, l ’ uranium est nettement moins concentré 
qu’ en zone 2. En premier lieu on trouve rarement du minerai à plus de 40 %, 
alors qu'en zone' 2 et aussi dans les autres zones, même dans les passes 
très minces on rencontre presque toujours des teneurs comprises entre 50 et 
60 %. En outre l ’ uranium est plus étalé, et on trouve fréquemment, sur un 
ou deux mètres au-dessus de la passe la plus riche, du minerai à teneurs 
intermédiaires C2 à 2D %) avec parfois des passes riches secondaires.

Les appauvrissements isotopiques sont très variables. On trouve 
localement des taux de réaction élevés : le record d ’ appauvrissement est 
détenu par le sondage SC 63 où on a trouvé 0.409 % j mais dans la majorité 
des cas (tout au moins dans la portion non exploitée en 1972) les taux de 
réaction sont modestes, les teneurs en uranium 235 étant le plus souvent 
au-dessus de 0.60 %.

A beaucoup de points de vue, la zone 1 apparaît comme intermé^ 
diaire entre les zones 3 à 6 d ’ une part, et la zone 2 d ’ autre part.

Un fa it  très curieux, qui mérite d'être mentionné ic i ,  est la 
présence sur le conglomérat du mur d'une "figure de ravinement", ou du moins 
d ’ une zone d ’ érosion qui peut être interprétée comme te l le ,  c 'est -à -d ire  comme 
une structure sédimentaire, et dont les contours coïncident étrangement
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avec ceux des réacteurs (figure 3 b is) .  Cette coïncidence[qu'on retrouve 
d'ailleurs plus ou moins pour les autres zones) suggère une relation qui 
n'a pas été pleinement élucidée ; cette figure e s t -e l le  à l 'origine ou au 
contraire le résultat du processus de réactions ? (On peut envisager de 
combiner les deux idées ; i l  a pu y avoir à l 'origine une structure sédimen
taire constituant une zone de faiblesse tectonique qui aurait contribué à 
localiser la surconcentration ; ultérieurement i l  se serait produit une dé
s i l ic i f ic a t io n ,  par effet combiné d'une circulation dans le plan de friction  
et d’ un échauffement dû à la proximité des réacteurs, qui aurait souligné 
localement le r e l i e f ) .

Description par secteurs (se reporter aux numéros de la figure 3)

a) L'affleurement à la cote 373.5 était assez médiocre ; on y a 
trouvé du minerai argileux à plus de 10 % sans interruption sur 16 mètres, 
mais i l  n'y a que quelques passes de "fa c iè s -p i le "  proprement  ̂ dit (teneurs 
d'au moins 35 à 40 %) localisées à l'extrémité nord-ouest ( l )  ¡ c 'est  seu
lement dans cette extrémité qu'on a trouvé de l ’ uranium significativement 
appauvri (-*■ 0.63 %) .

Non loin de l'affleurement se trouve un petit secteur (9) (sonda
ges SC 64 à SC 63) comportant du minerai très riche et de l'uranium forte
ment appauvri : dans le sondage SC 61, l'appauvrissement isotopique va jus
qu'à 0.404 %, et dans le SC 63 on atteint 0.406 % ; c ’ est le record pour la 
zone 1. La minéralisation est concentrée sur un peu plus d'un mètre d'épais
seur, et i l  y a du minerai à plus de 50 % ; ces sondages sont comparables 
à ceux de la portion de la zone 2 voisine de l'affleurement. Mais ce sec
teur est apparemment très petit ; déjà le SC 63 bis, à 50 cm du SC 63, est 
plus pauvre. Et un peu plus loin, les sondages SC 76, 77 et 78 sont très 
médiocres.

L'irrégularité observée se comprend mieux quand on examine les 
fronts voisins 111 et 108. En premier lieu, on constate que dans les deux 
cas le faciès -p ile  s'interrompt brutalement contre des accidents, les com
partiments nord étant formés de grès (ces observations sont en bon accord 
avec les radiocarottages des sondages percutants qui mettent en évidence 
l ’ interruption de la passe riche, avec un décrochement comme indiqué sur la 
figure). Mais en outre, sur ces fronts apparaissent d'autres fractures (T) 
laminant le faciès -p i le ,  de sorte que dans les deux cas, le compartiment 
sud ne comporte plus que des argiles de piles assez pauvres. En particulier, 
dans le cas du front 1 1 1 , le compartiment nord-est est probablement en rela
tion avec le petit secteur dont on vient de parler, alors que le comparti
ment sud se raccorde avec les argiles plus pauvres observées sur l 'a f f l e u 
rement .

b) On sa it ,  d'après les radiocarottages dans les trous de mine, 
que dans la partie exploitée avant la découverte du phénomène, i l  existait  
un secteur (3) immédiatement en amont de l'affleurement, comportant du 
minerai très riche et concentré et de l ’ uranium fortement appauvri (comme 
le moptre le passage de ce minerai en usine). Ce secteur semble décalé par 
rapport à l'affleurement, et sa richesse contraste avec la médiocrité de ce 
dernier. Là encore, i l  y a vraisemblablement une fracture qui sépare deux 
compartiments. D'après la reconstitution de l ’ exploitation, ce secteur était  
certainement assez vaste car le t ir  du 10 juin 1971 a fourni un très gros 
tonnage d'uranium, et on sait qu 'i l  est à l 'origine d'environ 60 kg d ’ ura
nium 235 manquant. Dr, vers le sud-est dans la région, (5 ),  i l  ne semble
y avoir eu que du minerai pauvre ; par contre on ne peut exclure qu 'il  
s'étendait davantage vers lë nord-ouest.
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I l  semble à peu près certain en tout cas qu 'il  se raccordait avec 
la "minipile" observée sur le parement de la carrière, (4). A cet endroit 
le faciès -p ile  se trouve coincé entre deux fractures distantes seulement 
d'un mètre, le laminage lui ayant donné une forme sigmoîde (on retrouve la 
même structure un peu plus loin sur le front du 8 /9 /7 5 ,  mais cette fo is  le 
minerai riche a disparu : c 'est  la fermeture). On a trouvé une "queue” de 
réactions dans le minerai de la minipile. Le panneau (3) ne peut pas être 
limité par les fractures observées à cet endroit ; i l  est donc probable 
qu’ i l  y a là aussi un décrochement comme indiqué sur la figure.

c) On est certain que les réacteurs continuaient au-dessus de la 
cote 381, car i l  y a eu un arrêt de près de trois mois entre l'exploitation  
des parties du gisement situées à l'amont et à l 'aval de cette cote, ce qui 
a permis de distinguer leur contribution dans l 'usine : environ 40 Kg d'ura
nium 235 manquant proviennent de l'amont, et on ne sait pas très bien où 
les situer.

On connaît le sondage KN 47 (6 ) qui comportait du minerai très 
riche entre les cotes 384 et 385 ; malheureusement la quasi-totalité de ce 
minerai a été perdue : les quelques débris qui en restent comportent de l ' u 
ranium peu appauvri ; i l s  témoignent cependant que les réacteurs ont été 
jusque là. (I l  est possible qu’ on ait perdu tout l'uranium fortement appau
vri, i l  est possible aussi qu'on se trouve près de la fermeture, car les 
radiocarottages semblent montrer qu'en amont i l  n'y a plus de minerai riche).  
Par ailleurs on connaît du minerai riche dans les secteurs (7_) et (8)  situés 
plus au sud. On ne sait pas si le minerai a participé aux réactions et on 
ne sait pas faire le raccordement ; on peut suggérer là encore des structu
res en décrochements.

Un autre problème se pose : on est certain, d'après la date de la 
première apparition d'uranium anormal en usine,qu'il  y avait un peu d'ura
nium appauvri au-dessus de la cote 308 (1 ou 2 Kg d'Us manquant). Or on ne 
connaît nulle part du minerai riche au-dessus de cette cote. I l  se peut 
qu 'i l  ait  échappé, mais une hypothèse plus probable est qu 'i l  s 'a g it  d'une 
contamination, analogue à celle  qui a été observée à l ’ amont de la zone 3.
(I l  faut ajouter que l ’ exploitation a commencé à la cote 393, et qu’ on a 
récolté très peu d'uranium dans les premiers mètres situés près de la sur
face, à cause des lessivages superficiels ; i l  n'est donc pas impossible 
que la contamination ait été en réalité plus importante).

d) Revenons à la partie de la zone qui subsistait en 1972. On 
trouve en ( IO) un secteur particulièrement pauvre ; les radiocarottages mon
trent d 'ailleurs que la minéralisation est très irrégulière ; i l  est proba
ble q u 'i l  est compartimenté par des accidents qui laminent localement les 
argiles de pile . A t itre  indicatif ,  dans le SC 13 par exemple, l ’ appauvris
sement isotopique reste en deçà de 0.B7 %. Sur .la figure 2,  on a tracé une 
limite de la zone de réaction qui ne va pas jusqu’ à l'affleurement j en 
réalité dans tout ce secteur, on trouve dejs argiles de piles,  et la limite 
géologique est au-delà de l ’ affleurement (2 )̂. En outre, i l  semble qu’ i l  y 
ait un minimum de réactions partout ; i l  n ’ y a donc pas une véritable  
interruption de la zone de réaction.

Le sondage oblique SI 2 a été foré dans la couche ; partant de 
l'affleurement pauvre, i l  rencontre rapidement du minerai plus riche et de 
l'uranium plus appauvri ; la continuité de la passe riche a été vérifiée
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FIG.4. Zone 2: position des sondages et levés géologiques.
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sur plus de quatre mètres. Les appauvrissements isotopiques sont très va
riables ; les maxima (de l'ordre de 0.50 %_)_ ont été obtenus au voisinage 
des sondages SC 67 et SC 65. Ce secteur ( 11) a été peu étudié.

e) Le secteur (12)  est particulièrement intéressant : on y trouve 
une grande quantité d'uranium au-dessus du réacteur proprement d i t ,  le 
minerai ayant sur environ 1.50 m des teneurs comprises entre 5 % et 25 % ; 
d'ailleurs la passe riche parfois se dédouble. Cet uranium du to it  est con
taminé, et la teneur isotopique est presque partout de l ’ ordre de 0.60 % j 
tout se passe comme s ' i l  y avait eu contamination homogène et massive. 
D'autre part la minéralisation continue jusqu'aux grès ; on peut se demander 
s i ,  la passe pélitique intermédiaire étant très mince dans ce secteur, on 
n'a pas minéralisé et d é s i l ic i f ié  une grande épaisseur de grès du F^B. Les 
sondages les plus .étudiés de ce secteur sont le SC 20, le SC 30 et le
SC 30 bis.

f)  Dans la bordure (13) on trouve parfois du minerai riche ; par 
contre les bordures ( 14) et ( 15) sont pauvres et les appauvrissements isoto
piques médiocres. Trois sondages de bordure, SC 24 SC 23 et SC 26, présen
tent un intérêt particulier : le SC 24 est encore gréseux ; dans le SC 23
le maximum de teneur se trouve dans une passe d ’ argiles broyées au milieu 
des grès ; dans le SC 26 le minerai est presque complètement arg ilisé , mais 
i l  subsiste des grès : i l  semble que ces sondages illustrent trois étapes 
successives du processus de formation du faciès-p ile .

g) En principe, grâce aux radiocarottages des sondages percutants, 
la zone a été complètement "fermée" (bien que certains d'entre eux, notam
ment à la corne sud-est (SP 17, SP 31) aient traversé du minerai encore re
lativement riche). On a signalé dans [i+] que l'exploitation a trouvé de 
l'uranium appauvri à l 'aval de la zone 1 , à un moment où on croyait avoir 
totalement dépilé cette zone ; on l 'a  attribué à une contamination géochi
mique récente. Toutefois on remarque que les sondages K.N 270 et 272, qui 
comportent de l'uranium à teneur légèrement inférieure à la normale, ont 
traversé des grès riches (le KN 270 comporte deux mètres de minerai à plus 
de 10 %) et la majeure partie du t ir  129 a rencontré du minerai relativement 
riche entre la zone 2 et la zone 1 ; le front 129 montre d 'ailleurs des 
grès riches très d é s i l ic i f ié s .  I l  semble donc qu 'il  y avait, entre les
deux zones, un couloir associé au processus de fracturation et enrichisse
ment dès grès. Dans ces conditions, on peut être tenté de remettre en ques
tion l 'origine de l'uranium 235 manquant : ne s 'a g i r a i t - i l  pas d'une petite  
portion de zone de réaction non localisée? Le problème d ’ une éventuelle 
relation entre les zones 1 et 2 est à nouveau évoqué à propos de la zone 2 .

ZONE 2 (figures 4 et 5)

Généralités

La zone 2 s ’ étage entre une cote voisine de 376 et la cote 358. 
Comme la zone 1, sa hauteur est donc de l'ordre de 18 mètres, et e l le  se 
trouve 9 mètres plus bas. Elle est située à la charnière du "dôme". Le 
pendage va en diminuant : i l  est de l'ordre de 45° dans la portion supé
rieure, et de 35° dans le bas. Cette zone est plus compacte et ramassée 
que la zone 1 ; on peut évaluer à environ 200  tonnes le poids d'uranium 
affecté par les réactions, et à 200 Kg le déficit  actuel en isotope 235. 
Comme pour la zone 1, la moitié environ a été exploitée avant 1972.



FIG.5. Détail de la zone 2 (limite de la partie conservée).
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La limite d’ exploitation au moment de la découverte du phénomène 
était à peu'près à la cote 368 [affleurement n° 2) ; au cours des travaux 
d'élargissement, la zone a été raclée par inadvertance sur environ 50 cm, 
de sorte que le nouvel affleurement (n° 2 ')  s 'e s t  trouvé à 367.5. L'ancien 
sondage KN 50, foré au cours de la prospection du gisement traversait la 
zone de réaction au voisinage de cet affleurement.

On sait qu’ une portion de la zone 2 a été conservée en place [5] ; 
e lle  est comprise entre un plan horizontal à la cote 367.5, et un plan ver
t ical qui recoupe les réacteurs environ deux mètres plus bas. Ce secteur a 
fa i t  l 'o b je t  d'un échantillonnage extrêmement détaillé .  Outre le KN 50, dont 
i l  ne restait d ’ ailleurs que des débris mal situés, on dispose pour cette  
zone, des renseignements ou échantillonnages suivants (voir les figures 
n° 4 et 5):

- affleurement n° 2 : cartes de teneurs - échantillonnages divers, plus
3 coupes 2 P, 2 L et 2 IM.

- affleurement n° 2 ' : carte de teneurs, levé géologique et échantillonnage 
correspondant ; plus 28 coupes : 2 'L , 2 'L ’ , 2 ’ M, 2'N, 2 ’ N',  2 ’N", 2'N'” ,
2 ' 0, 2'P, 2 ’P’ , 2 'P” , 2 ’ P’” , 2 ’ Pa, 2 ’ Pb, 2 ’ Pc, 2'Pd, 2 ’ P¿, 2 ’ P¿, 2 ’ P¿,
2 ’ P¿, 2'Q, 2 ’ Q*, 2 ’ R, 2 'S , 2 ’T, 2 ’ U, 2'V, 2 ’ X (environ 800 échantillons 
ont été prélevés sur cet affleurement qui forme la limite supérieure de 
la partie conservée)•

- 20 sondages percutants (SP 51 à SP 70)■

- 63 sondages carottés verticaux : SC 1 à SC 10 (dont 3 sondages SC 9 d ’ in
dices a, b, c + SC 2 bis) - SC 31 à SC 33 - SC 35 à SC 50 (+ SC 34 bis
à SC 49 bis, + SC 35 b2, 36/1 , 36 /2 , 36/3, 36 Ы, 36 b2, 39/1, 39/2 ,  44/1 
44/2 , 48 ter) - SC 81 à SC 84.
51 de ces sondages sont paraffinés, une cinquantaine d'entre eux jalonnent,
au pas de 50 cm, la portion conservée qui va de SC 49 à SC 48. sont situés
en bordure de la zone de réaction et un peu à l 'extérieur les sondages 
SC 1, SC 9a, SC 48 bis, 48 ter, 49, 49 bis et 50.

- 6 sondages subhorizontaux : An 1 à An 6 , u til isés  pour l'ancrage de la 
portion conservée-

- levé géologique (et échantillonnage) des flancs de la portion conservée :
fronts 95 à 97, 99 à 101-

- jalonnement à la cote 362 : affleurement GL 1 (qui se poursuit jusqu'à
la zone 6 ).

- deux fronts avec levé géologique et échantillonnage dans la portion aval
de la zone : fronts du 10/11 et du 11/1/1976 (+ observations des fronts
du 24/1 et du 30 /1 /76) ,

Les sondages KN 264 et KN 265 sont situés, dans le minerai ”nor^ 
mal” , entre la zone 2 et la zone 6 .

La zone 2 est très argilisée, e lle  le paraît même plus que la
zone 1 , du fa it  que les pélites du toit  ont en moyenne une épaisseur plus
grande ; cette épaisseur est généralement comprise entre 1 et 2 mètres ; 
mais i l  semble qu'en outre i l  y a eu des "bourrages" dans la portion aval 
de la zone où on a trouvé près de 4 mètres de pélites. I l  ne reste jamais
de grès de Ĉ  (sauf dans le sondage SC B), et l'épaisseur totale d 'argiles,
du conglomérat du mur aux grès du F^B, va de 4.50 m à 6.50 m.

La zone 2 se trouve dans l 'axe du “dôme” ; sa géométrie semble
commandée par un système de fractures "transversales" (N 140) qui ont
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découpé des compartiments plus ou moins larges. On y rencontre de nombreu
ses petites flexurations, et des glissements couche sur couche ; i l  pour  ̂
rait s 'agir de réajustements postérieurs à la désilicification  qui expli
queraient également l'accumulation des pélites (cf.  [6 ] figure 12). Dans 
l ’ ensemble, bien que la tectonique ait probablement joué un rôle considéra^ 
ble dans la surconcentration par cisaillement, ses effets  sont moins appa
rents que dans les autres zones.

La zone 2 est massive et compacte ; elle  apparaît beaucoup moins irr 

régulière que la zone 1. Des quatre zones, c ’ est e l le  qui comporte le minerai 
le plus riche et les taux de réaction les plus 'élevés. Les accumulations 
d ’ uranium sont souvent énormes, et cet uranium est très concentré ; en 
général plus de 95 % de l ’ uranium se trouve rassemblé en une seule passe 
qui dans certains cas peut atteindre un mètre d ’ épaisseur. Les appauvrisse
ments isotopiques de l ’ uranium sont souvent considérables ; les teneurs en 
235 sont très souvent comprises, entre G.5 et 0.6 % .et les valeurs inférieu
res à D.5 % ne sont pas rares : c ’ est dans cette zone que se trouve le 
record absolu d’ appauvrissement isotopique : 0.292 %.

Description par secteurs

a) C’ est surtout la portion conservée de'cette zone 2 (figure 5) 
qui comporte du minerai riche et des taux de réaction élevés. Cette portion 
a fa i t  l ’ objet non seulement d’ un échantillonnage extrêmement abondant, mais 
aussi d ’ analyses très nombreuses. En affleurement, on a étudié en détail  
un grand nombre de coupes, avec souvent un échantillon tous les 2.5 cm ; i l  
y a eu au total près de trois cents analyses isotopiques (voir le détail  
dans le tableau I I ) .  Particulièrement intéressante est la petits région 
jalonnée par la coupe 2 ’ Q’ et recoupée par ;dix autres, qui a été .passée au 
peigne fin ,  et dans laquelle les appauvrissements isotopiques sont extra
ordinairement élevés [5 ].

On a également étudié en détail dans ce secteur un grand nombre 
de sondages SC (tableau I) : 25 ont été l ’ objet de radiométrie gamma, et 
dans 16 d ’ entre eux on a tracé la courbe d ’ appauvrissement isotopique.
C'est le sondage SC 36 qui a été le plus étudié, ainsi que son environne
ment ; dans cette région la passe riche d ’ uranium est épaisse et compacte, 
et on observe une très bonne homogénéité. On rappelle que dans la série de 
sondages SC 38, 39, 40 la'passe riche comporte deux maxima bien séparés 
(la partie la plus riche étant au mur) ; i l  y a un étranglement au niveau 
du SC 43, et une flexuration au niveau du SC 44 (cf. [2] 'figure 8 ) ; ces 
particularités ont également été observées sur l'affleurement, ce qui prou
ve qu 'il  s ’ agit de déformations affectant l'ensemble de la ''couche” . '

Au nord-ouest, on retrouve assez brutalement du minerai gréseux 
et pauvre (SC 49 bis) ; au sud-est au contraire, la passe argileuse r e la t i 
vement riche se poursuit sur au moins deux mètres (SC 40 bis, 48 t e r ) .

On a indiqué qu’ un premier affleurement (n° 2) avait été dégagé' 
au début de l ’ exploration, puis raclé par erreur. Deux des coupes étudiées 
sur cet affleurement posent de petits problèmes. La coupe 2 P comportait 
immédiatement■au mur de la passe riche du minerai gréseux, dont on n’ a pas 
trouvé l ’ équivalent sur l ’ affleurement 2 ' ; d'autre part, i l  est apparu que 
la fluence au contact était extrêmement fa ib le , ce qui semble montrer que ce 
minerai a été déplacé postérieurement aux réactions ( i l  est néanmoins for 
tement contaminé). On ne sait pas'ce qu 'i l  faut en penser. La coupe 2 L com
portait une passe riche extraordinairement épaisse (140 cm à plus de 40 %) ;
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un peu plus bas on a trouvé quatre fois  moins d'uranium cumulé ; d'autre 
part l'effondrement du flux au voisinage de l'échantillon 409 est une parti
cularité que l ’ on n’ a pas retrouvée ailleurs, et qu’ i l  eut été intéressant 
d'examiner plus en détail.

b) La partie de la zone 2 exploitée avant la découverte du phéno
mène a été assez bien repérée par les radiocarottages dans les trous de mine 
(sur la figure 4, les croix représentent des positions où une passe très 
riche, a été mise en évidence) ; e lle  forme un ensemble massif, et ne pose 
pas les problèmes de reconstitution que l'on a rencontrés pour la zone 1 .
Une particularité est un décrochement vers le sud qui semble se produire 
immédiatement en amont de l'affleurement [la passe riche va jusqu’ à Y = 18). 
Le passage du minerai en usine a été bien suivi ; l ’ essentiel a été exploi
té en décembre 1971 entre les cotes 373.5 et 368, et a fourni 75 kg d'ura
nium 235 manquant ; une contribution antérieure avait été obtenue en juin 
1971 (environ 27 kg) entre 373.5 et une cote vraisemblablement voisine de 
376. Dans tout cet ensemble, i l  semble que le minerai était extrêmement 
riche, et les taux de réaction très élevés.

c) A l 'aval de la portion conservée, l ’ épaisseur de la passe riche 
va en diminuant et les taux de réaction sont moins élevés. On peut le suivre 
sur la série SC 32, SC B2 et SC 84 ; l'épaisseur de la passe à plus de 20 % 
décroît de 45 à 30 cm, la teneur maximale du minerai de 58 % à 47 %, l ’ ap
pauvrissement isotopique de 0.49 à 0.61 %.Ont été étudiés en outre avec un 
certain détail SC 9c et SC 6 . Toute cette partie aval de la zone 2 serait  
assez comparable à la zone 1 du point de vue de la richesse du minerai et 
des taux de réaction, mais l ’ uranium est plus concentré (teneurs plus é le 
vées pour des accumulations moindres), et la régularité est beaucoup plus 
grande. Dans cette région, les épaisseurs de pélites du toit sont énormes.
Le SC B possède la particularité d'avoir conservé des grès de C-j de part
et d'autre de la zone de réaction.

d) Au moment de la première reconnaissance du site ,  on a cherché 
à délimiter la zone par des sondages percutants ; mais i l  est apparu après 
coup que plusieurs problèmes subsistaient quant à ses limites précises et 
ses relations avec les zones voisines.

Pour ce qui est de la bordure nord, c e lle -c i  est bien définie au 
niveau du sondage SC 49 bis, et on sait qu'elle passe entre SC 1 et SP 60 ¡ 
par contre le jalonnement GL 1 n'est pas ’’fermé’’ , et le sondage percutant 
SP 59 est encore riche. Or un "front” approximatif a été observé le 30/1/76  
au cours du dégagement du minerâi (figure 4) ; i l  y avait encore du faciès-  
pile ; on en a même vu semble-t-il un peu plus loin ; la position n'a malheu
reusement pas pu être relevée avec précision, mais i l  semble certain que 
la zone comporte dans ce secteur une extension notable au-delà de la limite  
qui avait été primitivement fixée. En poursuivant dans la même direction, 
c 'est -à -d ire  en allant vers la zone 1, le front 129 ne comporte plus de 
fa c iès -p i le ,  mais on y trouve des grès riches fortement rubéfiés et d é s i l i -  
c i f ié s  (la teneur du minerai et son altération augmentant d ’ ailleurs vers 
l'amont) ; on a l'impression qu'on ne se trouve pas très loin d'une zone 
de réaction. Si oh ajoute que le t ir  129 a donné beaucoup de minerai riche 
et que l 'origine de l ’ uranium 235 manquant dans le minerai traité à l 'usine  
à la suite de ce t ir  n'est pas claire, on peut se demander s ’ i l  n'y a pas 
entre la zone 2 et la zone 1 un couloir qui non seulement aurait participé 
au processus de fracturation et d'enrichissement des grès, mais qui aurait 
peut être joué un rôle plus important dans la relation entre les deux zones.
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e) En ce qui concerne la limite est, les sondages percutants
SP 67 et SP 69 ont trouvé du minerai très pauvre (moins de 8 000 chocs) ; 
les fronts du 10/1/76 et 11/1/76 ont tous deux traversé la fermeture tecto
nique de la zone, mais cette limite se trouve au-delà de la ligne jalonnée 
par les deux percutants. Ou bien i l  faut mettre en cause la topographie, 
ou bien,compte tenu de la suite de décrochements observés sur les fronts, 
i l  faut admettre que les sondages en question ont traversé une petite por
tion fortement laminée où le faciès -p ile  tend à disparaître.

f)  Enfin à la limite sud-est de la zone, la "fermeture" n’ est 
pas complète,et on ne peut exclure un raccordement avec la zone 6 . Notons 
d'abord que dans toute la bordure sud on trouve,entre la zone de réaction 
proprement dite et les grès,une bande assez large de minerai argileux 
relativement riche : e l le  s'étend en particulier de SC 47 bis à SC 48 ter,  
et on la trouve sur GL 1 de l ’ échantillon 1010 au 1020 ; dans cette portion 
on peut trouver des argiles à 20 ou 25 % et de l'uranium pratiquement nor
mal. Le sondage KN 265 est essentiellement gréseux, mais i l  comporte de 
petites portions d é si l ic i f ié e s .  Les sondages percutants SP 63, 55, 70 
jalonnent cette portion moins riche,et jusque là la limite de la zone est 
donc assez bien définie, bien qu’ elle  comporte une série de transitions ; 
mais au-delà, c ’ est-à -dire au sud-est du SC 7, et à la suite du minerai
du front du 10/1 /76, on n'a pas d'indication. Or à l ’ extrémité Ia zone 
6 n’ est pas fermée non plus ; le t i r  125 a trouvé du minerai riche en di
rection de la zone 2 ; i l  est très probable q u 'i l  y a au moins un couloir 
argilisé  entre les deux zones.

ZONE 5-6 (figures 6 et 7)

Généralités

La zone 5-6 se trouve immédiatement au sud-est de la zone 2 et 
en contrebas. Elle n'avait pas été entamée par l 'exploitation antérieure, 
et a été découverte à l'occasion de la campagne de sondages de la fin de 
1974. Initialement on a identifié une zone 5 traversée par le profil Y = 0, 
puis une zone 6 au voisinage de'Y = 20 ; ultérieurement i l  est apparu que 
la zone 5 était plus vaste qu'on l 'avait  cru, et qu’ e l le  se raccordait à la 
zone 6 , Celle -ci  conserve son individualité, e lle  se présente comme une ban 
de étroite, en "tuyau de pipe” , qui monte obliquement en direction de la 
zone 2 (et s 'y  raccorde peut-être).

L'ensemble s'étage entre la cote 359 et une cote voisine de 340, 
soit sur près de vingt mètres comme les deux précédentes( la zone 6 va de 
359 à environ 350, la zone 5 proprement dite de 355 à 340) ; l'ensemble est 
en gros 18 mètres plus bas que la zone 2. Le pendage continue de changer 
de direction quand on va vers le sud, et s'accentue ; encore voisin de 40° 
dans l ’ extrémité nord, i l  est en moyenne de l'ordre de 45 à 40° dans le 
corps de la zone 5. Le poids d ’ uranium affecté par les réactions a été vrai 
semblablement de 170 à 180 tonnes, et le d éficit  en uranium. 235 a été éva
lué à une centaine de Kilos.

Les informations dont on dispose sont beaucoup plus réduites que 
pour les deux zones précédentes. Ce sont les suivantes (figure 6 ) :

- 9 sondages K.N : les n° 242, 243, 245, 250, 256, 260, 261, 263 et 267-

- 6 sondages SC : n° 85 à 90 (non paraffinés)-

- 3 jalonnements partiels : fin  du GL 1 et GL 2 (+ GL 8 à l 'aval de la zone



FIG. 6. Zone 5—6: position des sondages et levés géologiques.
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I K X i a j  u 5 < 0 . 6 9  %

E S 3  grës  r ich e

; T) minerai pauvre argilisé

FIG. 7. Zone 5 - 6 :  détail des secteurs.

- 2 affleurements : GL 4, GL 6 avec un échantillonnage relativement abon
dant .

- 5 fronts: n° 119, 124, 125; du 29/9/76 et du 30 /9 /76.

Quatre sondages de bordure présentent un intérêt particulier, car 
i ls  comportent une accumulation importante d'uranium dans les grès : ce sont 
KN 248, 249, 251 et 252. D'autre part les KN 254 et 260 (qui sont pauvres) 
présentent la particularité d'être complètement argilisés.

Dans la zone 5 proprement dite , i l  reste toujours des grès de C-| 
au to it  et au mur de la passe argilisée : c e l le -c i ,  dont l'épaisseur est 
de l'ordre du mètre, comporte une étroite bande de "fa c iè s -p i le "  entourée 
d'argiles plus pauvres en uranium ; i l  peut rester deux ou trois mètres de 
grès moyen ou grossier dans l ’ intervalle compris entre les grès fins du mur 
et les pélites du to it .  A l 'entrée de la zone 6 , la proportion des argiles  
s'accroît : si le sondage KN 261 comporte encdre des grès de C-| , les sonda
ges KN 256 et 263 sont complètement arg ilisés ,  et le front 125 comporte de 
même une grande épaisseur d 'argiles. La zone 6 constitue donc une transi
tion ; son extrémité est tout à fa i t  semblable au bas de la zone 2 .

Le'suivi géologique d'un affleurement tel  que GL 6 montre la pré
sence d'un grand nombre de petits accidents qui provoquent des interruptions 
et des rejets du faciès -p i le .  Le front du 30/9 montre d'autre part qu'à
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certains endroits, les couches peuvent être redressées à la verticale. Néan
moins à l 'échelle  de l'ensemble de la zone, la tectonique apparaît relative
ment calme, comme pour la zone 2 , en ce sens qu'on n’ y trouve pas l'analogue 
des grandes flexurations qui marquent les bordures' de la zone 3-4 par exem
ple. I l  est probable d ’ ailleurs qu’ en partie au moins les accidents observés 
en affleurement sont le reflet  d ’ une tectonique de réajustement postérieure 
à la désilicification  (effondrements de petits compartiments). La zone, dans 
son ensemble, est vraisemblablement limitée par un système de fractures dia
gonales gauches et longitudinales, mais le caractère très fragmentaire des 
informations ne permet pas de les situer avec précision.

Les accumulations d ’ uranium sont très inférieures à celles des 
zones 1 et 2 ; elles sont de l ’ ordre de la moitié (e lles ne dépassent pas 
4 à 5 Kg/dm2 dans les sondages). Mais cet uranium est concentré dans une 
bande étroite ; les teneurs du faciès -p ile  avoisinent presque toujours 
BD % ; les argiles adjacentes sont beaucoup moins riches, et les grès de 
C-] résiduels sont peu minéralisés. Les quantités d ’ uranium sont très irré
gulières comme le montrent les affleurements, et aussi la série de sonda
ges SC 85 à SC 90.

Les appauvrissements isotopiques de l ’ uranium sont modestes ; les 
teneurs en 235 sont généralement au-dessus de 0.6 %, et dans toute une por
tion de la zone, e lles sont supérieures à 0.69 %. Ce n’ est que dans un pe
t i t  secteur (front du 30 /9 ,  extrémité nord de l ’ affleurement GL 6 ) que 
l ’ on trouve des appauvrissements un peu plus grands ; le record est 0.517 %.

Description par secteurs

On se reportera à la figure 7 pour la numérotation des secteurs.

a) Comme on vient de le dire, i l  existe d ’ assez grandes portions 
de cette zone où les appauvrissements isotopiques sont très faibles .  Sur 
la figure, on a indiqué en grisé celles où les teneurs en uranium 235 des
cendent au-dessous de 0.69 % ; on voit qu’ i l  reste de larges surfaces en 
dehors, en particulier le couloir (1 ),  les KN 250 et 242, et une partie des 
affleurements. Ces portions ne sont pas à exclure de la zone car le mine
rai est argilisé , et on y trouve en général des ’’queues" de réactions.

b) Le secteur (2), qui correspond en gros à la zone 5 primitive, 
inclut les sondages KN 267, 245 et 243 j i l  est recoupé par la série SC 85 
à 90 et par les trois affleurements, et i l  se prolonge jusqu’ au front 119 
qui a vu " l ’ ouverture" de la zone à partir d ’ une fracture majeure.

C’ est un secteur assez médiocre ; la passe riche est toujours 
très mince. Les carottages des sondages sont de mauvaise qualité ¡ seul le 
SC 89 est en assez bon état, et i l  va être étudié plus en détail.  Le KN 267 
présente un intérêt particulier : i l  a recoupé le faciès -p ile  à la cote 
341, qui est la plus basse que l ’ on a it  trouvée pour l ’ ensemble des quatre 
zones ; dans ce sondage la proportion des fissions dans le plutonium semble 
voisine de 10 %, ce qui tendrait à prouver qu’ à cet endroit la durée des 
réactions a été beaucoup plus courte que dans la zone 2 .

c) I l  est extrêmement dommage qu’ on n’ ait pas vu. la fermeture 
de la zone à l ’ aval de cette cote 341 j sur l ’ affleurement GL 8 (cote 
338.4) on trouve au niveau de l ’ échantillon 2326 des grès assez riches 
(11 %) et de l ’ uranium normal, mais aussi une contamination en terres ra-
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res de fission . Les t irs  192 et 187 confirment qu 'i l  reste très peu de mine
rai riche à l ’ aval de_la cote 341 mais indiquent que la zone s'étend laté 
ralement : secteurs ( 3 )  et (4 ).  Le secteur (4) a vraisemblablement très peu 
réagi, puisque la portion sud de l ’ affleurement GL B ne comporte que des 
appauvrissements isotopiques minimes, et qu 'elle est bordée immédiatement 
à l'amont par des grès (sondage KN 249, qui pose d ’ ailleurs un problème de 
topographie : i l  ne peut être aussi près de l 'affleurement). Le secteur (3_) 
comporte une sorte de promontoire, à l'amont duquel on trouve également des 
grès assez riches : i l  est probable que là aussi, les réactions et la dési
l ic if ic ation  se sont arrêtées au cours de leur progression.

I l  est remarquable en effet que dans les secteurs (5) et (6 ) ,  on 
trouve des grès riches avec des accumulations d'uranium, certes un peu in
férieures à celles de la zone de réaction, mais néanmoins d ’ un ordre de 
grandeur comparable : sondagesKN 251 et 252 d ’ une part, KN 248 et 249 
d'autre part. Ces secteurs seraient donc à l 'intérieur de la zone de sur- 
concentration, mais à l 'extérieur de la zone de réaction ; les sondages 
indiqués donneraient une idée de ce qu'était la couche C-] après remobili
sation de l ’ uranium et avant désilic ification .

d) Le secteur (7 ),  marqué par la portion nord de l'affleurement  
GL 6 et par les fronts du 29/9 et du 3Ü/9, est celui où on a trouvé les 
plus forts taux de réaction ; c 'est  en fa i t  le .début de la zone 6 . Le 
front du 30/9 est particulièrement intéressant au point de vue géologique 
car on y trouve toutes les transitions entre les grès très s i l i c i f i é s  et 
les argiles de piles,  en passant par des grès partiellement d é si l ic i f ié s
ou déjà argilisés ,  et des argiles encore gréseuses. Les maxima d'appauvris
sements isotopiques se trouvent le long d’ un petit joint argileux dans 
l ’ axe du faciès -p ile .

On note la présence du sondage KN 251, resté gréseux immédiate
ment à l 'aval de l ’ affleurement GL 6 (là aussi i l  y a peut-être un petit  
problème de topographie).

e) La zone B proprement dite est fort mal connue, puisqu'elle  
n’ est jalonnée que par les sondages KN 261 et 256, le front 125 et un mor
ceau de l'affleurement GL 1. Le KN 256 est étudié un peu plus en détail.  
Comme on l 'a  dit on passe progressivement d'un encaissant gréseux à un en
caissant complètement argilisé .

C'est une bande étroite, qui s 'élève obliquement, avec un envi
ronnement très différent à l'amont et à l 'a v a l .  Les sondages KN 268, 258 
et 269, situés à l 'a v a l ,  qui ne comportent que du minerai pauvre, sont 
restés entièrement gréseux et l'uranium est normal. Au contraire les son
dages KN 260 et 254, situés à l ’ amont, qui ne comportent également que du 
minerai pauvre, sont complètement argilisés , et l ’ uranium est légèrement 
appauvri (secteur (8 ) sur la figure 7 ) , I l  semble donc que la d é s i l i c i f i 
cation qui a accompagné la progression des réactions s ’ est fa ite  préféren- 
tiellement vers l ’ amont, et on peut noter également que la contamination 
en uranium appauvri a lieu également plutôt en amont.

f)  I l  est dommage qu'on n 'ait  pas d'informations plus précises 
sur un éventuel raccordement entre les zones 6 et 2. Dans toute une portion 
de l'affleurement GL 1 on trouve des grès pauvres et une absence totale de 
réactions > à ce niveau (cote 359 à 360) on est donc certain qu’ i l  y a une 
interruption. D'ailleurs le KN 265 est preque entièrement gréseux, et le
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FIG. 8. Zone 3 -4 :  position des sondages et levés géologiques.
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gres riche

FIG.9. Zone 3 - 4 :  détail des secteurs.

KN 263 à l'extrémité de la zone 6 (dont une fo is  de plus la position ne 
paraît d 'ailleurs pas très correcte par rapport à l'affleurement) ne com
porte qu'une passe argilisée avec un encaissant gréseux. S ' i l  y a raccor
dement, ce ne peut être que plus à l 'a v a l .

ün a observé la limite entre faciès -p ile  et conglomérat au pro
f i l  y = 21 (marqué d'une croix sur la figure 6 ) ,  mais plus au nord (front 
125) la zone n’ est pas "fermée” , et on a noté que l'extrémité sud-est de 
la zone 2 n'a pas non plus été fermée. Or le t ir  125 qui a exploité la por
tion située entre les cotes 360 et 356 a trouvé du minerai riche dans le 
prolongement de la zone 6 . I l  y a donc entre les deux zones un couloir qui 
a au moins été affecté par la surconcentration, et on ne peut exclure qu’ i l  
ait  été argilisé .

ZONE 3-4 (figures 8 et 9)

Généralités

La zone 3 - 4 ,qui est la plus méridionale, est située à peu près 
entre les cotes 362 et 341. Comme les précédentes, e l le  s ’ étage donc sur 
une vingtaine de mètres ; e lle  est en gros au même niveau que la zone 5-6 ; 
e lle  monte légèrement plus haut. Elle est de forme assez massive ¡ on a 
estimé qu 'elle  comportait 180 à 190 tonnes d ’ uranium, et que sa contribu
tion en uranium 235 manquant était de l'ordre de la centaine de Kilos.
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Cette zone est assez fortement flexurée et e lle  est limitée au 
sud par un accident majeur qu'on appelle le "dressant” , de sorte que le 
faciès -p ile  est parfois redressé à la verticale i mais en moyenne dans le
centre, on peut estimer le pendage à environ 50 à 53°. On remarque que le
pendage moyen augmente pour les quatre zones quand on va du nord au sud.

Cette zone n'a pas été touchée par l ’ exploitation avant la décou
verte du phénomène, mais l'extrémité nord-ouest, proche de l'affleurement, 
a été reconnue dès septembre 1973, à la suite d’ une campagne de sondages 
percutants. On a alors délimité une zone 3, et lorsqu’ on a trouvé la zone
4 à la fin de 1974, on a maintenu la distinction entre les deux zones. Ce 
n'est qu’ à la suite du suivi géologique de l ’ exploitation qu’ on a reconnu 
qu'elles devaient être intégrées toutes deux dans un ensemble plus vaste.

Bien que l'on dispose de beaucoup moins d ’ informations que pour 
les zones 1 et 2, cette zone est un peu mieux connue que la précédente. On 
dispose des sources suivantes (figure 8 ) ;

-  11 sondages SC : n °  51 à 58 et n° 91 à 93, dont sept paraffinés (n° 52 à
58).

- 9 sondages KN : n° 221, 223, 226, 227, 230, 234, 235, 257, 259.

- un grand jalonnement GL 3, et deux affleurements étudiés en détail, GL 5
et GL 7. En particulier GL 5 comporte 15 coupes, et en tout près de 250
échantillons.

-  six fronts : n° 122 -  123 - 127 - 128 - 166 et 185 (ce dernier compor
tant également une petite portion relevée à la s o le ) .

La figure 8 montre que la zone a été délimitée par un ensemble de 
sondages KN et par des percutants (EXP 13 à EXP 22, en amont, et EXP 25 à 
EXP 33 au voisinage de la zone 3). En outre le jalonnement GL 8 passe en 
aval à la cote 330.

Au point de vue sédimentologique cette zone ressemble beaucoup 
à la zone 5 : le faciès -p ile  forme en général une bande assez étroite, et
i l  y a toujours des grès de Ĉ  de part et d’ autre des argiles de piles. La
plupart du temps, i l  est d i f f i c i le  de définir des épaisseurs normalement 
à la stratification, car les pendages sont très variables, et souvent d i f 
férents suivant les limites de faciès.

La zone est limitée vers le sud par le "dressant” , dont l'axe  
va du sud-ouest au nord-est. Le long de cet axe, le faciès-p ile  plonge à 
la verticale avant de disparaître. Cet accident majeur a provoqué par a il - ,  
leurs de fortes flexurations. Au nord, la zone est limitée par un système 
de fractures diagonales droites et diagonales gauches ; dans deux comparti
ments voisins séparés par une fracture, les pendages peuvent être très 
différents, et on observe également dans ce secteur des portions subverti
cales.

Le suivi des affleurements montre d'autre part, comme pour la 
zone 5, des séries de petits décrochements ou rejets, qui sont vraisembla
blement les témoins des réajustements postérieurs à la d ésilicification .
On a donné dans [ 6 ] un bloc-diagramme schématique de l'ensemble de la zone 
de réaction (figure 9 de cette référence).

Les accumulations d ’ uranium, comme pour la zone 5-6, sont en 
moyenne très inférieures à celles des zones 1 et 2 . Elles sont en outre très
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variables ,1 ' irrégularité rappelant parfois ce lle  de la zone 1 : on peut le 
voir par exemple le long de l'affleurement GL 3, où les mesures radiométri- 
ques montrent des maxima successifs séparés par des portions beaucoup plus 
pauvres. Ûans le faciès -p i le ,  les teneurs parfois ne dépassent pas 40 %, 
parfois sont comprises entre 50 et 60 % ; les épaisseurs sont assez fortes
par exemple dans le SC 52 ou le front 123, on trouve au contraire des pas
ses très minces dans l ’ affleurement GL 7 ou dans la série SC 91 à 93. Les 
flexurations peuvent donner lieu à des épaisseurs fictivement très grandes : 
c ’ est ainsi que dans le KN 230, on trouve du minerai riche sur près de
trois mètres, car à cet endroit la couche est subverticale.

Les appauvrissements isotopiques sont très médiocres j on trouve 
de très grandes surfaces où la teneur en 235 est supérieure à 0.69 %, et la 
plupart du temps elle  est au-dessus de 0.65 %. Elle ne s'abaisse au-dessous 
de 0.60 % que dans les bordures tectonisées nord et sud ; le record est de 
0.514 % [dans le front 127).

Description par secteurs

a) Sur la figure 9 on a délimité, comme on l 'a v a it  fa i t  sur la
figure 7, les portions où la teneur en uranium 235 tombe au-dessajs de 0.69 %. 
On voit qu 'elles sont groupées en deux ensembles et qu’ i l  reste en dehors 
une très large fraction de la zone ; l ’ existence d’ un grand couloir entre
les deux secteurs nord et sud ju s t i f ie  la distinction qui avait été faite
au départ entre zones 3 et 4. Le regroupement en une zone unique s'impose 
cependant, puisque l ’ ensemble est argilisé  et qu'on a trouvé un minimum 
de réactiüns partout.

L'existence de surfaces aussi vastes avec très peu de réactions 
pose un problème neutronique (si la c r i t ic ité  n'a pas été atteinte, les 
réactions auraient dû s ’ arrêter à plus courte distance des réacteurs pro
prement d its ,  et si e l le  l 'a  été, les réactions auraient dû continuer à 
cause de la destruction des poisons). On s ’ est demandé s ' i l  ne s ’ agissait  
pas de vastes zones de contamination ( i l  ne semble pas).

b) La zone 3 au sens restreint a été étudiée au départ au moyen
d'un ensemble de sondages percutants et des sondages carottés SC 51 à 56.
Cette zone est apparue fort médiocre, puisque seuls SC 51 et SC 52 compor
taient un appauvrissement isotopique appréciable (0.65 %) ; les ”cuttings"  
des EXP 27, 30 et 32 montraient des appauvrissements analogues, mais SC 55 
plafonnait à 0.68 %, SC 56 à 0.69 %, les SC 57 et 58 étaient au-dessus de 
0.70 %, et l'uranium de SC 53 et SC 54 était pratiquement normal. En fa it  
on avait laissé échappé une petite portion, recoupée ultérieurement par 
l'extrémité nord de GL 3 et par le front 123, où les appauvrissements iso 
topiques sont nettement plus grands (0.58 % dans le front 123). I l  est à 
noter d 'ailleurs que les accumulations d'uranium dans SC 52 et SC 55 sont 
assez grandes ; la faiblesse des taux de réaction s'explique vraisembla
blement par la médiocrité de l'environnement. (Ces deux sondages ont été 
u tilisé s  pour l'étude des terres rares lourdes, en particulier le lutétium).

Au sud-de la zone 3, on savait qu’ i l  restait du minerai moyenne
ment riche, mais la faiblesse des taux de réaction dans les derniers son
dages, notamment dans le SC 54, la issa it  penser que les réactions s 'arrê
taient. De même ultérieurement, on a pensé que le KN 234, dans lequel l 'u 
ranium 235 était au-dessus de 0.70 %, formait la bordure nord de la zone 4. 
Ce n'est que lorsqu'on a suivi les affleurements GL 3 et GL 5 qu'on a vu
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q u 'i l  n’ y avait pas de véritable interruption. De la même façon i l  est ap
paru après le suivi de GL 7 que vers l 'aval la zone de réaction a lla it  
au-delà du SC 56.

La morphologie de cette zone 3 est assez compliquée. Si on suit 
la série SC 51, 57, 56, 52, 56, on voit qu’ i l  y a une flexuration marquée 
entre les SC 57 et 56 (6 mètres de différence de niveau entre les passes 
riches de ces deux sondages). Mais dans le compartiment situé plus au nord ( ( J_) 
sur la figure 9 ) , le faciès -p ile  reste d'abord plus haut, avant de plonger 
presque verticalement, comme le montre le front 128 qui marque la ferme
ture. I l  y a donc vraisemblablement un décrochement entre les deux compar
timents, et c 'est  probablement ce qui explique que le SC 53, qui est pour
tant tout près du front 128 (aux incertitudes près de la topographie), con
tient de l'uranium pratiquement normal (0.7190 %) : sa passe riche est à 
un niveau différent.

C’ est le long de cette portion subverticale qu’ on trouve les 
taux de réaction les plus élevés (0.584 % dans le front 123, mais aussi 
0.617 % dans le front 128). Immédiatement au nord, on retrouve des grès 
pauvres (KN 238).

Plus à l 'a v a l ,  on a trouvé de l ’ uranium assez appauvri à l 'e x 
trémité nord du GL 5, mais le KIM 257 qui contient pourtant du minerai r i 
che (32 %) a de l ’ uranium pratiquement normal (0.7194 %).

c) La limite ouest, c ’ est-à-dire amont, de la zone n 'est pas 
connue avec précision, bien qu’ elle  ait  été jalonnée par un ensemble de 
percutants. Ce qui est à noter est que la bordure semble systématiquement 
contaminée. On a trouvé de l'uranium appauvri dans les cuttings du EXP 16 
qui a recoupé du minerai à 10 % à la cote 363, c 'est -à -d ire  plus haut que 
tous les réacteurs connus dans le voisinage (la zone 2 est à plus de qua
rante mètres) : on en a trouvé de même dans les EXP 25 et 26, et aussi 
dans les KN 232, 224, 233 et 229 qui ne contiénnent pas de minerai très 
riche (pour les derniers au moins, on ne peut pas exclure qu’ i l  s ’ agisse 
de "queues” de réactions).

d) La zone 4 a été primitivement définie autour des KN 230, 223, 
221, 235, 226 et 227, et e l le  a été jalonnée ensuite par le GL 3. Le KN 228 
ne contenant que du minerai pauvre à teneur isotopique supérieure à 0.70 %, 
et le KN 231 étant normal, on ne pouvait soupçonner l'extension vers l 'aval  
de cette zone jusqu'à ce qu’ e lle  ait  été recoupée par les affleurements
GL 5 et GL 7 (et comme on l ’ a dit le KN 234 semblait constituer sa limite  
nord).

Le sondage le plus étudié a été le KN 230 qui recoupe du minerai 
riche sur près de 3 mètres [7 ].  Le KN 226 possède la particularité d'avoir  
des grès sains (c 'est -à -d ire  peu altérés et peu d é s i l ic i f ié s )  immédiatement 
au toit  du faciès-p ile  : on a ramené une demi-carotte sur 1.50 m, et on l ’ a 
utilisée  pour l'étude des inclusions fluides et celle  des traces de fission  
dans les quartz.

L'existence du "dressant" est mise en évidence sur la série de 
sondages KN 219 à 225, où une très forte flexuration apparaît entre les  
KN 221 et 219. On le retrouve avec beaucoup de netteté sur le front 127, 
où on voit le faciès-p ile  plonger à la verticale avant de disparaître, le 
conglomérat intercalaire se retrouvant à la base. Ce front permet du même
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coup de comprendre la situation du KN 230. Enfin la courbure de la ligne 
de niveau du GL 5 témoigne dans le même sens (pour GL 3, le tracé n'est  
pas représentatif d’ una ligne de niveau, car la cote diminue vers le sud).

I l  est remarquable que, de même que pour la limite nord, c 'est  
dans ces portio£s de bordure fortement marquées par la tectonique et souvent 
subverticales (2) ,  que se trouvent les maxima de taux de réaction : dans le 
KN 230, l ’ appauvrissement isotopique atteint 0.522 %, dans le front 127 : 
0.514 %, dans le front 166 : 0.578 %.

e) Comme pour la zone 5-6, la fermeture aval de la zone n’ est pas 
bien connue. L'affleurement GL 7 est très médiocre (sauf à son extrémité 
sud), et i l  en est de même des trois sondages SC 91 à 93. Le KN 259 contient 
du minerai à 46 % mais l ’ appauvrissement isotopique est très faible . Plus 
en aval, le jalonnement GL B à la cote 338 a trouvé des grès riches sur 
près de dix mètres (18 % dans l'échantillon GL 2302, uranium normal), et 
les t irs  192, 185 et 187 montrent qu 'i l  y a effectivement des accumulations 
notables d'uranium, vraisemblablement dans des grès ( £ 'est-à -dire non con
centré par d ésilicification) dans le secteur marqué (3) sur la figure 9 
(qui va jusqu’ au KN 231 : minerai gréseux 10 %, uranium normal). I l  semble 
donc bien que là aussi, la zone de surconcentration de l ’ uranium déborde 
la zone des réactions nucléaires, c e lle s -c i  ne s ’ étant pas propagées dans 
la tota lité  du domaine, et la désilicification  ne s ’ étant pas produite à 
l 'a v a l .

Dans ces conditions le levé 185 (front et affleurement) présente 
un intérêt particulier. Malheureusement la topographie comporte des ambigui
tés et on ne sait pas ce qui se passe immédiatement en aval. A la sole (qui 
pourrait être à la cote 340.5) on a observé un peu de fa c iès -p i le ,  se fer 
mant au contact d'un conglomérat ( l ’ uranium est appauvri : 0 . 6 6 8  %) ; le 
front montre seulement un faciès argilisé  pauvre. I l  semble qu'on soit ex
trêmement près de l'extrémité aval de la zone de réaction.

BILAN DE L’ ECHANTILLONNAGE

Les échantillons ont été prélevés soit directement dans la car
rière, soit sur des sondages. En principe à tout échantillon est attribué 
un n° d’ ordre i en fa i t  on a deux numérotations en parallèle : échantillon
nage "p i le ” : exemple n° 401, n° 2302, et échantillonnage "géologique” a f 
fecté du sigle GL : exemple GL 802, GL 2302. Un échantillon est entièrement 
défini par son numéro, mais i l  est utile de préciser sa situation. (par exem
ple sondage SC 44, front 127, e tc . ) .

Un échantillon prélevé sur le terrain a un poids très variable, 
généralement compris entre 50 et 500 g j lorsqu 'il  provient d'un sondage, 
si  le carottage est de mauvaise qualité, i l  peut se présenter comme un pré
lèvement de terrain, c 'est -à -d ire  avec des fragments non situés les uns par 
rapport aux autres, et avec une cote approximative. A l 'inverse , dans le 
cas des sondages paraffinés, on attribue à l'échantillon une longueur défi 
nie, généralement 5 cm, on procède à un découpage longitudinal et à des 
tronçonnages, et les fragments sont situés de manière précise. D'une ma
nière générale, on attribue des indices aux fragments : par exemple n° 
1421/4. Certaines portions peuvent être broyées et homogénéisées, on con
serve alors généralement des témoins sous forme de morceaux.

On a prélevé environ 25DD échantillons de terrain, et le nombre 
d’ échantillons prélevés sur les sondages est actuellement du même ordre ;
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ce nombre s'accroît constamment, puisque les numéros ne sont attribués 
qu'au, moment du découpage, et que de nombreux sondages n’ ont encore fa it  
l 'o b je t  que d'échantillonnages très partiels.

On dispose d'un répertoire où chaque numéro d'échantillon renvoie 
à un sondage (ou une coupe ou un front, e t c . ) ,  et d ’ un fichier où pour cha
que sondage (coupe, front, . . . )  est reportée la l is te  des échantillons,, avec 
leur localisation et éventuellement d'autres détails . Dans le cas des son
dages paraffinées, des plans de découpage indiquent de manière précise la 
provenance des échantillons. Pour chaque sondage, on dispose du "log" (des
cription sommaire par fa c iè s ) , et du radiocarottage. Rappelons enfin que 
les résultats des dosages et analyses isotopiques d'uranium ont été regrou
pés dans [2][3] et [7].

Au total,  on peut répartir les échantillons en six catégories :

1 . Echantillons prélevés indépendamment du phénomène pile et en particulier  
sondages KN anciens (< KN 219) et sondages OK (les échantillons ne sont 
pas nécessairement répertoriés).

2. Echantillons prélevés sur les affleurements dégagés au moment de la dé
couverte
- affleurements n° 1 , n° 2 et 2 ' (voir plus haut l is te  des "coupes")
- front de la "minipile” .

3. Sondages SC non paraffinés (37)
-  sondages d'exploration : zone 1 : SC 11 à 23, SC 25

zone 2 : SC 1 à 6 , B, 9a, 9b, 9c
zone 3 : SC 51

-  sondages ’’géologiques” : SC 0, SC 4B bis et 48 ter

- aval des zones 3 à 5 : SC 85 à 93.

4. Sondages SC paraffinés (92)
zone 1 : SC 24, 26 à 30, 61 à 78, 21 bis, 30 bis, 63 bis
zone 2 : SC 7, 10, 31 à 33, 35 à 50, 81 è 84

SC 2 bis, 34 bis à 47 bis, 49 bis
SC 35/b2, 36 /1 -2 -3 ,  36/b -b , 39 /1 -2 ,  44/1-2  

zone 3 : SC 52 à 58
sondages inclinés : SI2 " An 1 à An 6 .

5. Sondages KN du secteur pile (59) 
KN 219 à KN 277.

6 . Echantillonnage géologique au cours de l 'exploitation (échantillons GL)
- affleurements :

zone 2 - 6  
zone 5 
zone 3-4

affleurement GL 1
GL 2, GL 4, GL 6 
GL 3, GL 5, GL 7

aval zones 3-4-5  : affleurement GL 8 

fronts
zone 1 : fronts 108, 1 1 1 , 116
zone 2 : fronts 95 à 97, 99 à 101, fronts du 10/1, du 11/1
zone 6 : front 125
zone 5 ; fronts 119, 124, fronts du 29/9 et du 30/9
zone 3-4 : fronts 122, 123, 127, 128, 166, 185
hors pile : fronts 110, 112, 120, 129, du 24/1 ,  du 30/1.
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Les tableaux I à IV rassemblent un certain nombre de renseigne
ments (voir annexe).

a) Le tableau I est consacré aux sondages SC. ün donne pour ceux 
qui ont été paraffinés (92 sur 129)les longueurs correspondantes : ce lle -c i  
peut varier de 0.40 m à 4.00 m, soit 1 à 12 passes, mais e lle  est le plus 
souvent de l'ordre de 2 à 3 mètres, soit 5 à 7 passes. En tout, on a ré a li 
sé 560 carottes paraffinées.

Dans le cas de sondages ordinaires, on a fa i t  généralement des 
prélèvements ponctuels (voir : nombre d'échantillons) ; dans quelques cas 
seulement on a pu transporter des portions de carottes (colonne 4). 54 son
dages paraffinés ont été approvisionnés ; les 38 autres sont en tota lité  à 
Mounana ; on n'a d 'ailleurs fa i t  venir à Saclay que les passes jugées les 
plus intéressantes, c 'est -à -d ire  le Coeur ; les portions adjacentes n’ ont 
été jointes que dans un petit nombre de cas. Au total i l  y a actuellement 
166 passes paraffinées à Saclay; toutes ont fa i t  l 'objet.au  moins d'une me
sure radiométrique..Un certain nombre ont été découpées longitudinalement 
en demi et quart de carottes, puis tronçonnées ; on indique en colonne 6 la 
longueur découpée. Une fraction des tronçons est ensuite broyée et analy
sée j lorsqu 'il  n'y a pas de découpage longitudinal, on a fa i t  éventuelle
ment des prélèvements ponctuels.

On indique le nombre de numéros d'échantillons attribués, et le 
nombre d'analyses isotopiques d'uranium, ce dernier chiffre donnant une 
idée du degré de détail avec lequel le sondage a été étudié. Dans la der
nière colonne on donne une indication sur les autres études : G : analyse 
géochimique ou observations pétrographiques ; AI : analyses isotopiques 
d’ éléments autres que l ’ uranium.

b) Le tableau III  est consacré aux sondages Ki\l.

Une majorité de ces sondages se trouve.à l ’ extérieur des zones 
de réaction j on a indiqué par le signe G dans la troisième colonne ceux 
qui sont restés entièrement gréseux (ou du moins dans lesquels le maximum 
de teneur en uranium se trouve encore dans un grès) ; ceux, marqués A, pour 
lesquels la portion riche a été analysée-, ont traversé ou une zone de réac
tion ou sa bordure. Dans chaque sondage la teneur en uranium a été mesurée 
à l ’ endroit du maximum de radiocarottage : on a indiqué ceux pour lesquels 
cette teneur dépasse 5 ou 10 % ; on note qu’ i l  y a beaucoup de sondages 
gréseux riches. Enfin on donne une indication sur l'appauvrissement isoto
pique de l'uranium. L'échantillonnage a été purement ponctuel, sauf pour 
le KN 230, pour lequel on a pu ramener environ 6 mètres de carottes ; on 
donne pour chaque sondage le nombre d’ échantillons et le nombre d'analyses 
isotopiques.

c) Les tableaux II et IV sont re la ti fs  à l'échantillonnage car
rière. Pour les affleurements n° 1, 2 et 2 ' ,  on a distingué des ''coupes" ; 
le tableau IV détaille  l'échantillonnage "GL". On a ramené en général les 
échantillons au fur et à mesure de leurs prélèvements j cependant une grande 
partie- des échantillons GL est encore à Mounana ; le reste est partagé entre 
Saclay et Strasbourg. On indique là encore le nombre d'analyses isotopiques 
pour chaque coupe, ou pour chaque front ou affleurement.
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Annexe

TABLEAU I - Sondages SC

NAUDET et RENSON

Numéro du 
sondage Zone

Longueur
paraf

finée

Longueur 
ramenée 
en France

Radio-
métrie

Y

Longueur
décou

pée

Nombre 
d ' échan
tillons

Nombre
analyses
isotop.

Autres
études3

SC 0 entre 12 1 G
1 et 2

SC 1 2 12
SC 2 «r 6 2
SC 2 bis и 2.80m - - - -

SC 3 tt 9 B
SC 4 M - -
SC 5 1) 4 3
SC B r* 27 11 G
SC 7 M 1 . 20m 0.50m x 0. 50m 10 4
SC 8 II 3 3
SC 9a II 1 1
SC 9b t» 1 . 2 0 1 .80 11 11
SC 9c •1 2.70 1 .80 17 14
SC 10 »» 1.05 - - - -
SC 11 1 . 1 0 13 5 G
SC 12 •I 5 4
SC 13 II 5 4
SC 14 II 9 5
SC 15 II 0. 90 9 6
SC 16 II 6 5
SC 17 4 2 1
SC 18 tt 1 1
SC 19 » 3 3
SC 20 II 8 . 0 0 4.20 72 27 G. AI
SC 21 II 9 11
SC' 21 bis II 4.00 1 . 60 X 1 . 20 24 6
SC 22 II 22 8 G
SC 23 15 1
SC 24 1 . 20 0.70 X 1 -
SC 25 B ' 4
SC 2B 2.25 0.50 X - 1 1
SC 27 2 . 0 0 1 . 20 X - 1 1
SC 28 H 3.90 - -
SC 29 tt 2 . 0 0 1 . 2 0 X 0.95 19 3
SC 30 tt 4.40 2.80 X 2.80 44 17 AI
SC 30bis II 4.40 2.80 X 2.80' 44 17 G.AI

SC 31 2 4.70 _
SC 32 И 3.00 0.85 X 0.50 9 4
SC 33 M 2 . 0D - -
SC 34bis It 1.95 1 . 20 X 0.45 10 5 AI
SC 35 tt 2.25 1 .40 X 0.67 5 14 7
SC 35bis it 3.80 1 . 2 0 X 1 . 2 0 25 15 AI
SC 35 b2 II 2.40 1 . 2 0 X 1-. 20 2B 10
SC 36 II 2.45 2.45 X 2.05 57 60 AI+
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SC 36-1 2 2 . 10m 0.80m X 0,80m 13 5
SC 36-2 H 1.95 0. 90 X 0.72 13 5
SC 36-3 t« 2.25 1 . 0 0 X - - -

SC 36bis II 1.40 1 . 00 X 0.60 13 5
SC 36 Ы и 1 .60 - - - -

SC 36 b2 II 2.40 1 . 2 0 X - - -

SC 37 II 2.50 1.25 X 0 . 0 0 17 8
SC 37bis II 1 .90 - - - -

SC 38 II 3.05 1 .60 X 1 .60 33 14
SC 38bis M 2 . 2 0 - - - -

SC 3 9 I» 2.75 1.25 X 1 .25 25 14 A I

SC 39-1 II 0.50 - - - -

SC 39-2 2.30 - - - -

SC 39bis II 1.75 - - - -

SC 40 •1 2.95 2.95 X 1.45 29 11
SC 40bis II 1.70 - - - -

SC 41 II 2.60 1.45 X - - -

SC 41 bis II 1.70 - - - -

SC 42 It 2.45 0.80 X 0.625 12 6
SC 42bis II 2 . 0 0 - - - -

SC 43 II 2.35 1 . 20 X 0.70 15 5
SC 43bis If 2.50 - - - -

SC 44 2. 95 2.95 X 2.95 58 33 AI
SC 44-1 1» 2.90 - - - -

SC 44-2 II 2.70 - - - -

SC 44bis II 3.05 - - - -

SC 45 II 3.15 0.65 X - - -

SC 45bis II 1.05 - - - -

SC 46 M 2 . 0 0 0.80 X 0.40 9 4
SC 46bis •I 1.30 0.40 X - 1 -

SC 47 I» 1 .60 0.80 X - 1 1
SC 47bis II 1.60 0.30 X - 1 1
SC 48 II 2 . 0 0 0.40 X - 1 1
SC 48bis II 0 - - 15 1 G
SC 48tsr II 0 - - 9 - G
SC 49 »» 1 . 60 0 . BO X 1 -

SC 49bis II 1 .90 1 . 2 0 x , - 2 -
SC 50 II 2 . 2 0 - - - -

SC 51 3 0 1 . 20 0.55 11 5
SC 52 1 .65 1 . 2 0 x 1 . 20 24 10 A I

SC 53 II 0.85 0.85 x - 2 ’ 1
SC 54 II 1 .30 0.90 x - 1 1
SC 55 II 2 .40 1 .20 X 1 . 20 25 5 A I

SC 56 tl o.ao 0 .40 X - 1 1
SC 57 II 3.60 0 .40 X - 1 1
SC 58 It

2 .0 0 0 .80 X - 1 1

SC 61 1 2 .10 1 .60 X 1 .go 33 18 A I

SC 62 tl 2.80 - - - -
SC 63 1» 3.60 1.60 X - 23 16 A I

SC 63bis It 1 . 10 0.80 X - - -
SC 64 II 2.40 - - - -
SC 65 II 3.20 1 . 20 . x I - - -
SC 66 II 3. 60 - I - - - '
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SC 67 1 2.40m - - - -

SC 68 ” 2.40 1.60m - - -

SC 69 " 2.40 1 . 2 0 ■ - - -

SC 70 ” 3. 60 - - - -

SC 71 ” 4.00 - - - _

SC 72 ” 2.40 1 .60 X 0 . 2 0m - -

SC 73 " 4.80 - - - -

SC 74 ” 2.40 0.40 X - - -
SC 75 " 2 . 2 0 - - - -
SC 76 " 1 .60 - - - -
SC 77 ” 3.00 - - - -
SC 78 " 2 . 0 0 - - - -
SC 81 2 2.05 - - _ _
SC 82 " 2.05 0.85 X 0.40 7 4
SC 83 " 1 . 60 - - - -
SC 84 " 2.40 0.80 X 0.40 7 4
SC 85 5 0 - - 3 1
SC 86 ” 0 - - 9 2
SC 87 " 0 - - 1 1
SC BB " 0 - - B 1
SC 89 " 0 1 . 20 X 0.60 25 5
SC 90 " 0 - - 7 1
SC 91 3 0 - - 1 1
SC 92 ” 0 0. 50 X - 11 1
SC 93 " 0 0.50 X -■ 11 1
SI 2 1 6 . 2 0 4.40 X 2.30 ' 3B 12

A n  1 2 1 . 2 0 - - _ _

An 2 1 . 2 0 -  ' - - -

An 3 1 . 20 1 . 20 X - - -

A n  4 1 .10 Ü.70 X - - -

An 5 0.40 - - - -

An 6 1.60 - - -

a Voir texte.

TABLEAU II - Affleurements primitifs

Coupe Nombre 
d’ échant

Nombre 
d.'analy s . Coupe Nombre 

d lâchant,
Nombre 
d'analys. Coupe Nombre 

d'échant
Nombre 

d'analys

1 U 20 1 2 ' 0 20 1 2-P¿ 10
1 V 20 1 2 1P 36 25 2 'P(j 10
2 L 20 44 2 'P ’ 37 22 . 2 ’ Q 9 6
2 N 20 19 2 'P" 48 8 2 ' 0 ' 15 10
2 P 15 22 2'P"’ 4B 4 2'R 10 10
2 1L 64 12 2 ’ Pa 10 4 2 ' S 37 22
2 ’ L ’ 13 2'Pb 10 4 2 ’ T 23 7
2 ’ M 20 . 2'PC 10 4 2 ’U 56
2 1N 68 24 2'Pd 10 4 2'V 31
2 1N1 28 10 2 1 P¿ 10 4 2 1X 18
2-N" 49 . 2 'P¿ 10 4 Minipile 24 2
2 ’ N”' 25 ech. géol 40
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Numéro du 
sondage Localisation

Grès
ou

argilE

Minerai
richeb

2 3 5uc
Nombre 
d ' échan
til lons

Nombre 
analyses 
isotop.

KN 219 aval zone 4 G LC ï 1
KN 220 " G x N 9 1

KN 221 zone 4 A XX A 5 1
KN 222 aval zone 4 G . LC ■ 5 1
KN 223 zone 4 A XX A 20 7
KN 224 amont zone 4 G LC 7
KN 225 aval zone 4 G N 3 1
KN 226 zone 4 A XX A 23
KN 227 " A XX A 9
KN 220 bordure aval zone 4 A x C 9 1
KN 229 bordure amont zone 4 A XX C 1 1
KN 230 zone 4 A XX A 30 16
KN 231 aval zone 3 “4 G XX N 11 1
KN 232 amont zone 4 G C 1 1
KN 233 bordure amont zone 4 A XX C 3 1
KN 234 zone 3-4 A XX A 17
KN 235 zone 4 A XX A B-
KN 23 6 bordure aval zone 4 G C 1 1
KN 237 sud zone 4 G X - N 1 1
KN 238 nord zone 4 G LC 1 1
KN 239 sud zone 4 G N 1 1
KN 240 amont zone 5 G N 1 1
KN 241 sud zone 4 G X N 1 1
'KN 242 zone 5 A XX A 2 1
KN 243 " A XX A 6
KN 244 entre zones 5 et 3 G N 1 1
KN 245 zone 5 A X X A 10
KN 246 sud zone 4 G N 1 1
KN 247 aval zone 5 G X N 1 1
KN 246 bordure sud zone 5 G XX N 2 1
KN 249 " G XX C 7 1
KN 250 ■ zone 5 A XX A 3 1
KN 251 bordure nord zone 5 G XX 1
KN 252 " G XX C 2 1
KN'253 aval zone 5 G X N 1 1
KN 254 bordure zone 5-6 A C 1 1
KN 255 ■ amont zone 5 G X N 1 1
KN 256 zone 6 A XX A 8
KN 257 bordure zone 3 A XX LC 5 1
KN 258 aval zone 6 G N 1 1
KN 259 zone 3-4 A XX A 17
KN 260 bordure amont zone 6 A C 1
KN 261 zone 6 A XX A ' 1 1
KN 262 nord zone 3-4 G X N 1 1
KN 263 zone 6 A XX A 1 1
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KN 264 entre zones 6 et 2 G N 1
KN 265 ” G С 1 1
KN 266 entre zones 5 et 3 G X N 1 1
KN 267 zone 5 A XX A 10
KN 260 aval zone 6 G LC 1 1
KN 269 " G. X N 1 1
KN 270 entre zones 1 et 2 G X X LC 1 1
KN 271 entre zones 5 et 3 G (N) 1 1
KN 272 entre zones 1 et 2 G LC 1
KN 273 aval zone 5 G N 1 1
KN 274 aval zone 3 G N 1 1
KN 275 aval zone 5 G LC 1 1
KN 276 aval zone 3 G X N 2 1
KN 277 aval zone 4 G LC 1 1
OK 84bis Oklelobondo ■A XX A 24 4

a G  o u  A : m ax im u m  de ten eu r dans un grès o u  dans une argile, 
b M inerai r ich e : x  :■ 5 à 10%  .

x x  : t >  1 0 %.
c  U ra n iu m -2 3 5 : A  : uran ium  appauvri (U s <  0 .7 0 % )

С : U co n ta m in é  o u  légèrem en t appauvri (U s >  0 .7 0 % ) 
( L C  : U  légèrem en t co n ta m in é : 0 .7 1 8 4  - 0 .7 1 9 5

N : U n o rm a l: U 5 > 0 . 7 1 9 6 .
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TABLEAU IV - Echantillonnage géologique
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Affleurement ou front Situation
Nombre 

d' échan
tillons

Nombre 
d'échant. 
en fraoce

Nombre 
d' analyses 
isotopiq.

Autres
études

Affleurement GL 1 zones 2 à 6 f  75 75 11 x
GL 2 zone 5 27 25 4
GL 3 zone 3-4 10B 108 12
GL 4 zone 5 124 54 3
GL 5 zone 3-4 249 139 11
GL 6 zone 5 114 114 15 x
GL 7 zone 3 - 4 86 86 7 x
GL a aval zone 5 32 31 1 x

Fronts 95 à 97 zone 2 132
99 à 101 " 73 -
108 zone 1 10 -
110 amont zone 6 6 -
111 zone 1 28 -
112 anont zones 3~5 8 -

” 116 zone 1 51 2
119 zone 5 37 28 1
120 amont zone 6 21 -
122 zone 4 59 32 2
123 zone 3 26 16 3
124 zone 5 24 10 1
125 zone 6 43 1B 1
127 zone 4 38 11 2
128 zone 3 24 4 2
129 nord zone 2 15 -
.166 zone 3 - 4 73 73 3

” 185 56 56 . 1

Front du  10/1/76 zone 2 11 4 2
’’ du 11/1/76 " 51 26 3 X

" du 24/1/76 nord zone 2 14 - -

” du 30/1/76 " 8 - -
” du 29/9/76 zone 5 17 3 2
” du 30/9/76 81 81 7 X
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NAUDET et RENSON

DISCUSSION

V.A. PCHELKIN: A-t-on déterminé la teneur moyenne en 235 U par zones?
R. NAUDET: Précisons d’abord que dans la plupart des zones on constate en 

général une accumulation d ’uranium plus grande, et de l’uranium plus concentré 
quand on va vers l’ amont. La zone dans laquelle les appauvrissements sont les 
plus grands est la zone 2, dans laquelle on a trouvé d’abord les records absolus; 
on est même descendu à 0,3%. En amont de cette zone 2, qui est la portion 
conservée, l’ affleurement était plus riche que la ligne de sondage qui vient un peu 
après, et lâ on a de l’ uranium très concentré et des appauvrissements qui sont 
souvent de l’ ordre de 0,4 ou 0,5%. L ’aval de la zone 2 est déjà moins riche, et dans 
l’ensemble de la zone 1 on a une ou deux petites régions où on retrouve des 
appauvrissements assez élevés, jusqu’à 0,42% je crois. Ces valeurs sont comparables 
â celles de la zone 2, mais il y a une vaste portion où elles se situent aux environs de 
0,6%. Dans la zone 5—6, qui est une zone intermédiaire, le record est de 0,51%, 
mais ce résùltat est assez localisé; la plupart du temps les chiffres se situent vers
0,6%, ou rarement au-dessous. Dans la zone 3—4, la moins appauvrie, c ’est aux 
extrémités, c ’ est-à-dire dans les bordures le long du dressant et le long de la série 
de fractures, que l’on observe la plus grosse accumulation d’uranium. On a quelques 
appauvrissements un peu élevés, mais en moyenne on trouve environ 0,65%.
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Résumé—Abstract

E T A T  D E S  E T U D E S  G E O L O G IQ U E S  E N T R E P R IS E S  E N  F R A N C E  S U R  LE  G IT E  D ’O K L O  
D E P U IS  L E  C O L L O Q U E  D E  L IB R E V IL L E .

Les p ro b lè m e s  p o sé s  à la su ite  d u  C o llo q u e  de  L ib rev ille  p e u v e n t être reg rou p és  sous quatre  
ru br iq u es : genèse des g isem en ts  e t des su rco n ce n tra t io n s ; n iveau  d ’e n fo u is se m e n t  atte in t par 
la série ; tem p ératu res  duran t les réa ctio n s  e t e ffe ts  d e  ce lle s -c i; p e rtu rb a tio n s  p ostérieu res  aux 
réa ction s . Ils o n t  é té  a b ord és  dans u n  esprit p lu rid isc ip lin a ire  par des é tu d es  p é trogra p h iq u es  et 
m in éra log iq u es  classiques (C o g é m a , F o n te n a y -a u x -R o se s ; C entre  de  sé d im e n to lo g ie  et g é o ch im ie  
de  la su rfa ce , S trasb ou rg ), par l ’ é tu d e  des in clu s ion s  flu id es  (C en tre  de rech erch es  p é tr o 
graph iques e t g é o ch im iq u e s , N a n cy ), par l ’é tu d e  des m atières  org an iqu es  (In s titu t  français 
du  p é tro le , R u e il; C erchar, V em e u il-e n -H a la tte ) e t  p a r  l ’é tu d e  des traces de  fiss io n  (L a b o ra to ire  

R en é  B am as, O rsa y ). ‘

S T A T U S  O F  G E O L O G IC A L  S T U D IE S  U N D E R T A K E N  IN  F R A N C E  O N  T H E  O K L O  
D E P O S IT  S IN C E  T H E  L IB R E V IL L E  S Y M P O S IU M .

T he q u e s tio n s  p o se d  s in ce  the L ibrev ille  sy m p o s iu m  can  be g ro u p e d  u n d er fo u r  headings: 
o rig in  o f  the  d e p o s its  and the o v e r -co n c e n tra tio n s ; degree  o f  buria l rea ch ed  b y  the series; 
tem p eratu res  atta ined  du rin g  the  re a ctio n s , and  e f fe c t s  o f  the re a c t io n s ; p ertu rb a tio n s  sub seq u en t 
to  the rea ction s . T h ese  q u e s tio n s  have b een  th e  su b je ct  o f  m u ltid isc ip lin a ry  in vestiga tion s, 
in c lu d in g  co n v e n t io n a l p é trog ra p h ie  and m in era log ica l investiga tion s (C o g é m a , F o n te n a y -a u x - 
R o se s  and the C entre  fo r  S e d im e n to lo g y  and G e o c h e m is try  o f  the S u rfa ce , S trasb ou rg ), a s tu d y  
o f  flu id  in c lu s ion s  (Centre for  P étrograp h ie  and G e o c h e m ic a l R esea rch , N a n cy ), stu dies  o f  
o rg a n ic  m ateria l (F re n ch  Institu te  o f  P e tro le u m , R u e il, and C erchar, V ern eu il-en -H a la tte ) and 
a s tu d y  o f  fiss ion  traces (R e n é  Barnas L a b o r a to r y , Ó rsa y).

Le Colloque de Libreville a marqué une étape importante dans les études 
géologiques d ’ Oklo. Comme le soulignait M. Naudet [1 ] en conclusion de la table 
ronde sur les Sciences de la Terre, ce colloque consacrait la rencontre entre
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physiciens et géologues qui découvraient le profit qu ’ils pouvaient tirer respective
ment des travaux des uns et des autres. Néanmoins, si les géologues avançaient 
un certain nombre d ’idées sur la mise en place de l’uranium et sur l’environne
ment des réacteurs au moment de leur fonctionnement, le tout était encore au 
stade d ’hypothèses très incertaines. En ce qui concerne les effets des réactions 
nucléaires sur les sédiments encaissants on commençait tout juste à se rendre com pte 
que certaines particularités des zones de réaction pourraient s’expliquer par les 
réactions nucléaires elles-mêmes. Les données analytiques sur les réacteurs étaient 
déjà abondantes mais il manquait au géologue à cette époque, d ’une part une bonne 
connaissance du contexte, d ’autre part d ’avoir vu les réacteurs. En effet, jusqu’en 
1975 les mauvaises conditions d ’affleurement des zones 1 et 2, à la sole de la 
carrière, ne permettaient pas d ’observations géologiques correctes. L ’exploitation 
des zones de réaction, de 1975 à 1977, a donc été l’élément essentiel qui a permis 
de faire progresser les connaissances géologiques sur les réacteurs d ’Oklo. Au cours 
de cette exploitation des fronts de taille corrects, montrant des situations variées, 
ont pu être observés et décrits [2, 3].

Néanmoins les données de terrain ne pouvaient à elles seules répondre aux 
nombreuses questions que l’on se posait en 1975. Il fallait donc poursuivre les 
travaux de laboratoire dans les voies qui avaient été tracées avant le colloque et 
en ouvrir de nouvelles. Certains domaines, telle l’étude des traces de fission ou 
l’étude des matières organiques, étaient peu avancés ou mêmes n’avaient été 
qu’ effleurés; d ’autres, telle l’ étude des inclusions fluides, offraient pour Oklo 
des possibilités entièrement nouvelles. Ces études furent confiées à des organismes 
spécialisés, Laboratoire René Barnas pour l’étude de traces de fission, Institut 
français du pétrole (IFP) et Centre d ’études et recherches des charbonnages de 
France (Cerchar) pour l’étude des matières organiques, Centre de recherches 
pétrographiques et géochimiques (CRPG) du CNRS pour l’étude des inclusions 
fluides, les études géochimiques, minéralogiques et pétrographiques étant pour
suivies au Laboratoire de minéralogie de la Compagnie générale des matières 
nucléaires (Cogéma) à Fontenay-aux-Roses et au Centre de sédimentologie et 
géochimie de la surface (CNRS) à Strasbourg.

Les problèmes posés au colloque de 1975 peuvent être regroupés sous quatre 
rubriques:
— genèse des gisements et des surconcentrations ayant conduit aux masses 

critiques dans lesquelles se sont déclenchées les réactions nucléaires;
— niveau d ’enfouissement atteint par la série avant, pendant et après les réactions 

nucléaires;
— températures atteintes durant les réactions et effets de ces dernières sur le 

minerai lui-même et les terrains encaissants;
— perturbations postérieures aux réactions susceptibles d ’avoir modifié la 

géométrie des amas et la distribution des éléments chimiques issus des réactions.
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GENESE DES GISEMENTS ET DES SURCONCENTRATIONS .

Les observations sur le terrain et les études sur l’environnement géologique 
des réacteurs dont Gauthier-Lafaye et al. ont présenté les résultats [2] ont montré 
clairement que, à la suite d ’un mouvement tectonique, des remobilisations 
d’uranium ont entraîné la formation de surconcentrations au sein d ’un gisement 
préexistant. Le minerai «banal» d ’Oklo où l’uranium est associé aux matières 
organiques est le témoin de ce gisement initial. Les minerais gréseux riches à 
hématite, liés à des couloirs de cisaillement, voire à des brèches tectoniques, sont 
les témoins de surconcentrations restées sous-critiques; ils nous donnent l’ image 
de ce que devaient être les zones de réaction avant le déclenchement du phénomène.

L ’association étroite entre la pechblende et les matières organiques dans le 
minerai banal d ’Oklo amène inévitablement à attribuer un rôle aux matières 
organiques dans la genèse du gisement. U était donc souhaitable de caractériser 
ces matières organiques pour tenter de répondre aux questions suivantes:
— S’agit-il de matières organiques autochtones ou de matières organiques migrées?
— Quel était le degré d ’évolution de ces matières organiques lors de leur 

mise en place dans le gisement?
— Y  a-t-il un lien de parenté entre les matières organiques de la couche Cl et 

celles de la formation FB qui constitue une roche-mère possible?
Le rôle des matières organiques dans la genèse des surconcentrations est plus 

incertain. Leur absence presque totale dans les zones de réaction peut s’ expliquer 
à la fois par les effets neutroniques et thermiques. Dans les minerais riches 
gréseux (teneur en U de 10 à 20%) les teneurs en carbone organique paraissent 
assez capricieuses, mais il est sans doute trop tôt pour se prononcer car l’étude 
détaillée de ce type de minerai reste à faire.

La recherche, par la technique des inclusions fluides, du ou des fluides ayant 
transporté ou remobilisé l’uranium pouvait également être tentée. Les travaux 
pétrographiques et métallogéniques n’ont pas permis jusqu’ici d ’ identifier une 
venue de silice indubitablement,associée à la minéralisation uranifère; la 
caractérisation des fluides associés aux différentes étapes de la diagenèse permet 
cependant une première approche.

(

NIVEAU D’ ENFOUISSEMENT ATTEINT PAR LA SERIE

Le problème du niveau d ’enfouissement atteint par la série a été posé en 
1975 par l’ étude des minéraux phylliteux [4] et par celle des matières organiques 
[5 ]; une profondeur d ’enfouissement de l’ ordre de 4000 à 5000 m avait été 
avancée.

L’analyse des matières organiques, com m e celle des phyllites, ne renseigne 
que sur l’état de diagenèse maximal atteint par la série; les étapes antérieures
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sont effacées et l’histoire postérieure ne laisse plus de trace. Seule l’étude des 
inclusions fluides couplée avec une bonne connaissance pétrographique de la 
série offre la possibilité de retrouver différentes étapes de l’ évolution diagénétique 
du sédiment.

Connaître le niveau d ’enfouissement n ’est pas suffisant et ce n ’ est d ’ailleurs 
pas forcém ent la notion la plus aisément accessible. Il faut atteindre la température, 
le gradient thermique et la pression des fluides. La détermination du gradient 
exige d ’ étendre l’ étude à une épaisseur de terrain suffisante, d ’ où la nécessité de 
choisir des sondages profonds. Les études sur les matières organiques et celles 
sur les inclusions fluides peuvent difficilement être entreprises sur le même matériel, 
les niveaux riches en matières organiques étant plutôt argileux, donc impropres 
à l’étude des inclusions fluides, tandis que les niveaux gréseux bien silicifiés sont 
souvent dépourvus de matières organiques. Deux sondages furent donc choisis 
(fig -1 ):
— le sondage BA 2, situé à une vingtaine de kilomètres au sud-est d ’Oklo, qui 

recoupe toute la formation FA sur une puissance de près de 1000 m,- pour 
l’ étude sur les inclusions fluides;

— le sondage OK 21, situé dans le secteur d ’Oklo, qui recoupe les formations 
pélitiques du FB sur une épaisseur de 470 m et le sommet du FA sur 85 m, 
pour l’étude des matières organiques; cette dernière fut abordée selon deux 
voies différentes: mesure des pouvoirs réflecteurs (Cerchar) et approche 
chimique par pyrolyse et analyse élémentaire du kérogène (IFP).

TEMPERATURES DURANT LES REACTIONS ET EFFETS DE CELLES-CI

Les seules indications que l’ on possédait en 1975 d ’un effet thermique des 
réactions nucléaires consistaient en la présence:
— d ’uraninite1 dans les zones de réaction au lieu de pechblende dans les autres 

parties du gisement;
— d’ illite de type 2 M! dans les zones de réaction ou plus exactement'à leur 

proximité immédiate, au lieu du type 1 Md dans les terrains encaissants du 
Francevillien.

Ces indications laissaient une assez grande incertitude sur les températures 
atteintes dans le cœur des réacteurs. Au cours de la table ronde f 1 ] Geffroy 
s’était montré très prudent, en l’absence d ’autre «thermomètre géologique», sur 
la signification de l’uraninite en tant qu’indicateur de température élevée; le 
remplacement de mica de type 1 Md par des micas de type 2 M n’indique pas

1 A  la su ite de  G e f fr o y  [ 6 ] n o u s  réservon s  le term e uraninite au fa ciès  à c o n to u rs  cristallins 
du  m inéra l cu b iq u e  à U O 2 d o m in a n t, le  term e d e  pechblende désignant le fa ciès  c o l lo p h o r m e  
du  m inéra l.
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3 OK 21 -  560 m (COMUF) 4  BA2 -  950 m (COMUF)

FIG .l. Situation des sondages étudiés.

forcém ent une température très élevée car la transformation est réalisée aux 
alentours de 250°C. Aussi les géologues, qui se seraient attendus à trouver une 
véritable auréole de métamorphisme de contact, estimaient que des températures 
de l’ ordre de 300 à 350°C  n ’avaient pas été atteintes dans le cœur des réacteurs.

D ’un autre côté, la nature de la gangue des réacteurs et des argiles qui en 
forment les épontes paraissait très énigmatique; Dran et al. [7] avaient montré 
que l ’on ne retrouvait pas, dans les argiles du cœur, les dégâts d’irradiation auxquels
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on pouvait s’attendre, com pte tenu des fluences mesurées par d’autres méthodes.
Il était donc admis que les argiles du cœur avaient recristallisé après l’ arrêt des 
réactions; ceci était d ’une certaine manière confirm é par les études pétrographiques 
[8], qui avaient montré que les argiles du cœur avaient cristallisé postérieurement 
à l’uraninite. Mais com m ent expliquer l ’absence de quartz et la com position • 
chimique particulière des zones de réaction, qui s’avérait en définitive très 
différente de celle d ’un sédiment pélitique normal? Certes le flux neutronique 
pouvait d ’une certaine manière rendre com pte de la destruction des minéraux 
initiaux du sédiment, notamment du quartz; mais, outre que l ’explication n ’était 
valable que pour le cœur des réacteurs et non pour les épontes, on ne voyait pas 
pourquoi des minéraux initiaux n’avaient pas recristallisé, peut-être avec une 
texture différente' et selon une autre disposition, après l’ arrêt des réactions.

Tenter de résoudre le problème des températures avec la technique des 
inclusions fluides pouvait apparaître téméraire du fait de l’absence de quartz 
(support indispensable des inclusions! ) dans le minerai des réacteurs; l’ opération 
fut néanmoins tentée en recherchant des grès et des filonnets de quartz le plus 
près possible des cœurs et, la chance aidant, les «fluides chauds» des réacteurs 
furent effectivement découverts, ainsi que nous le montrent Openshaw et al. [9].

Une autre démarche devait être tentée par l’ étude des matières organiques 
[10, 11] dans l’ environnement des réacteurs. L ’absence presque totale de matières 
organiques dans le cœur des réacteurs, aussi constante et aussi significative que 
celle du quartz, posait elle aussi un problème. Par contre, dans l’environnement 
immédiat des réacteurs les matières organiques sont par endroits très abondantes 
et se  présentent parfois e n  r e m p l is s a g e  de fractures évoquant une migration. On 
pouvait donc penser que les matières organiques avaient été volatilisées par 
réchauffem ent du réacteur, ce qui se traduirait par des structures analogues à 
celle du coke dans les matières organiques de l’environnement immédiat.

U fallait enfin reprendre d ’une façon plus détaillée l’ inventaire minéralogique 
et pétrographique des réacteurs et de leurs abords. Naudet [12], se basant sur une 
étude systématique de G effroy, a montré que la présence d ’uraninite était effective
ment liée d ’une manière très stricte au minerai entré en réaction et non pas à la 
teneur en uranium. La signification de l’uraninite en tant qu ’indicateur de 
température était ainsi renforcée. Une meilleure connaissance de la répartition 
des argiles et en particulier des polymorphes des micas a permis de distinguer 
clairement les déstructurations dues aux dégâts d ’irradiation des recristallisations 
résultant d’ effets thermiques ou hydrothermaux.

C’est donc avec des idées entièrement nouvelles qu ’il faut reconsidérer les 
résultats pétrographiques et géochimiques antérieurs. Fort de l’existence du 
«fluide chaud» et des importantes remobilisations observées on peut apprécier 
l’ importance des transformations hydrothermales qui ont non seulement affecté 
les épontes mais qui ont, en quelque sorte, modelé le «minerai de pile)) lui-même [13].



IAEA-TC-119/7 195

LES PERTURBATIONS POSTERIEURES A U X REACTIONS

On sait que des perturbations postérieures aux réactions ont eu lieu; la 
meilleure illustration en est donnée par la migration du plom b [14—17]. Quatre 
types de phénomènes peuvent être invoqués:
— une tectonique tardive,
— une activité volcanique ou subvolcanique,
— des transformations diagénétiques tardives,
— les altérations superficielles récentes.

L’étude de ces différents points n’a pas été prioritaire dans les programmes 
de recherche entrepris depuis 1975, les données les concernant restent donc 
encore très fragmentaires.

Tectonique tardive

On sait que l’épisode tectonique majeur est antérieur à la mise en place des 
surconcentrations et au déclenchement des réactions nucléaires et que depuis 
cette époque les choses sont restées à peu près en place. Toutefois, Gauthier- 
Lafaye [3] a montré l’ existence d ’une tectonique de tassement liée au fonctionne
ment des réactions nucléaires elles-mêmes; par ailleurs il est difficilement 
concevable que, même dans un craton stable, la région n ’ait subi le contrecoup 
d ’aucun événement tectonique depuis près de 2 milliards d ’années; enfin, la 
remontée du bassin jusqu’au niveau d ’érosion actuel n’a pu se faire sans petits 
réajustements. Rappelons qu ’une étude par autoradiographie effectuée en 1973 
au laboratoire de Fontenay-aux-Roses (Bordereau n °4 3 6 6 )2 faisait apparaître 
un déplacement de quelques centimètres de la minéralisation de part et d ’autre 
d ’une petite fracture dans l’ échantillon n °476  du sondage SC 11. Les fronts de 
taille ont révélé des déformations beaucoup plus importantes du minerai riche 
des zones de réactions: flexuration, plissement (front 111), fracturation, souvent 
sur des failles inverses avec chevauchement (front du 11.1.76). Il serait intéressant, 
dans la mesure où l’ échantillonnage effectué le permet, de déterminer par l’analyse 
des courbes de fluence si ces déformations sont antérieures ou postérieures aux 
réactions nucléaires.

Activité volcanique ou subvolcanique

Tant que le problème de l’ âge de la réaction n ’aura pas été définitivement 
résolu, il se posera celui de l’antériorité des réactions nucléaires et du volcanisme 
de N’Goutou. Ce dernier pourrait traduire le passage d ’un «panache chaud» du

2 C ette  é tu d e  avait é té  c o m p lé té e  p a r  un e é tu d e  de  la rép a rtition  de  l ’uran iu m  p ar la  
m é th o d e  des traces d e  fiss ion  p ro v o q u é e .
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manteau [18] avec les conséquences thermiques que cela pourrait avoir pour 
l’ensemble de la série. Plus proches d ’Oklo sont les filons de dolérite datés 
d’ environ 1000 MA. Rappelons qu’ un de ces filons traverse le gisement à 150 m 
au sud des réacteurs. A  part un effet de «cuisson» très limité de terrains 
encaissants, l’ action de ces filons sur les sédiments paraît faible. Il faut toutefois 
reconnaître que l’on n’a pas étudié les effets possibles d ’un hydrothermalisme 
résultant soit d ’arrivée d ’ eaux juvéniles accompagnant la mise en place des filons, 
soit de la mise en mouvement des eaux connées réchauffées par la lave. Certaines 
migrations d ’ éléments pourraient être liées à cet événement; notons que dans le 
gisement un enrichissement en uranium est observé à proximité de la dolérite.

Diagenèse tardive

L’ interprétation des transformations diagénétiques tardives est liée à 
l’ interprétation de la chronologie tant relative qu’absolue des différents événements 
qui ont affecté la série. La mise en place du ciment dolom itique dans les grès du 
FA est le dernier événement diagénétique connu. On sait que cette diagenèse 
carbonatée est postérieure aux silicifications et à la cristallisation des phyllites.
Le fluide qui l’ accompagne a été étudié par Openshaw et al. [9]. On ignore 
l’importance des remobilisations consécutives à cette diagenèse tardive.

Altérations superficielles récentes

La position des réacteurs relativement proche de la surface, 40 à 80 m 
avant ouverture de la carrière, conduit à envisager la possibilité d ’altérations 
superficielles, sous un climat où l’ on sait que ces altérations peuvent être très 
profondes. Il faut souligner que la rivière Lékidi, qui détermine le niveau de base 
local, coule à la cote 370 m; au-dessus de cette altitude les altérations risquent 
donc d’ être importantes. Or c ’ est à peu près la cote de l’ affleurement des zones 1 
et 2 lors de la découverte du phénomène (374 m pour la zone 1 et 368 m pour 
la zone 2).

Il faut également souligner que sous le climat du Gabon les altérations sont 
très rapides et que le minerai de pile (ou tout au moins sa gangue) et les argiles 
qui lui sont associées paraissent particulièrement fragiles vis-à-vis des altérations.
On a en effet constaté que les argiles étaient compactes et avaient une bonne tenue 
sur les fronts de taille fraîchement ouverts alors que sur les affleurements qui 
étaient restés exposés à l’ air pendant plusieurs mois les argiles devenaient très 
plastiques. Parallèlement on a observé des transformations minéralogiques notables: 
augmentation de la proportion de kaolinite, apparition de minéraux à U6 + 
(uranopillites, uranocircite, etc.), altération de la galène en anglésite.

Les âges apparents très jeunes trouvés par la méthode К-Ar sur les échantillons 
partiellement kaolinisés des épontes des zones de réaction nous avaient conduit
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en 1975 [19] à conclure que la kaolinite résultait d ’une altération récente. Cette 
affirmation devrait être nuancée: perte d ’argon radiogénique, kaolinisation et 
altération climatique ne sont pas nécessairement liés d ’une manière aussi étroite.
Il y a perte d ’argon radiogénique dans tous les phyllosilicates directement exposés 
aux fortes radioactivités des minerais riches. Si la proportion de kaolinite augmente 
effectivement avec l’ intensité de l’altération on la retrouve néanmoins en placage 
sur les plans de fracture, dans des faciès très peu altérés, jusqu’à une profondeur 
de 300 m sous la surface topographique. A  cette profondeur on trouve en outre, 
et même en abondance, de la coffinite, également considérée par Geffroy [6] 
com m e un minéral de reprécipitation récente. Malheureusement les datations 
géochronologiques qu’il avait suggéré en 1975 de faire sur ce minéral n ’ont pas . 
été entreprises.

Il semble donc qu ’il faille envisager pour la formation de la kaolinite et de 
la coffinite une interprétation moins simple que celle qui avait été formulée en 
1975. Sans vouloir minimiser le rôle de l’ altération superficielle récente il faut 
sans doute prendre en com pte des circulations profondes dans les zones fracturées. 
Ces circulations pourraient avoir été provoquées par un épisode tectonique.
En fait il y a là un sujet d ’étude qui n ’a pratiquement pas été abordé et dont 
l’ importance est pourtant primordiale pour interpréter la migration de Pb, les 
«pollutions» du gisement par l’uranium appauvri en 235U et la dissémination des 
produits de fission.

CONCLUSION

Pour conclure deux points peuvent être soulignés:
1) Ce n’est qu ’au mois de février 1977 que l’exploitation des zones de 

réaction s’est achevée, et ce n’ est qu’après la fin de cette exploitation, lorsque l’ on 
a pu disposer de tous les documents de terrain, que le schéma tectonique dans 
lequel s’ inscrit le processus de surconcentration a été réellement compris. Or 
ceci est le cadre dans lequel doivent s’ inscrire les hypothèses de travail qui guident 
toutes les études géologiques sur Oklo.

2) Les études ont été très focalisées sur les réacteurs eux-mêmes et leur 
environnement immédiat; on a ainsi appris beaucoup de chose sur les conditions 
dans lesquelles se sont déclenchées les réactions et sur les effets de celles-ci sur 
les terrains encaissants et le minerai lui-même. Les idées que l’ on se faisait 
initialement sur Oklo s’ en sont trouvées profondém ent modifiées, mais de grands 
pans restent dans l’ ombre et de nombreux problèmes, tels ceux liés aux migrations 
tardives d ’éléments (p. ex. le plom b), ne pourront être résolus qu ’en élargissant le 
champ géographique d ’investigation.
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Résumé—Abstract

E T U D E S  M IN E R A L O G IQ U E S  E T  P E T R O G R A P H IQ U E S  E F F E C T U E E S  A  S T R A S B O U R G  
S U R  LE S R E A C T E U R S  N A T U R E L S  D ’O K L O .

L es étu d es  p é tro g ra p h iq u e s  e t  m in éra log iq u es  o n t  p erm is de m ettre  en  é v id en ce  a u tou r 
des zo n e s  de ré a ct io n  des au réo les  ca ractérisées par la  nature des m in éra u x  p h y llite u x  q u ’elles 
ren ferm en t. Ce son t, de l ’ ex térieu r vers le coeu r: illite  lM d  e t  ch lor ite  fe rr ifè re  (sé d im e n t 
n orm a l), illite  2 M j , ch lo r ite  m agn ésien n e e t k a o lin ite , illite  1M e t ch lo r ite  v e rm icu lite . O n  y  
o b serve  des figu res de  d isso lu tio n  des quartz  d é tr itiq u es  q u i d isparaissent dans l ’ a u réo le  à . 
illite  2M , o u  dans l ’ a u réo le  à ch lo r ite  m agn ésien n e , se lo n  q u e  l ’ encaissant est p lus o u  m oin s  
g réseu x. C ette  zo n é o g r a p h ie  serait d u e  à l ’ e f fe t  co n ju g u é  d u  b o m b a rd e m e n t  n e u tr o n iq u e  et 
d ’u n e  a ltéra tion  h y d ro th e rm a le  d u e  au d é c le n ch e m e n t , p a r  les réa ctio n s  n u cléa ires , d ’ un s ip h on  
th erm iqu e .

M IN E R A L O G IC A L  A N D  P E T R O G R A P H IÇ  IN V E S T IG A T IO N S  A T  S T R A S B O U R G  O N  

TH E  O K L O  N A T U R A L  R E A C T O R S .
P étrograp h ie  and m in era log ica l in vestiga tion s have revealed  th e  p resen ce  a roun d  the 

rea ction  zo n e s  o f  au reo les  ch aracter ized  b y  th e  nature o f  the p h y llit ic  m in era ls  w h ich  th e y  
en c lose . R u n n in g  fr o m  th e  o u ts id e  tow a rd s  the  c o r e , these  are: illité  lM d  and fe rr ife rou s  
ch lor ite  (n orm a l se d im e n t), illite  2 M b  m agnesium  ch lo r ite  and  k a o lin ite , illite  1M and: verm i
cu lite  ch lo r ite . D e tr it ic  q u a rtz  d isso lu tio n  figu res are ob se rv e d  w h ich  d isappear in  the  illite  2M  
a ureole  o r  in the m agnesium  ch lo r ite  a u re o le , d ep en d in g  o n  th e  degree  o f  sandiness o f  the 
co u n try  r o c k . T h is  z o n a l stru ctu re  c o u ld  be  a ttrib u ta ble  t o  the  c o m b in e d  e f f e c t  o f  n e u tro n  
b o m b a rd m e n t and h y d ro th e rm a l a ltera tion  d u e  t o  the a c t io n  o f  a th erm al s y p h o n  triggered  o f f  
b y  the n u clear rea ction s .

La matrice argileuse qui constitue à la fois la gangue du minerai riche des 
zones de réaction et ses épontes a été l’ objet de plusieurs études antérieures [ 1, 2]; 
mais s’ il avait été établi que ces argiles ne pouvaient être assimilées à un dépôt 
sédimentaire, leur origine restait énigmatique. De nombreux échantillons ont été
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recueillis au cours de l’exploitation des zones de réaction; l’étude de ces 
échantillons et des compléments d ’ étude sur des sondages anciens permettent 
d ’avancer une hypothèse de form ation de ces argiles.

1. DESCRIPTION PETROGRAPHIQUE ET MINERALOGIQUE

Deux cas sont à considérer selon que le minerai entré en réaction est situé 
dans un encaissant gréseux (zones 3—4 et 5—6) ou dans un encaissant pélitique. 
Dans le premier cas les argiles sont en contact direct avec les grès, dans le second 
cas on observe un faciès de transition argileux à structure sédimentaire conservée.

• A titre d ’exemple nous analyserons succinctement le front 122 (zone 3—4) 
pour illustrer le cas de l’ encaissant gréseux et le front du 11.1.76, complété par 
le sondage SC 6, voisin, pour illustrer le cas de l’ encaissant pélitique. Ces deux 
fronts ont déjà fait l’ objet d ’une description structurale [3].

1.1. Zones de réaction à encaissant gréseux (zones 3 —4 et 5 —6)

1.1.1. Description pétrographique du front 122 (fig. 1 à 3)

Le sommet desgràs fins du mur (C la -b ) se trouve à environ 50 cm sous la 
zone de réaction. Dans ces grès fins (échantillons 743 à 745) on observe au 
microscope une alternance de lits argileux micacés et de lits silteux plus riches 
en quartz détritiques. Les lits argileux ont l’ aspect habituel des sédiments pélitiques 
du sommet du FA qui ont été décrits précédemment [3]. On peut cependant 
noter une légère corrosion des quartz qui s’entourent d ’un fin liseré phylliteux 
plus clair que la matrice. Dans les lits silteux les quartz sont fortement nourris, 
ce qui a conduit par endroit à une texture engrenée, mais parallèlement on observe 
une corrosion des auréoles de nourrissage, partiellement remplacées par de l’argile. 
Ces figurés de désilicification s’accentuent beaucoup au sommet de ce niveau 
ainsi que dans les grès quartzite à grain m oyen des séquences (С 1 c-d-e) qui 
surmontent les grès fins. Au contact des grès fins de C la-b et des grès quartzite 
de C l c-d-e, on observe une intense fracturation associée à une minéralisation 
uranifère.

Au sommet des bancs de grès à grain m oyen les auréoles de quartz ont 
pratiquement entièrement disparu et des golfes de corrosion apparaissent dans les 
grains détritiques eux-mêmes. Ces derniers, auréolés d ’une frange sériciteuse de 
10 à 20 nm d’épaisseur, sont dispersés dans une abondante matrice argileuse 
constituée principalement de chlorite. Au contact des argiles qui bordent la zone 
de réaction on peut voir quelques grains de quartz en voie d’ épigénie complète 
par la séricite (annexe 1, photo 4). Les argiles sont constituées d ’un fond 
chloriteux assez homogène dans lequel on peut distinguer des reliquats de micas 
détritiques entièrement chloritisés. C ’est la chlorite de type 1 décrite par 
Le Mercier [1].
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Dans le minerai riche lui-même on trouve les différents aspects décrits 
antérieurement dans les zones 1 et 2 [1 ,4 ]. Il faut noter cependant l’ abondance 
de la séricite, parfois cristallisée en grand sphérolite. L ’hématite, assez abondante, 
se présente sous les aspects décrits par Le Mercier ([1 ], photos 11, 12 et 13).
Dans la matrice argileuse de la passe riche il n’ est généralement plus possible de 
reconnaître de structure sédimentaire résiduelle..

Au toit de la zone de réaction, la transition paraît plus rapide: On passe 
brutalement d ’un grès dans lequel les figures de désilicification sont encore 
discrètes (éch. 801) à une argile chloriteuse (éch. 800) à structure peu nette, mais 
qui paraît plutôt dériver d ’un ancien niveau pélitique (ou  finement gréseux) car 
les reliquats de micas détritiques chloritisés y sont très abondants.

1.1.2. Nature des minéraux phylliteux

Dans les grès fins du mur (éch. 743 à 745) et dans les grès quartzite à grains 
moyens de C lc-d -e  (éch. 746, 747, 764, 765) on a une association chlorite-illite, 
cette dernière étant généralement dominante; la kaolinite est accessoire. L ’ illite 
est de type 2M j. Les rapports d’ intensité des raies de la chlorite 001/002,
~  0,2 à 0,3, indiquent un minéral relativement ferrifère dans les grès fins et à la 
base des grès quartzite; ils s’ élèvent au sommet des grès quartzite, ce qui traduit 
une tendance de la chlorite à devenir plus magnésienne lorsque l’ on se rapproche 
de la zone de réaction. Au-dessus des grès quartzite, dans les argiles qui bordent 
au mur la zone de réaction (éch. 748), l’ illite disparaît presque entièrement au 
profit d’une association chlorite magnésienne-kaolinite.

Une disposition symétrique peut être observée au toit entre l’échantillon 
801, qui est un grès à illite 2M 1; et les échantillons 799 et 800, argiles à chlorite 
magnésienne et kaolinite bordant la zone de réaction.

Dans le minerai riche lui-même, l’ illite est assez généralement la phyllite 
dominante. Elle est associée à une chlorite en voie de vermiculitisation dont 
l’ espacement basai s’ écrase vers 12 à 13 Â  après chauffage à 490°C. Les valeurs 
anormalement élevées du rapport 001/002, qui atteint 3 et 4 dans certains 
échantillons, sont sans doute en relation avec cette altération qui résulte peut-être 
d’une désorganisation du réseau sous l’ effet du rayonnement. Le type d ’illite 
n’a pu être déterminé que sur l’ échantillon 753, il s’agit d ’illite 1M. La kaolinite 
est toujours très accessoire dans les échantillons du coeur.

1.2. Zones de réaction à encaissant pélitique (zones 1 et 2)

1.2.1. Description pétrographique du front du 11.1. 76 (fig. 4 et 5)

A environ 1 m au mur de la zone de réaction on observe un faciès (éch. 983 
et 986) qui macroscopiquem ent offre l’aspect d’un grès fin pélitique normal des 
séquences a et b de la couche C l (grès fins du mur). Au m icroscope ces
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FIG .l. Front 122, zone 3—4, levé géologique.
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FIG.3. Front 122, agrandissement de la zone de pile.

échantillons présentent encore, à l’observation en lumière naturelle, l’aspect 
habituel des grès fins pélitiques. Dans une matrice phylliteuse fine se détachent 
de grandes lamelles de biotite plus ou moins dégradées et des granules claires 
d’apparence détritique qui se disposent en microséquences granoclasées. Les 
biotites détritiques disposées en désordre à la base des microséquences s’ ordonnent 
parallèlement au litage au sommet de celles-ci. L ’observation en lumière polarisée 
montre que la matrice est essentiellement sériciteuse. Les granules claires 
d’apparence détritique sont également constituées de séricite, comm e si les quartz 
détritiques avaient été entièrement épigénisés.
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Le sondage SC 6, assez proche du front du 11.1.76, nous montre la transition 
entre ce faciès et les grès fins du mur qui présentent en fait, sur une puissance de 
l’ordre de 2 m, une alternance de grès plus ou moins fins et de pélites. A  70 cm 
au mur du minerai riche, on observe, dans un grès fin pélitique (éch. 232), 
l’ apparition d ’un très fin liseré sériciteux autour des quartz qui paraît constituer 
l’ amorce de leur remplacement par la séricite. Parallèlement on observe une 
chloritisation des micas détritiques.

En se rapprochant du minerai riche on trouve une roche argileuse, verte, 
compacte et litée (éch. 978 à 982) qui paraît dériver du faciès précédent par une 
intense chloritisation. La matrice évolue vers un fond chloriteux crypto cristallin 
presque isotrope tandis que les micas recristallisent en grands cristaux de chlorite 
à teinte de polarisation bleu-lavande du premier ordre. Les nids sériciteux, 
fantômes des anciens quartz détritiques, résistent mieux à la chloritisation 
générale. Ce sont les petits nodules sériciteux décrits par Le Mercier ([ 1 ], p. 154) 
dans le faciès chloriteux. A l’ observation en lumière naturelle leur couleur plus 
claire maintient l’apparence sédimentaire de la roche (annexe 1, photo 3). Les 
mêmes faciès ont été repérés dans le sondage SC 6 (éch. 1230 et 1231).

A moins de 40 cm du minerai riche, on passe sans transition à un faciès 
complètement différent: une argile très com pacte de couleur rougeâtre qui, au 
m icroscope, montre un fond sériciteux cryptocristallin très homogène avec 
hématite en grains et leucoxène (annexe 1, photo 5). Ce dernier minéral apparaît 
au centre de plages d ’aspect nodulaire dépourvues d ’hématite analogues à celles 
décrites par Le Mercier ([1 ], éch. 448, fig. 13).

Au contact du minerai riche et dans le minerai riche lui-même le fond 
phylliteux est plus largement cristallisé; de larges cristaux de séricite réapparaissent, 
souvent perpendiculaires aux cristaux d ’uraninite [1] (annexe 1, photo 2); aucune 
structure sédimentaire résiduelle n’ est visible. Il en est de même pour la passe 
«stérile» qui sépare les «d e u x »  -  le dédoublement de la passe riche résulte en 
fait d ’un chevauchement lié à une tectonique tardive de tassement [3] — passes 
riches du front du 11.1.76 (éch. 956). Dans le minerai riche (éch. 972, 975, 954 
et 985) on observe fréquemment des lacis globulaires ou allongés de fibres 
d’hématite, analogues à ceux décrits par Le Mercier ([ 1], fig. 11 et 12). Ces amas 
d’hématite sont toujours au coeur de nodules dépourvus d’uraninite qui com portent 
une auréole claire dépourvue à la fois d ’hématite et d ’uraninite, ces deux minéraux 
n’étant jamais en contact direct (annexe 1, photo 1).

La passe riche est surmontée par une bande chloriteuse de 50 cm d’épaisseur 
à laquelle font suite les pélites du toit de C l ,  plissées. Dans la partie est du front 
subsiste, dans ces argiles chloriteuses, un témoin de grès à ciment chloriteux dans 
lequel on observe des figures de dissolution des auréoles de nourrissage des quartz 
analogues à celles décrites sur le front 122.

Dans le sondage SC 6 par contre, on observe, immédiatement au toit du 
minerai riche, une brèche dont les éléments sont des fragments de pélite chloritisés, 
mais parfaitement identifiables (éch. 1227 et 1228). De grandes plages d ’uraninite



FIG.4. Front du 11.1.76, zone 2, levé géologique.
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ont cristallisé, postérieurement à la form ation de la brèche entre les éléments de 
celle-ci. Au-dessus apparaissent les pélites du toit sous leur faciès normal (éch. 
1224, 1225 et 1226), puis les grès du FB (éch. 1223).

1.2.2. Nature des minéraux phylliteux

Dans les sédiments normaux encaissant la zone de réaction (sondage SC 6) les 
phyllites sont une illite dans laquelle le type lM d est largement dominant et une 
chlorite ferrifère (rapport d ’ intensité (0 0 1 )/(0 0 2 ) = 0,1 à 0,3). Dans les niveaux 
franchement pélitiques l’illite est toujours le minéral phylliteux principal, sinon 
unique. La chlorite est abondante dans les niveaux gréseux, notamment dans le 
conglomérat du mur et dans les grès FB.

Les pélites et grès fins séricitisés prélevés à la base du front du 11.1.76 ainsi 
que l’ échantillon 1232 du SC 6 sont constitués d ’un assemblage d ’illite de 
type 2Mi et de chlorite apparemment plus magnésienne que celle des sédiments 
encaissants (I(001 )/I(002 ) = 0,3 à 0,5). La kaolinite est accessoire.

Dans les faciès chloritisés, tant au mur de la zone de réaction (éch. 936, 978 
à 982 sur le front du 11.1.76, 1230 et 1231 dans le sondage SC 6) qu ’à son 
toit (éch. 951 sur le front du 11.1.76, 1227 et 1228 dans le sondage SC 6) l’ illite 
est en quantité généralement trop faible pour que la variété polym orphe puisse 
être identifiée. Toutefois dans l’échantillon 982 il s’agit encore d ’illite 2 Мц.
Dans ces faciès la kaolinite est souvent assez abondante; sa proportion décroît 
dans les échantillons les plus éloignés de la zone de réaction. La kaolinisation 
affecte aussi bien les micas chloritisés, ainsi que l’ avait déjà signalé Le Mercier [1], 
que la matrice chloriteuse. Des placage de kaolin blanc se déposent également 
dans les fractures et les diaclases. La chlorite présente les mêmes caractères que 
précédemment (1(001 )/I(0 0 2 ) = 0,3 à 0,5), la raie basale (001 ) est stable au 
chauffàge (14,2 à 14,3 Â ). L ’illite est à nouveau le minéral argileux le plus 
abondant dans le minerai riche ainsi que dans les argiles cryptocristallisées à 
hématite qui le bordent au mur. Dans ces dernières le type dominant est toujours 
1 M (éch. 956, 962, 976 et 977); il n’a pas pu être déterminé dans le minerai 
riche lui-même. On trouve également l’ illite 1 M au mur de la zone riche dans le 
sondage SC 6 (éch. 1229). La chlorite présente la même anomalie que celle des 
faciès riches du front 122, résultant peut-être d ’une désorganisation du réseau 
sous l’effet du rayonnement: écrasement vers 13 Â  de la raie basale (001 ) au 
chauffage, rapport 1(001 )/I(002 ) anormalement élevé.

2. RECAPITULATION DES FACIES OBSERVES, LEUR INTERPRETATION

2.1. La minéralogie

On peut définir, en fonction  de la nature des phyllites, plusieurs auréoles 
autour des zones de réaction, les minéraux phylliteux dominant étant, de la 
périphérie vers le coeur (fig .6):



TABLEAU I. ANALYSES CHIMIQUES DE LA FRACTION INFERIEURE A 2 jum DES PRINCIPAUX FACIES DECRITS

Ech. P rovenan ce N ature S i0 2 A120 3 MgO CaO F e20 3 F eO МП3О 4 T i 0 2 BaO SaO N a20 K 20
P erte à 
1 00 0°C

S om m e

1224 SC 6 , 4 ,9  m S éd im en t n orm a l: illite 
lM d  e t  tra ce  de quartz 
(en v . 5%)

5 3 ,0 29 ,7 1 ,17 < 0 , 2 1,8 0 ,0 1 3 0 ,5 7 0 ,3 2 0 , 0 2 0 ,4 8 7 ,3 9 5 ,2 6 99 ,91

9 83 F. 1 1 .1 .7 6 Illite 2 M j + ch lorite  Mg 46,5 3 1 ,4 2 , 0 1 < 0 , 2 1,38 1,55 0 , 0 2 1 0 , 2 2 0,41 < 0 , 0 1 0 ,2 3 8 ,5 0 5 ,9 4 9 8 ,3 6

9 62 F .I 1 .1 .7 6 Illite 1M p ro ch e  m inerai 
rich e  +  ch lorite

4 7 ,3 29,5 3 ,05 0,3 5 ,4 0 0 ,7 2 0 ,0 8 5 0 ,1 4 0 ,3 7 0 , 0 1 1,58 6 ,0 5 4 ,1 2 9 8 ,6 3

5 44 K N  2 2 0 , 16 ,9 7  ш C hlorite  F e  +  illite 1M 
(4 0 % ) +  quartz (1 5 % )

4 8 ,4 2 2 ,4 2 ,2 4 0,3 2 ,59 1 0 , 0 0 ,0 8 2 0 ,4 4 0 ,1 8 < 0 , 0 1 0,81 3 ,03 5 ,1 6 9 5 ,6 4

9 36 F .1 1 .1 .7 6 C h lorite  M g +  kaolin ite 32,5 24 ,6 18,0 0 , 2 4 ,3 7 ,2 0 ,0 6 0 0 ,1 7 0 ,0 6 0 , 0 2 0 , 2 0 0 ,4 11 ,9 0 99 ,6 1
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— l’illite lMd et la chlorite ferrifère (sédiment normal),
— l’illite2M 1,
— la chlorite magnésienne,
— l’ illite 1M et la chlorite-vermiculite.

La nature des phyllites dans les sédiments normaux de l’ environnement de С 1 
a été confirmée par un très grand nombre d ’analyses effectuées dans le gisement 
d ’Oklo et son environnement au sens large [5]. Le caractère ferrifère de la 
chlorite est très accusé (tableau I).

L ’auréole à illite 2M¡ apparaît généralement à une distance de l’ordre de 
1,50 m de la zone de réaction. Toutefois, dans le sondage SC 22 Г illite 2M, 
apparaît à plus de 2 m au toit de la zone de réaction tandis qu ’au mur elle apparaît 
à moins de 1 m. Lorsque l’encaissant est gréseux le quartz subsiste dans toute 
l’auréole à 2M! tandis qu ’il disparaît dans la partie interne de l’auréole lorsque 
l’ encaissant est pélitique (zones 1 et 2). La disparition du quartz peut également 
être observée lorsque l’ auréole à illite 2Mj se développe dans un niveau de grès 
fins pélitiques intercalé dans les grès de C l , sommet de C lg  par exemple; c ’est le 
cas du sondage SC 23 en zone 3—4. La transition entre l’auréole à illite 2Mj et 
l’auréole à chlorite magnésienne est toujours rapide. Cette dernière est bien 
développée lorsque l’ encaissant est pélitique, elle est plus réduite lorsque 
l’ encaissant est gréseux; en ce cas la disparition du quartz coïncide approxima
tivement avec le passage illite 2Mj -> chlorites magnésiennes. Toutefois des 
résidus gréseux à ciment chloriteux peuvent subsister dans l’auréole à chlorite 
magnésienne. La com position chimique des chlorites de cette auréole tranche 
nettement sur celle des chlorites des sédiments normaux (tableau I). Il faut noter 
que c ’est dans l’auréole à chlorite magnésienne que la kaolinite est la plus abon
dante. Nous pensons qu ’il s’agit d ’une altération secondaire; en effet, la 
kaolinisation se manifeste en premier lieu par l’apparition de placages de kaolin 
dans la diaclase et la fracture; lorsqu’elle affecte la matrice chloriteuse et les micas 
chloritisés, elle s’accompagne d ’une oxydation du fer sous forme de goethite ou 
autres hydroxydes.

Parallèlement à l’augmentation des teneurs en uranium à l’ approche du coeur 
on observe la réapparition de l’ illite et une m odification de la com position des 
chlorites, qui deviennent plus ferrifères. Ces deux phénomènes sont très bien 
illustrés par les analyses chimiques publiées par Branche et al. [6]. Les variations 
du rapport (F e 0  + M g 0 )/K 20  traduisent les variations du rapport chlorite/illite, 
celles du rapport FeO/MgO traduisent les m odifications de la com position 
chimique des chlorites lorsque l’on pénètre dans le coeur (fig.7). Le type d’illite 
n’a que rarement pu être identifié, il semble que l’ on ait le plus souvent une illite 
de type 1M. Elle se distingue de l’ illite lM d des sédiments normaux par une 
teneur plus faible en potassium, la présence de sodium, et des teneurs plus élevées 
en fer et magnésium (tableaux I, II et III). Cependant l’ illite de type 2M! persiste 
parfois dans le coeur (sondage SC 22) mais les raies caractéristiques de ce p o ly 
morphe (114), (114), (023) et (025) sont beaucoup moins nettes que dans les



TABLEAU II. COMPOSITION CHIMIQUE DES ILLITES ESTIMEE APRES CORRECTION DES IMPURETES

E ch. N ature C o rre ct io n S i0 2 A12 0 3 M gO CaO F e 2 0 3 F eO N a 20 K 2 0 h 2o

1 22 4 Illite  lM d  séd im en t 
n o rm a l

5%  quartz 5 1 ,2 3 1 ,7 1 , 2 - 1,9 - 0 ,5 7 ,9 5 ,6

983 Illite  2 M t é p o n te  
z o n e  2

1 0 % ch lor ite 49 ,6 3 3,1 - - 1 , 0 0 ,9 0 ,3 9 ,8 5 ,3

9 6 2 Illite  1M é p o n te  
m in era i

1 0 % ch lor ite 4 9,1 3 0 ,4 2 ,3 0 ,3 5 ,6 0 ,4 1,7 6 ,5 4 ,0

TABLEAU III. FORMULE STRUCTURALE DES ILLITES

E ch. N atu re

T étraèd re O cta è d re In te r fo lia ire

Si A l A l F e (I I I ) F e (I I ) M g K  N a  Ca

1 22 4 Illite  lM d  sé d im e n t 
n o rm a l

3 ,3 6 0 ,6 4 1,81 0 ,0 9 - 0 , 1 2 0 , 6 6  0 ,0 6

9 8 3 Illite  2 M , é p o n te  
z o n e  2

3 ,2 9 0 ,71 1 ,87 0 ,0 5 0 ,0 5 - 0 ,8 3  0 ,0 4

9 6 2 Illite  1M , é p o n te  
m in era i r ich e

3 ,2 2 0 ,7 8 1 ,5 6 0 ,2 7 0 , 0 2 0 ,2 3 0 ,5 4  0 ,2 2  0 ,0 2
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FeO
MgO

1 , 5

0,5

FIG. 7. Rapports (Fe0+M g0)/K20  et FeO /MgO de la coupe 2L (zone de réaction 2).

Echantillons 395 400 405 410 414

FIG.8. Teneurs en UOi et  F e 2 0 3 de h  coupe 2L (zone de réaction 2).
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illites 2M X des épontes. IÍ faut également noter que l’hématite, absente dans les 
auréoles extérieures, apparaît à faible distance du coeur et dans celui-ci, son 
apparition coïncidant à peu près avec le début de l’ auréole à illites 1M et chlorite. 
Dans le coeur elle présente une forte corrélation négative avec l’uraninite, ce que 
traduit, dans une certaine mesure, la corrélation Fe20 3 -  U 0 2 (fig.8).

2.2. Les structures microscopiques

L’auréole à illite 2Mj apparaît toujours dans des sédiments, grès ou pélites 
dont non seulement l’apparence est normale, mais dont la structure microscopique 
est conservée. Toutefois, l’apparition des premiers indices de désilicification et 
de remplacement des quartz par la séricite coïncide avec la transformation des 
illites lMd en illite 2M!_ Les figures de désilicification s’accentuent lorsque l’ on 
va vers la partie interne de l’auréole. Lorsque l’encaissant est pélitique les quartz 
disparaissent dès l’auréole à illite ils sont épigénisés par de la séricite; la 
structure de la roche est conservée et se maintient encore dans l’auréole à chlorite 
magnésienne jusqu’à une très faible distance du minerai riche. Par contre lorsque 
l’ encaissant est gréseux les quartz disparaissent et la structure s’effondre au passage 
de l’ auréole à illite 2M, à l’ auréole à chlorite magnésienne. Mais il faut noter que 
dans ce cas l’auréole à chlorite magnésienne est très peu développée: l’effondre
ment de la structure se fait toujours très près du minerai riche, c’ est-à-dire à moins 
de 30 à 40 cm de celui-ci.

2.3. Essai de bilan géochimique

Ces observations montrent, aux épontes des zones de réaction, une trans
formation des terrains encaissants par dissolution ou épigénie des quartz. En 
zones 1 et 2 les terrains encaissant les zones de réaction sont les grès fins du mur 
et les pélites du toit, le minerai riche de la zone de réaction occupant la place de 
toutes les séquences gréseuses de C l (C lc -b ) avec réduction de puissance corres
pondante. Dans les zones 3—4 et 5—6 les séquences gréseuses de C l subsistent 
partiellement, mais elles sont incomplètes, le minerai riche occupant la place des 
séquences manquantes ou tronquées [5].

Les dissolutions de quartz observées à l’éponte des zones de réaction, jointes 
à des arguments d ’ordre géométrique et structural [3], ont suggéré l’hypothèse 
que le minerai des zones de réaction résulterait d’une désilicification des séquences 
gréseuses de la couche C l. La gangue argileuse de ce minerai serait une argile 
résiduelle, de désilicification des grès, plus ou moins transformée. Les données 
actuelles sont encore trop incomplètes pour établir un bilan précis de cette trans
formation, néanmoins quelques ordres de grandeur peuvent être établis.
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TABLEAU IV. COMPOSITION CHIMIQUE ESTIMEE DES PRINCIPAUX 
FACIES

PF S i0 2 A12 0 3 M gO F eO F e 2 0 3 K 20

S éd im en t n o rm a l: grès 
fin  p è lit iq u e

4 ,5  - 6 0 24 1 , 0 3,5 3,5 5,5

G rès e t co n g lo m é ra ts  de C l 1 9 2 3 ,0 0 ,3 2 , 2 2 , 2 0;5

E stim a tion  de  C l  (C h ) avec 
1 0 %  de grès fins

1,3 8 9 5 0 ,4 2 ,3 2 ,3 i

F aciès  à illite  2M 6 4 7 32 2 1,5 1,5 8

F aciès à ch lor ite  
m agnésienne

1 2 3 2 2 4 2 0 5 5 0,5

G angue d u  m in era i de  la 
zo n e  2

12 38 23 1 0 10 4 1,5

2.3.1. Les grès Cl et le minerai riche des zones de réaction

Les séquences gréseuses et conglomératiques de C l contiennent-elles assez 
d’argile pour justifier de la gangue argileuse des zones de réaction? En effet, en 
dépit des teneurs en uranium atteignant 40 à 60%, l’argile occupe 80 à 90% du 
volume du minerai dans le coeur des zones de réaction du fait de la densité très 
élevée de l’uraninite, voisine de 10. Les grès et conglomérats de la couche С 1 
contiennent en moyenne de l’ordre de 10% d ’argile et leur puissance est de l’ ordre 
de 5 m. La dissolution complète du quartz de ces grès les réduirait à un niveau 
d’argile de 50 cm. Il faut toutefois tenir com pte du fait que les séquences 
gréseuses de C l renferment toujours des niveaux de grès fins pélitiques dont la 
puissance cumulée est généralement de plusieurs décimètres et qui, eux, sont 
constitués pour 70 à 80% de phyllites. Il apparaît donc qu ’un minerai de coeur à 
gangue argileuse d’une puissance réelle de 0,5 à 1 m renferme une quantité d’argile 
qui est du même ordre de grandeur que celle de l’ ensemble des séquences gréseuses 
de la couche C l normale.

Cependant, les argiles des zones de réaction sont d ’une nature très différente 
de celle des grès de C l ; le bilan est donc fort différent selon les éléments consi
dérés. Le rapport des teneurs de la gangue des zones de réaction à celles de la 
couche C l (tableau IV) est de 4,6 à 7,7 pour A120 3 selon la proportion de grès 
fins que l’ on attribue à la couche C l (entre 0 et 10%), de 6,5 à 7 pour Fe, de 1,5 à 
3 pour K 20  et de 25 à 33 pour MgO. Les valeurs des rapports de A120 3 et Fe sont
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compatibles avec la réduction d ’ épaisseur observée (1 /5  à 1/10). La différence 
observée entre ces deux éléments, si tant est qu ’elle soit significative, pourrait 
traduire, soit un léger départ d’alumine, soit un apport de fer, soit les deux. Les 
rapports de MgO montrent que la quantité de magnésium initialement présente ne 
peut en aucun cas expliquer le MgO présent dans le minerai du réacteur: un apport 
de magnésium doit être envisagé. A l’ opposé, le rapport de K 20  montre que cet 
élément a été en partie évacué avec la silice.

2.3.2. Les grès fins pélitiques et les argiles d ’éponte

Le bilan des argiles d ’éponte, en zones 1 et 2, est plus aisé puisque nous 
avons vu que la structure microscopique de la roche est conservée, ce qui montre 
que la transformation s’ est faite sans grande variation de volume. La simple 
comparaison des analyses chimiques pondérales donne dans ce cas une assez bonne 
estimation du bilan, les éventuelles variations de densité étant négligées.

Comparé aux grès fins pélitiques des sédiments normaux, le faciès à chlorite 
magnésienne se caractérise par un déficit en silice et potassium et un très net 
excédent en fer et surtout en magnésium. L ’alumine est stable.

Egalement comparé aux grès fins pélitiques des sédiments normaux, le faciès 
à illite 2M se caractérise par un déficit en silice, moins important toutefois que 
dans la zone à chlorite magnésienne, un excédent en alumine, potassium et peut- 
être magnésium, pour ce dernier élément l’ écart n’ étant toutefois pas significatif.
Le fer est à peu près stable.

2.3.3: Le bilan global

— Si. La silice est évidemment l’ élément qui a été évacué le plus massivement, 
la dissolution du quartz dans les séquences gréseuses de la couche C l étant la 
cause principale de la réduction de puissance. Le déficit persiste dans les épontes 
mais il s’ atténue dans la zone la plus externe.

-M g .  L ’ autre fait marquant est l’excédent de magnésium qui se manifeste 
aussi bien dans le coeur que dans les épontes; il ne s’agit donc pas d’un simple 
transfert d ’une auréole à l’autre mais d ’un apport extérieur.

— Fe. De même le bilan global du fer doit être excédentaire quoique d ’une 
manière moins massive: dans le coeur il y aurait plutôt excédent que déficit, 
l’ auréole à chlorite magnésienne étant quant à elle certainement excédentaire en fer.

— K. Le bilan du potassium est moins clair puisqu’il est déficitaire dans 
les auréoles internes (coeur et zone à chlorite magnésienne) et excédentaire dans 
l’auréole la plus externe à illite 2 M j. Il est toutefois peu probable que les 2 à 3% 
de potassium excédentaires de l’ auréole à illite 2M t compensent les 5% manquants 
dans l’auréole à chlorite; il faudrait en effet que l’auréole à illite 2M soit deux fois
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plus épaisse que les auréoles à chlorite, ce qui ne paraît pas être le cas. Comme 
il y a en plus déficit dans le coeur, le bilan global du potassium est certainement 
déficitaire.

— Al. Le bilan de l’ aluminium paraît relativement équilibré comparé à celui 
des autres éléments mais son état précis est difficile à établir. Nous avons vu qu ’un 
léger déficit est envisageable dans le coeur tandis qu ’ il y a excédent dans l’ auréole 
externe. Doit-on envisager un apport extérieur d ’alumine oü tout simplement un 
transfert du coeur vers la périphérie?

CONCLUSION

La gangue argileuse des zones de réaction résulte d’une désilicification des 
grès de la couche C l (c-h). Dans les zones 1 et 2 cette désilicification atteint en 
outre les grès fins du mur (C la -b ) et les pélites du toit (base du FB) qui constituent 
alors les épontes de la zone de réaction. Elle s’accompagne, tant dans le minerai 
riche lui-même qu ’à ses épontes, de transformations chimiques et minéralogiques 
des argiles initiales. Ces transformations paraissent liées au fonctionnem ent des 
réactions nucléaires. En effet, si l’ on observe bien des amorces de désilicification 
dans le minerai riche hors des zones de réaction [5], la désilicification n’y est 
jamais totale et l’on n ’y constate pas les transformations chimiques (apport de Mg) 
et minéralogiques (chloritisation, transformation d ’illite lM d en illite 2M j) 
observées dans les zones de réaction. Assez curieusement l’ effet thermique le 
plus net, qui est la transformation des illites lM d en illite 2M b  ne se manifeste 
généralement que dans l’auréole la plus externe et non dans le coeur. Il est 
probable que tant que duraient les réactions, la gangue déstructurée par le 
bombardement neutronique ne pouvait recristalliser et ce n’ est qu’après l’arrêt 
des réactions que les argiles ont pu recristalliser dans le coeur, au sein d’une boue 
aluminosilicatée amorphe, en voie de refroidissement. Au contraire, dans les 
épontes, à une distance trop grande pour subir l’effet des neutrons, les minéraux 
phylliteux ont pu enregistrer l’ effet thermique des réactions. Cet effet thermique 
ne se manifeste toutefois qu ’à une distance relativement faible du coeur: 1,5 à 
2 m, ce qui est très peu com pte tenu de la quantité de chaleur dégagée au cours 
des réactions. Ceci montre que l’évacuation de chaleur devait se faire plus par 
circulation d ’ eau dans les fractures que par conduction à travers les terrains 
encaissants. On peut penser que les réactions nucléaires ont déclenché un véritable 
siphon thermique drainant, à travers les fractures, les eaux de la nappe des grès.
Ces eaux devaient être minéralisées, et en particulier contenir du magnésium qui, 
pour des raisons qui restent à élucider, s’ est fixé dans la gangue du minerai et ses 
épontes, induisant la cristallisation des chlorites magnésiennes.
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Annexe 1

MICROPHOTOGRAPHIES
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PHOTO 1. Lame mince. L P X 8 0 .  Echantillon GL 972b provenant du front du 11.1.76  
situé en zone de réaction 2. Minerai riche à uraninite (U) et liseré d ’hématite (H).
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PHOTO 2. Lame mince. LPA X  120. Echantillon GL 985a provenant du fron t du 11.1.76. 
Séricite cristallisant perpendiculairement aux faces des cristaux d ’uraninite (U).

PHOTO 3. Lam em ince. L P X 6 0 .  Echantillon GL 980a provenant du front du 11.1.76. 
Auréole à chlorite magnésienne; l ’ancien litage stratigraphique est marqué par l ’alignement 
des micas; les taches blanches sont d ’anciens grains de quartz détritique remplacés par de 
la séricite (S).
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PHOTO 4. Lame mince. LPA X  60. Echantillon GL 748b provenant du front 122 situé en 
zone de réaction 3 -4 .  Grain de quartz dissous et remplacé par de la séricite; le fond  sombre 
est constitué de chlorite.

PHOTO 5. Lame mince. L P X 1 2 0 .  Echantillon GL 962b provenant du front du 11.1.76. 
Auréole à illite 1M et chlorite; séricite cryptocristalline; un amas de leucoxène (L) est 
entouré d ’hématite (H).
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ANALYSE DES M INERAUX DES ARGILES AU X RAYON S X

(L é g e n d e : v o ir  p. 2 2 5 )

FRONT DE TAILLE 122 

Zone de réaction 3 —4

IAEA-TC-119/8

Minéraux argileux

Observations

№  GL Lithologie

Estimation
quantitative

К I (c-v)
0 0 2
001

llite-séricite 

Crist. Polym .

Chlorite

001 Chauf.
002 490°C

743 g. fin 12 41 47 0,55 5,0 2M t 0, 21 14 Q

744 g. fin 7 75 18 0,59 6, 0 2 M, 0,27 14 Q

745 g. fin 3 95 2 0,47 6, 0 14 Q

746 g. fin 13 59 28 0,23 5,0 0,32 14 Q

747 g. m y. fin 14 39 47 0,26 6 , 0 0,23 14 Q

748 g. my. 35 5 60 5,5 0,52 14 Q

749 Argile 4 59 37 0,18 4,9 1,17 13,8 u

750 g. m y. 9 35 56 0,27 5,0 2 Mj 0,51 14 Q

751 Pel. n. 10 30 60 0,43 4,5 1,51 14 Q-U

752 Pel. n. 2 72 26 0 ,24 5,2 4,17 12,9 Q-U

753 Arg. n. 3 82 15 0, 11 4,5 Ш 2, 0 12,7 U

754 Min. riche 75 25 0 , 22 5,0 4,4 12,9 U

755 Min. riche 85 15 0,1 4 ,5 2,2 U

756 Min. riche 7 70 23 0,18 5,0 3,37 12,7 U

764 g. m y. 5 40 55 0 , 2 2 4,8 2 M, 0,43 14 Q

765 g. m y. 7 75 18 0 , 2 0 6,7 2M 1,18 14 Q

767 Min. riche 5 89 6 0 , 1 0 5 2,72 12,9 U

768 Pel. n. 2 90 8 0 , 1 0 5,7 3,05 13 U-Q

769 Arg. n. 5 58 37 0, 21 5,2 1,55 13,6 U

770 Arg. n. 7 69 ,2 4 0 , 2 2 6,1 3,0 13

771 Arg. n. 6 75 19 0,18 6,7 3,81 13 Ü

792 Min. riche 3 81 6 0 , 1 2 5,0 1,50 12,9 U-Q

797 Argile 4 71 27 0,16 5,7 2,91 13 U

798 Arg. n. 5 86 9 0,16 8 , 0 1,50 13 U

799 Arg. v . 15 85 1,19 13,8 u

800 Arg. V. 25 3 72 0,98 14

801 g. m y. 6 64 30 0,28 4 ,0 2M 0,46 14,6 Q
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Zone de réaction 2
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M in érau x  argileux

O b serva tion s

№  G L L ith o lo g ie

E stim a tion
q uantita tive

к  i
(c -v )

0 0 2

0 0 1

Illite -séricite  

Crist. P o ly m .

C h lorite

001  C hau f.
0 0 2  4 9 0 °C

9 3 6 A rg. n. 1 0 0 0 ,4 8 14

951 A rg. v. 46 54 1 ,03 13,9

9 5 2 M in . rich e 5 73 2 2 0 , 1 2 4 ,5 1 ,4 2 U

953 M in . rich e 4. 83 13 0 ,0 5 4 ,7 1 ,18 U

9 5 4 M in . rich e 2 8 4 14 0 ,1 7 5 ,0 2 ,4 7 13,1 U

955 A rg. v. r. 6 75 19 0 , 2 0 4 ,8 2 ,5 6 13,1 U

9 5 6 A rg. n. 18 5 0 32 0 , 2 2 4 ,8 1M 1 ,8 4 13 ,2 U

9 6 0 M in . rich e 8 8 1 2 0 , 1 1 5 ,0 1,08 U

9 6 2 A rg . v. r. 5 8 6 9 0 ,2 6 5 ,0 1M 2 ,0 4 13,2

9 6 9 A rg . v. 7 4 0 53 0 , 2 1 5 ,0 1 ,67 13 ,2 U

9 7 0 g. m y . fin 1 0 9 0 0 ,2 5 14,6 Q

971 C gi. r. 17 77 6 0 , 1 2 5 ,0 0 ,9 5 Q -U

9 7 2 A rg . v. n. 5 81 14 0 ,1 6 4 ,8 2,5 13 ,2 U

9 7 4 M in . rich e 8 8 12 0 , 1 0 4,1 0 ,9 1 15 U

975 A rg . v. r. 8 6 14 0 ,1 5 4 ,5 2 , 1 1 13,3 U

976 A rg . n. 91 9 0 ,2 3 4 ,9 1M 1,7 6 13,7

977 A rg . v. r. 1 0 77 13 0 ,2 6 4 ,9 1M 1 ,7 0 13,5

978 A rg . v . n. 26 12 6 2 0 ,2 4 4 ,1 0 ,5 2 14

9 7 9 A rg . v. 34 17 4 9 0 ,3 8 3 ,5 0 ,4 8 14

9 8 0 A rg . n. 4 0 . 9 51 0 ,3 7 4,1 0 ,4 9 14

981 A rg. n. 17 83 0 ,41 14

9 8 2 A rg. n. 2 7 91 0 ,2 9 3 2 M , 0 ,4 4 14

983 A rg. n. 3 77 2 0 0 ,4 7 5 2 M ! 0 ,3 2 14

985 M in . r ich e 7 5 2 41 0 , 2 1 4 ,5 2 ,3 6 13 U

9 8 6 A rg . n. 9 4 2 4 9 0 ,5 4 3 2M 0 ,3 6 14
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Zone de réaction 1

M in éra u x  a rgileux

№
C O M U F

C o te
(m )

L ith o lo g ie К

E stim a tion
quantita tive

I
C h
(c -v )

0 0 2

0 0 1

Illite -sér icite  

C rist. P o ly m .

C h lo r ite

0 01  C h a u f.
0 0 2  4 9 0 °  С

O b se rv a tio n s

1223 2 ,7 0 g. FB 50 5 0 0 ,4 5 5 1M 0 ,2 7 1 4 ,2 Q
1 22 4 4 ,9 0 Pel. v. 1 0 0 0 ,4 9 7 ,5 1M Q
1225 6 , 0 Pel. n. 6 0 4 0 0 ,6 4 8 ,5 1M 0 , 1 2 14 Q
1 22 6 7 ,4 0 Pel. n . 90 1 0 0 ,4 7 7 1M 1 4 ,2 Q
1 2 2 7 8 ,9 0 A rg. 3 0 2 0 50 0 ,3 1 4 0 ,5 2 14

1228 9 ,1 0 A rg. 45 15 4 0 0 ,2 4 5 ,5 1M 1 3 ,9 U

8 5 9 9 ,3 0 M in. rich e 0 , 2 2 5 ,0 1 , 1 1 1 3 ,4 u

8 6 0 9 ,4 0 M in. rich e ' 73 27 0 ,1 6 5 ,0 1 ,2 4 13,5 u

8 6 9 9 ,6 0 M in . rich e 1 0 0 0 ,0 8 4 ,5 1M

1 22 9 9 ,7 0 A rg. 3 0 3 0 4 0 0 ,3 1 4 ,5 1M 0 ,6 4 13,5

1 2 3 0 1 0 , 1 0 A rg. 25 15 6 0 0 ,4 2 5 ,0 0 ,4 5 14

1231 1 0 , 2 0 A rg. 15 1 0 75 0 ,3 7 14

1 2 3 2 1 0 ,55 g. fin . 7 0 3 0 0 ,4 7 6 , 0 2 M j 0 ,4 9 14 Q
1233 1 0 ,9 5 g. m y . 1 0 0 0 ,2 3 14  . Q
1 2 3 4 1 2 , 2 0 Pel. v. 75 25 0 ,4 9 5,5 1M 0 ,3 4 14 Q
1235 1 2 ,5 0 Pel. v. 1 0 0 1M Q
1 2 3 6 1 2 ,6 0 Cgi. 1 0 2 0 70 0 ,4 3 4 ,7 1M 14 Q
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Zone de réaction 1

M in érau x  a rgileux

№
C O M U F

C o te
(m )

L ith o lo g ie K

E stim ation
q uantita tive

I
C h
(c -v )

0 0 2

0 0 1

IlU te-séricite  

C rist. P o ly m .

C h lor ite

001  C h a u f.
0 0 2  4 9 0 ° C

O b se rv a tio n s

1 23 7 3 ,3 0 g. FB 85 15 2 M j 13,5 Q
1238 3 ,8 0 A rg. 1 0 0 0 ,1 8 5,5 2 M j

1 23 9 5 ,6 0 A rg . 8 0 2 0 2 U X 0 ,5 4 13,8

7 8 9 6 , 0 0 M in . r ich e 9 0 10 0 ,1 6 5 ,5 2 M t 1 3 ,0 U

7 9 0 6 ,1 5 M in . rich e 90 10 0 ,2 3 6,5 2Mj . 1 3 ,0 U

7 9 2 6 ,5 0 M in . rich e 8 0 2 0 4 ,0 1 3 ,0 U

7 93 6 ,6 0 M in . rich e 9 0 1 0 0 ,2 9 5,5 2 M , U

1 24 0 7 ,0 0 A rg . 3 0 70 0 ,4 5 1 3 ,6

1241 7 ,5 0 g. fin 90 10 2 M t 14 Q
1 2 4 2 7 ,9 0 g. fin 55 45 Ш 0 ,1 9 14 Q
1 24 4 9 ,6 0 Pel. 95 5 1M Q
1245 9 ,7 0 Cgi. 1 0 10 80 5 0 ,3 14 Q
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-  Lithologie: A rg . =  arg ile ; Pel. =  p é lite ; g . =  g rès ; M in . =  m in era i; C gi. =  c o n g lo m é ra t ;
m y . =  m o y e n ; n. =  n o ir ; v. =  ver t; r. =  rou ge .

-  Estimation quantitative d ’ après les ra p p orts  d ’ in ten sité  des raies K (0 0 1 ) ,  1 (0 0 1 ) , 
C h (0 0 2 )  sur prép a ra tion s  o r ie n té e s  de  la fra c t io n  <  2 / /m ; K  =  k a o lin ite ; I = illite  (e t  autres 
m in éra u x  à 10 Â ) ;  C h  =  ch lo r ite ; c -v  =  in terstratifié  irrégulier ch lo r ite -v e rm icu lite  à d o m in a n ce  
d e  feu ille ts  de ch lo r ite .

-  Variétés polymorphes de l ’illite d é term in ées  d ’après les raies ( 1 1 2 )  e t  ( 1 1 2 )  o u  ( 1 1 4 )  
et ( 1 1 4 )  sur p o u d re  d é so r ie n té e ; C rist. =  in d ice  de cr istallin ité de  l ’ illite : largeur à m i-h au teu r 
de la raie ( 0 0 1 ) ;  2 M t o u  1M = m élan ge d ’ illite  2 M ! e t 1M à 2M  d o m in a n te  o u  1M d o m in a n te ; 
2 M ! ou  Iftl =  illite  2 M ) o u  1M exc lu siv e .

-  Chauf. 490°C  = p o s it io n  d e  la raie (0 0 1 )  de la ch lo r ite  après ch a u ffa g e  à 4 9 0 ° C .

-  Q  =  q u a rtz ; U  =  uran in ite  ( o u  p e ch b le n d e ) .

L E G E N D E

DISCUSSION

B. POTY: A  Strasbourg il y a deux ans vous nous avez dit que vous aviez 
trouvé de la biotite près des zones de réaction. Pensez-vous encore que cette 
biotite soit liée aux réacteurs?

F. WEBER: Non. Jusque dans la zone à chlorite des sédiments, qui sont 
donc déjà très transformés, on trouve des biotites chloritisées. Mais quand on 
fait l’ analyse correcte des structures de ces sédiments, on constate que ce sont 
bien des biotites détritiques qui ont été chloritisées, probablement par des fuites 
hydrothermales.

D.G. BROOKINS: La présence de chlorite magnésienne associée à la 
formation du minerai d ’uranium s’observe aussi dans les minerais à basse tem 
pérature et basse pression du plateau du Colorado (Etats-Unis). Séparées du 
minerai, les chlorites sont plus riches en fer; au fur et à mesure que le minerai se 
form e, une réaction faisant intervenir de la m ontm orillonite authigénique, du 
chlorate de fer et de la matière organique ainsi que des solutions contenant de 
l’uranium et du vanadium, produit du minerai uranifère mélangé à de la pyrite 
et de la chlorite magnésienne (contenant du vanadium), et à un autre type de 
carbone. Ainsi il existe une corrélation entre le magnésium et l’uranium dans 
certains gisements à basse température aussi bien que dans les gisements à 
température élevée. Cette observation est valable pour toute une gamme de 
cas, depuis les venues uranifères aux températures et pressions les plus basses 
jusqu’aux gisements uranifères filoniens à température élevée.
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F. WEBER: Je ne cherche pas à démontrer des températures élevées par 
l’existence des chlorites magnésiennes; je  constate simplement que ces chlorites 
ont cristallisé à Oklo au voisinage des réacteurs et uniquement à leur voisinage 
et j ’ en conclus que ce doit être sous l’ effet des circulations hydrothermales 
induites par la réaction nucléaire. En dehors de l’environnement immédiat des 
réacteurs les chlorites ont en effet un rapport Fe/Mg beaucoup plus élevé.
Je ne pense pas, cependant, que ceci se produirait de la même manière dans 
n’importe quel gisement où  il y aurait un réacteur nucléaire; on ne peut 
absolument pas poser l’ équation chlorite magnésienne = réacteur nucléaire, ni 
chlorite magnésienne = hydrothermalisme. Ces chlorites se sont formées tout 
simplement parce que les eaux connées des sédiments gréseux étaient magnésiennes; 
je  rappelle que certains niveaux ont un ciment dolom itique, cristallisé plus tard 
il est vrai. Ces eaux magnésiennes circulant sur une boue aluminosilicatée, 
amorphisées par le bombardement neutronique, ont favorisé, après l’arrêt de la 
réaction, la néoformation de chlorites. On constate que la quantité de MgO 
ainsi fixé par les chlorites est considérable, de l’ ordre de 1000 kg par mètre 
carré de couche, ce qui montre que la circulation d ’eau a été très intense.

Rosemary J. VIDALE: La chlorite magnésienne est présente en abondance 
dans des gisements uranifères qui ne renferment pas de réacteurs naturels.

F. WEBER: J’ai traité ce point dans ma réponse aux remarques de 
M. Brookins.

Rosemary J. VIDALE: Vous avez montré des grains de mica parallèles en 
bordure de grains d ’uraninite dans les zones de réaction. Ce type de texture 
s’observe dans les roches métamorphiques où de petites fissures se font formées 
(voir par exemple le travail de Ramsay). Le mica aurait-il pu remplir de petites 
fissures présentes dans les roches des réacteurs?

F. WEBER: Les cristaux d ’uraninite des zones de réaction ne sont générale
ment pas fissurés; c ’ est plutôt autour des cristaux que l’on observe cette 
disposition des cristallites de mica perpendiculairement aux cristaux d ’uraninite.

B. POTY: Je voudrais revenir sur le problème des chlorites magnésiennes 
associées à ces faciès de pile. Je pense que ces chlorites magnésiennes sont 
également extrêmement caractéristiques de gisements com m e ceux de Jabiluka 
et Rabbit Lake. Et ce qui est important, c ’est qu ’à Jabiluka les géologues 
considèrent que la quantité de chlorite magnésienne précipitée est fonction  de la 
quantité d ’uranium précipité. Il existe probablement un mécanisme commun 
expliquant la précipitation de la chlorite et la précipitation de la pechblende.
Ce n ’est donc pas par hasard que de la chlorite magnésienne se trouve à proximité 
des fortes concentrations en uranium dans les zones de réaction d ’Oklo.

F. WEBER: C’ est une question dont l’ étude n’est pas terminée. Je tends 
à croire qu ’il s’agit d ’ une coprécipitation, mais je  pense que même dans ce 
cas-là la précipitation des chlorites est un mécanisme lié au fonctionnem ent des 
réacteurs, alore que dans les minerais riches on n’observe pas cet effet.
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P.R. SIMPSON: Beaucoup de vos illustrations de matière argileuse 
montrent une tache brun foncé d ’opacité variable dont vous n ’avez pas fait 
mention dans votre présentation. S’agit-il de matière organique? S’il en est 
ainsi, celle-ci paraît être relativement abondante dans les matériaux que vous 
avez étudiés et présentés ici.

F. WEBER: Je n’ai pas particulièrement étudié ces inclusions opaques.
La quantité de matières organiques, abondantes dans les sédiments, diminue 
lorsque l’on s’approche du cœur des réacteurs, où leur teneur est très faible 
( <  0,2%). Je pense que la plupart des inclusions brunâtres auxquelles vous faites 
allusion sont des hydroxydes de fer dus à une légère altération récente.

R. HAGEMANN: Pouvez-vous préciser la température de transition entre 
illite 1M et illite 2M?

F. WEBER: Malheureusement les données de la littérature ne sont pas très 
précises: entre 200 et 400°C (Velde). La température n ’est pas le seul facteur 
qui entre en ligne de com pte. Dans les conditions d ’une diagenèse normale on 
admet généralement que cette transformation s’ effectue aux alentours de 250°C..

R. BROUSSE: L’ hypothèse de transformations par voie hydrothermale doit 
sans doute être précisée, car: 1) des remplacements centripètes des quartz par de 
la séricite existent en milieu non hydrothermal tel que celui du tonstein 
carbonifère de France; 2) en milieu hydrothermal tel que celui des aires 
géothermiques, les eaux dissolvent d ’ autant plus de silice qu ’elles sont plus 
chaudes (thermomètre Si) mais alors les quartz diminuent de volume sans être 
transformés en séricite périphérique.

F. WEBER: Ce n ’est que dans la partie très extérieure des auréoles dues 
aux transformations hydrothermales autour des réacteurs que l’on observe le 
remplacement des quartz par de la séricite. Bien entendu des faits similaires 
peuvent être observés dans la diagenèse profonde dans des conditions qui ne sont 
pas «hydrothermales» dans le sens que les géologues donnent généralement à 
ce terme mais qui impliquent des mécanismes similaires : circulation d ’eaux 
chaudes. Au coeur des réacteurs, où régnaient les températures les plus élevées, 
c’ est bien entendu une dissolution totale des quartz que l’ on observe, avec la 
réduction de volume correspondante.
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Résumé—Abstract

LE S S O L U B IL IT E S  D E  L ’U R A N IU M  D E S  Z O N E S  D E  R E A C T IO N  D ’ O K L O .
O n  a avancé l ’ h y p o th è se  q u e  la c o m p o s it io n  is o to p iq u e  de l ’ u ran iu m  des grains d ’uran in ite 

des zo n e s  de ré a c t io n  d ’O k lo  p ou rra it  se p résen ter se lo n  un e ré p a rtition  par zon es . O n  p ou rra it 
s’ a ttend re  à trou v er  un e c o m p o s it io n  p lu s  n aturelle  dans les b o rd u re s  de ces grains, p u isqu e  les 
so lu tio n s  q u i p én ètren t dans la z o n e  de  ré a c t io n  à partir du  g isem en t n o n  appauvri p eu v en t 
tra n sporter de l ’u ran iu m  n atu re l. O n  a ex a m in é  p lusieu rs grains d ’ u ran in ite  au m o y e n  d ’ une 
m ic ro s o n d e  io n iq u e  ca p a b le  de d o n n e r  u n e  ré p o n se  sur un e b o rd u re  d ’un e épaisseur de 1 0  д т .
C et in stru m en t, d o n t  la  p ré c is io n  est d ’e n v iron  5% , n ’a p erm is de d éce ler  a u cu n e  rép a rtition  par 
zon es . L ’ absen ce  de ce  p h é n o m è n e  dans la  c o m p o s it io n  is o to p iq u e  des grains d ’ uran in ite p eu t 
être d ue à la  fa ib le  so lu b ilité  de l ’ u ran in ite d u  g isem en t d ’O k lo , q u i réd u it  à p resqu e  rien  les 
d ép la cem en ts  d ’u ran iu m . L es  ca lcu ls  de la  so lu b ilité  de  l ’ uran in ite en  éq u ilib re  avec des ion s  
d ’u ran iu m , l ’ o x y d e  et l ’h y d r o x y d e  d ’ u ran iu m , et des io n s  ca rb o n é s  en  so lu tio n  aqueuse 
paraissent c o n fir m e r  ce tte  h y p o th è se . C es ca lcu ls  in d iq u e n t q u e  lo rsq u e  0 2 et C 0 2 s o n t  en 
éq u ilib re  avec l ’ assem blage so lid e  co n st itu é  par la  m a g n étite , l ’h ém a tite  e t le grap h ite  les 
m o la lités  d ’ uran ium  to ta l dans la gam m e de p H  de 5 à 6 , 8  s o n t  in férieu res  à 1 0 -9 . D ans ces 
c o n d it io n s , et en  l ’ absen ce  d ’ autres esp èces  aqueuses d ’u ran iu m , la qu a n tité  d ’uran ium  d ép lacée  
ne devrait pas su ffire  à en tra în er  u n e  ré p a rtition  par zo n e s  d éce la b le  dans l ’ u ran in ite de la z o n e  
de réa ction .

U R A N IU M  S O L U B IL IT IE S  IN  T H E  O K L O  R E A C T O R  Z O N E S .
It w as h y p o th e s iz e d  that uran in ite  grains in  the r e a c to r  zo n e s  at O k lo  m ig h t s h o w  z o n a tio n  

w ith  re sp e ct  t o  the  is o t o p ic  c o m p o s it io n  o f  th e  u ran iu m . A  m o re  nearly  natura l c o m p o s it io n  
m ig h t be  e x p e c te d  in the rim s o f  su ch  grains s in ce  so lu tio n s  m o v in g  in to  the  re a c to r  zo n e s  fro m  
the u n d e p le te d  ore  z o n e  w o u ld  carry natura l u ran iu m . Several uran in ite  grains w ere  e x a m in e d  
b y  me ans o f  an io n  m ic r o p r o b e  ca p a b le  o f  reso lv in g  a rim  o f  10 цт  w id th . W ith in  th e  a p p ro x i
m a te ly  5%  p re c is io n  o f  th e  in stru m en t n o  zon in g  w as d e te c te d . T h e  a b sen ce  o f  d e te cta b le  
z on in g  in  th e  is o t o p ic  c o m p o s it io n s  o f  the  u ran in ite  grains m ight b e  caused  b y  lo w  s o lu b ility  o f  
u ran in ite in  th e  O k lo  o re  b o d y  resu ltin g  in  in s ig n ifica n t u ran iu m  tra n sp ort. T h a t th is is a 
rea son a ble  a ssu m p tion  is b o rn e  o u t  b y  s o lu b ility  ca lcu la tion s  f o r  u ran in ite  in  eq u ilib riu m  w ith  
uran ium  io n s  and uran iu m  o x id e , h y d r o x id e , and  ca rb o n a te  io n s  in  a q u e o u s  so lu tio n . T h ese  
ca lcu la tion s  in d ica te  th a t i f  0 2 and  C 0 2 are in  e q u ilib r iu m  w ith  th e  so lid  assem blage m agn etite , 
h aem atite , an d  grap h ite  to ta l u ran iu m  m o la lit ie s  in  th e  pH  range fr o m  5 t o  6 . 8  are less than  10~9. 
U nder th ese  co n d it io n s , and  assum ing n o  o th e r  im p o rta n t a q u eou s  uran iu m  sp ec ies , uranium  
tran sport w o u ld  b e  in su ffic ie n t  t o  p ro d u c e  o b se rv a b le  zo n in g  in  th e  re a c to r  z o n e  uran in ite.
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The relative stability o f  the Oklo reactor system over a period o f  1800 million 
years has considerable significance for the modern problem o f  the disposal o f  
radioactive wastes. Some o f  the factors which must have affected the stability o f  
the Oklo reactor zones are the exposure o f  the deposit to moving solutions, the 
rates o f  dissolution o f  the solid phases, the equilibrium solubilities o f  the solid 
phases, particularly uraninite, and the degree o f  saturation o f the solution when 
entering the reactor zones.

The maintenance o f  uraninite-rich lenses within a lower-grade pitchblende 
deposit is hardly surprising. Considering the generally more soluble nature o f  
pitchblende relative to uraninite, it seems probable that the solutions entering the 
reactor zones were supersaturated with respect to uraninite. The incoming 
uranium should, however, have had a natural isotopic com position in contrast to 
that o f  the reactor zones. The result o f  an influx o f  a solution supersaturated, or 
even saturated, with natural uranium should have been the form ation o f  rims with 
more natural uranium isotopic com position on the uraninite grains o f  the reactor 
zones.

Having realized the possibility for the form ation o f  zoned grains, four grains 
from sample 1421/5 were examined for 235u / 238u  using an ion m icroprobe. Bulk 
analysis o f  the sample had given a value o f  0.0053 for 235U /238U. The ion probe 
gave a mean value o f 0 .00522 with a standard error o f  0 .00004 for 27 spots from 
three o f  the grains all o f  which had average dimensions o f  around 250 Aim. A 
fourth grain with approximately 1000 /um average dimension gave a value o f  
0.00500 ± 0.00006 for 14 spots.

Spot size for the analysis was 10 д т  with approximately half the spot centres 
being within 15 ¡xm o f  the grain boundaries. Three analyses were performed on 
each spot. The average standard error o f  these analyses was 0.0003. There was no 
statistically significant difference among the measured compositions o f  the various 
spots within any given grain.

The absence o f  detectable zoning could be explained by homogenization o f  
the uraninite grains by solid diffusion. This possibility seems remote owing to the 
generally slow nature o f  solid diffusion at the temperatures which may be expected 
to have prevailed for most o f  the reactor zones’ existence. However, the data are 
lacking for a definitive assessment o f  this possibility. A  second possibility, which 
seems more open to examination, is that very little uranium was transported into 
the reactor zones. Factors which would effect the amount o f  uranium transported 
are the solubility o f  the pitchblende, the fluid flow-rate, and degree o f  equili
bration between the pitchblende and the uraninite and the moving fluid.

None o f  these factors can be well defined at present. Even the solubility o f  
pitchblende is unattainable since no good Gibbs energy data exist for this phase.
In fact, the solubility o f  pitchblende may be rather variable depending on its 
crystallinity. Nevertheless, some interesting observations can be made by approxi
mating pitchblende with uraninite, and using 1 bar, 298.15 К thermodynamic data.
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pH

FIG.I. The solubility o f  uraninite in aqueous solution at 298.15 K, f Q = 1 0 '61, f c o  =125. 
The solid lines are concentrations o f  individual species, the dashed line is total uranium.

The aqueous ions which have been considered are U3+, U4+, UOj, U O ^, 
U 0 2(0 H )+, (U 0 2)2(0 H )2+, (Ш2)з(ОН);, ЩОН)3+, U 0 2C 0 ° , U 0 2(C 0 3)2T and 
1Ю2(С 0 3)з~. One bar, 298.15 К Gibbs energies for these ions and for uraninite 
can be found in Refs [1] and [2]. Additional thermodynamic data used in this 
paper are from R ef.[3]. For the conditions considered here only UOj, U (O H )3+, 
U 0 2(C 0 3)|~, and U 0 2(C 0 3)3“ are important aqueous species.

Figures 1 to 3 give the solubility o f  uraninite as a function o f  pH for three 
different values o f  fo 2 and fco2- The equilibrium С + 0 2 = C 02 has been used to 
define fco2 as a function of fo2, where graphite has been used as the state o f  
carbon. Such a constraint will give maximum values for equilibrium fco 2- The 
significance o f  these figures may be appreciated by noting that at a total molality 
o f uranium in solution o f  10~9, assuming a deposit 1 m thick in the direction o f  
flow with 5% connected porosity, and a fluid flow-rate o f  1 m /a for 1800 million 
years, only 2 g U /cm 2 o f  cross-section would be transported into the deposit. 
This compares with approximately 100 g U in a volume 1 cm square and 1 m 
long with 30 wt% uranium.
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pH

FIG.2. The solubility o f  uraninite in aqueous solution at 298.15 K, f0  = 10 69, f c o  =1 .25 . 
The solid lines are concentrations o f  individual species, the dashed line is total uranium.

p H

FIG.3. The solubility o f  uraninite in aqueous solution at 298.15 K, f Q = 10~72, f c o  = 0.00125. 
The solid lines are concentrations o f  individual species, the dashed line is total uranium.
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For the conditions shown in Figs 1 to 3, the area with total uranium molality 
below 10-9 is bounded at low pH by U (O H )3+ solubility and is independent o f  
the fugacity o f  0 2 or C 0 2. A t high pH this region is bounded by the solubility o f  
uranyl carbonate ions. Unlike U (OH )3+, the uranyl carbonate solubilities are 
highly dependent on the fugacities o f  C 0 2 and to a lesser extent 0 2. If uraninite 
deposition and stabilization at O klo is dependent upon reduction owing to 
oxidation o f  organic material, the problem o f  possible C 0 2 generation must be 
given serious consideration. It is, however, evident that if the fugacity o f  0 2 can 
be kept below  1СГ69 there is an appreciable pH range were equilibrium constraints 
indicate negligible uranium solubilities. That this is an obtainable 0 2 fugacity 
may be seen by observing that this is the f o 2 imposed by haematite-magnetite 
equilibrium at 298 K.
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DISCUSSION

B. POTY: Nous avons effectué des mesures de solubilité d ’uraninite 
synthétique dans des solutions aqueuses de 200 à 600°C à 1 kilobar en présence 
de tampons hématite-magnétite, nickel-nickel oxydé, quartz-magnétite-fayalite 
(technique des capsules de platine). Les résultats, pour les conditions de 
fonctionnem ent du réacteur d ’Oklo ( ~  500°C, 1 kilobar, présence de sulfates, 
peut-être de carbonates) et avec le tam pon hématite-magnétite, sont de l’ordre 
de quelques centaines de ppm d ’uranium par litre de solution. Ces valeurs de 
n X 10 '3 mol/1 sont donc 106 fois supérieures aux vôtres.

Nous pensons com m e vous que l’oxydation de la matière organique a dû 
produire du C 0 2, mais nous ne l’avons pas encore détecté dans les inclusions 
fluides.

Enfin l’uranium a été peu mobile à Oklo. S’il a été peu mobile, compte 
tenu de ces solubilités, c ’est probablement parce que les solutions ont peu circulé.
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P.R. SIMPSON: La matière carbonée montre une forte affinité pour 
l’uranium, et un facteur d ’ enrichissement de 10 000 à 1 a été rapporté1 pour 
l’uranium de l’ eau concentré par échange cationique avec des acides humiques 
insolubles. Ceci peut conduire à des concentrations importantes d ’uranium à 
partir de solutions pauvres. En conséquence, des données de solubilité, prises 
indépendamment, peuvent constituer une base solide pour le calcul d ’ enrichisse
ments éventuels à partir de solutions de compositions différentes.

Rosemary J. VIDALE: En fait, ce  n ’ est peut-être pas la solubilité de 
l’uraninite que l’ on devrait mesurer, autrement dit cette solubilité n’ est pas le 
facteur décisif quand on est en présence de matières organiques.

P.R. SIMPSON: Je crois que la solubilité de l’uraninite est vraiment 
importante et tout concourt à indiquer que l’uraninite était fortement soluble 
dans les eaux qui entraient dans ce gisement. Mais des concentrations de 
10 000 à 1 sont très importantes quand on est à la recherche de gisements 
économ iquem ent exploitables.

1 S Z A L A Y , A ., C ation  ex ch a n g e  p ro p e rtie s  o f  h u m ic  acids and  their im p o r ta n ce  in  the 
g e o c h e m ica l e n r ich m en t o f  150*2 and o th e r  ca tion s , G e o c h im . C o sm o ch im . A cta  2 8  (1 9 6 4 )  
1 6 0 5 .
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Résumé—Abstract

L E S  T E M P E R A T U R E S  M A X IM A L E S  E N R E G IS T R E E S  P A R  L E S  A S S E M B L A G E S  D E  
P H A S E  E T  LE S T E X T U R E S  D E S  R O C H E S  D ’ O K L O .

O n  con sta te  dans les zo n e s  d e  ré a ct io n  2 et 5 et ju s q u ’ à au m o in s  4  m  au-delà  des lim ites 
de  la  z o n e  2  des assem blages de phase p é lit iq u es  co n te n a n t  de la  b io t ite  q u i in d iq u e n t q u e  
la tem p ératu re  m in im ale  de  ces rég ion s  a é té  d ’ en v iron  4 0 0  C. Les tex tu res  des ro ch e s  d on n en t 
à penser q u e  des tem p ératu res  e n c o re  p lus é levées  o n t  peu t-être  été  a tte in tes  à l ’ in térieur 
des réacteurs.

T H E  H IG H E S T  T E M P E R A T U R E S  R E C O R D E D  B Y  T H E  O K L O  M IN E R A L  P H A SE  
A S S E M B L A G E S  A N D  R O C K  T E X T U R E S .

B io tite -bea rin g  p e lit ic  phase assem blages are ob se rv e d  in re a cto r  z o n e s  2 and  5 and u p  to  
at least 4  m  o u ts id e  z o n e  2, in d ica tin g  a m in im u m  tem p eratu re  in  these  reg ion s  o f  a b o u t 4 0 0 °C . 
R o c k  tex tu res  suggest that still h igher tem p eratu res  m ay  have b e e n  rea ch ed  w ith in  th e  reactors .

The mineral phase assemblage observed 1n a rock 1s a function of its 
bulk chemistry and of Its environment through time, specifically its history 
of temperature, pressure, and imposed chemical potentials. Pelitic compo
sitions such as those found 1n the phyllitic groundmass of nearly all of the 
Oklo rock types can be particularly useful as temperature indicators and 
moderately useful for pressure. Both temperature and pressure, however, may 
have reached maxima and subsequently dropped, tending to produce a sequence 
of retrograde mineral a phases. The problem then becomes one of searching 
for any surviving islands of higher grade mineral assemblages. Such higher 
grade assemblages will indicate minimum conditions that that part of the 
rock must have reached at some time 1n the past.

Four sample traverses that go to or into the reactor zones have been 
studied and are Usted 1n Table 1. There are two additional samples near 
zone 5 and two inside zone 2.

New biotite-bearing pelitic phase assemblages are commonly observed 
close to and inside of the reactor zones. Table 2 gives typical electron 
microprobe analyses of the coarser biotite grains. Significant amounts of 
ICO, MgO, and FeO have been lost from the biotite mineral matrices leaving 
skeletons rich 1n Si Op and A1203. Muscovite and chlorite are similarly 
depleted. Figure 1A shows a residual region of muscovite-b1ot1te schist 1n 
sample #2184. This small Island Is surrounded by shear zones composed 
primarily of muscovite and chlorite.

(text continued on p. 240)
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TABLE 1. D A T A  ON SAMPLE TRAVERSES

Traverse Sample Location
COMUF

#
a

Rock Type

Highest Temperature 
Mineral 1n New Pelitic 

Phase Assemblage

Across zone 5 1 m. below lower edge 2181 gres fin chlor1teb
.25 m ............ 2183 argile verte chlorite
.75 m above " " 2184 facies-pile biotite
near reactor center 2186 II It Ыotite
.75 m below upper edge 2190 Il II chlorite
.5 m above " " 2192 conglomérat chlorite
1.5 m " 2194 gres argileux chloriteb
2.0 m ............. 2195 gres moyen chloriteb

Near zone 5 3 m outside 2200 moyen congl. chlorite
1 . 5 m  outside 2161 gres moyen chlorite

Northwest Edge 1 m outside 2430 sandstone chlorite
of zone 2 .5 m outside 2429 sandstone chlorite

.5 m outside 2428 sandstone chlorite
2 m inside 1899/5 facies-pile minor biotite
2 m inside 1421/5 facies-pile minor biotite

Southeast Edge 4 m outside 1022 sandstone minor Ыotite
of zone 2 3 m outside 1021 fault breccia minor biotite

2 m outside 1017 Il II biotite
1 m outside 1013 Il II biotite
reactor edge 1009 extreme " chlorite

Southwest Edge 3.5 m outside 2292 fault breccia chlorite
2.5 m outside 2283 II It chlorite
2 m outside 2282 Il II minor Ыotite
.5 m inside 1755 facies-pile chlorite

Inside zone 2 2374 facies-pile biotite
1183 Il II biotite

a
French name assignments used where known, otherwise, name derived from texture 1n thin section.
b
A pleochroic brown Fe-rich muscovite is also present.



TABLE 2. TYPICAL BIOTITE ELECTRON MICROPROBE ANALYSES IN WEIGHT PER CENT

Sample § 2184 2184 2190 1899/5 1421/5 1421/5 2374 2374 1183 1183

Si Og 38.46 38.55 37.54 37.19 37.98 37.73 37.10 35.57 37.26 38.73

Ti02 0.07 0.08 0.06 0.07 0.П 0.65 0.07 0.04 0.05 0.04

Al2°3 23.54 21.87 28.44 24.70 25.71 25.08 21.16 22.70 24.30 24.85

FeO 14.23 20.98 11.64 10.39 10.74 10.58 19.80 16.06 20.26 16.31

MnO 0.05 0.08 0.07 0.50 0.52 0.19 0.13

MgO 1.09 0.85 1.35 12.89 12.42 13.16 4.21 6.72 6.47 6.25

CaO 0.16 0.30 0.22 0.15 0.30 0.25 0.10 0.16 0.28 0.21

Na20 0.06 0.07 0.06 0.10 0.09 0.07 0.11 0.08 0.04 0.07

KgO- 4.63 2.42 1.12 0.47 0.49 0.52 3.10 1.34 1.75 1.45

F 0.28 0.00 0.39 0.30 0.00 0.26 0.53

Cr2°3
0.02 0.07 0.03 0.02 0.00 0.01 0.04

Total 82.59 85.27 80.92 85.96 87.84 88.04 86.47 83.19 90.87 88.61
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FIG .l. A. Muscovite (white in photo) and biotite (light grey) schist region bordered by 
lower-grade fine-grained assemblages at lower left (sample #2184, 220X). B. Pseudomorphs 
after fibrolitic sillimanite in lower right and upper left o f  photo (sample #2282, 220X).
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FIG.2. A. Curious blobby textures in reactor zone 2 sample (#1421 /5, 88X). B. Higher 
magnification o f  right central region above (#1421/5, 220X).
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Figure IB shows typical pseudomorphs of fibrolitic sillimanite observed 
in sample #2282. Their present chemical composition is that of chlorite 
(e.g., large mass at lower right) or kaolin (smaller mass in upper left). 
Sample #2282 includes both probable detrital material and angular breccia 
fragments. The metamorphic grade of the fragments ranges from low temper
ature greenschist facies phyllites to altered high temperature amphibolite 
facies schists. The most recent faulting thus postdated a metamorphic 
event. The sillimanite may have been introduced in detritus or breccia or 
it may have formed nearby and later retrograded. The Al20,-Si02 composition 
of sillimanite may have helped preserve its texture.

Temperatures above 400°C are indicated by the biotite-bearing pelitic 
assemblages that are observed 1n reactor zone 5 and that begin as much as 4 
m. outside of reactor zone 2 ([1] Winkler, 1974). Detrital mica disappears 
approximately concurrently with the appearance of biotite. No garnet or 
good chlorite pseudomorphs of garnet are observed. The absence of garnet 
suggests pressures below 4 kilobars. Fibrolitic sillimanite formation would 
require temperatures of at least 600°C under relatively shallow (less than 7 
km ) conditions.

The fact that temperatures of at least 400°C were encountered several 
meters outside of reactor zone 2 suggests that higher temperatures may have 
been reached in the reactor's interior. Relict textures in the reactor zone 
rock also suggest temperatures near or a little above the minimum melting 
point (650-700°C). Strong chemical zonation characteristic of high temper
atures is observed in both zones 5 and 6, e.g. regions of fine-grained 
muscovite rimed by biotite or chlorite and the reverse. Figure 2 shows 
curious globular features 1n zone 2 that resemble immiscible viscous felsic 
melt in a more fluid mafic melt. Other reactor zone textures (e.g. samples 
#2374 and #1183) suggest possible plastic flow. Temperatures above 600°C 
may have been reached within the reactors.
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DISCUSSION

B. POTY: Votre communication me paraît très importante car elle nous 
donne certaines limites de pression et température pour la réaction nucléaire. 
L ’apparition de biotite en bordure des réacteurs n’est pas surprenante. Par 
contre la découverte de sillimanite dans les pélites de la zone 2 est d’ un intérêt 
exceptionnel. En effet les études d ’inclusions fluides (Openshaw et al.,
IAEA-TC-119/9, présents comptes rendus) nous donnent des limites de 
température assez larges, de 380°C  à plus de 600°C, parce que l’on ne connaît 
pas les relations entre la pression des fluides et la pression des solides. L ’apparition 
de la sillimanite dans la zone 2 nous obligerait à considérer que la pression des 
fluides était très proche de la pression des solides et à ramener les limites des 
températures des réactions nucléaires à des valeurs comprises entre 450°C  et plus
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de 600°C. Il est donc très important de déterminer si la sillimanite s’est bien 
form ée durant la réaction nucléaire. Pouvez-vous prouver qu ’ elle ne peut 
absolument pas être détritique?

Rosemary J. VIDALE: On trouve plusieurs morceaux, frais et en bon état, 
de sillimanite fibrolitique dans un fragment qui semble provenir d ’une brèche 
de zone de cisaillement. Le fragment n’a aucune texture détritique. Ce qui me 
paraît problématique est le mélange de types métamorphiques différents 
représentés dans les fragments de la brèche.

F. WEBER: Etes-vous certaine que la biotite que vous avez observée est 
néoform ée et qu ’il ne s’agit pas de reliquats de biotites détritiques?

Rosemary J. VIDALE: On observe que la biotite détritique s’altère et 
disparaît progressivement au fur et à mesure que l’ on s’approche des zones de 
réaction dans les quatre traverses. La biotite nouvelle est d ’abord très petite; 
sa taille augmente à l’ intérieur des zones de réaction (quelque 10 fim de largeur). 
Elle ne paraît pas être un pseudomorphe d’une biotite plus ancienne ou une 
altération quelconque d ’une telle biotite.

R. BROUSSE: La fibrolite peut être regardée com m e métastable très 
aisément. N’est-il pas téméraire de fixer à 650°C sous faible pression la limite 
de stabilité de la sillimanite?

Rosemary J. VIDALE: J’ai dit que pour la sillimanite il faut une température de 
600°C, et plus probablement de 65 0°C pour une profondeur relativement faible 
(moins de 7 km). Pour la sillimanite massive il faudrait 650°C d ’après la courbe uni- 
variante de Richardson, Gilbert et Bell et aussi celle de Holdaway°Les travaux théo
riques (Zen) et expérimentaux (Holdaway, Newton) visant à évaluer les effets des 
déplacements n’ont pas sensiblement m odifié la courbe dans ce domaine de 
températures et de pressions. Quelquefois cependant, on observe de la 
sillimanite fibrolitique avant la variété massive sur le terrain (p. ex. dans le 
Dutchess County, N.Y., Etats-Unis).

R. BROUSSE: Pour déterminer les fantômes ayant perdu Ca, Mg, etc., 
et les attribuer à des biotites plutôt qu ’ à des stipnomélanes, n’avez-vous pas dû 
faire jouer un rôle prédominant au rapport Si/Al en attribuant, a priori, une 
même non-mobilité aux deux ions?

Rosemary J. VIDALE: Je me suis fondée en grande partie sur la quantité 
de K 20  dans le mica brun pléochroïque. Cette quantité, qui a atteint jusqu’à 5%, 
était en général supérieure à 3%. Si/A l caractérisait aussi la biotite.
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Résumé—Abstract

L ’ A P P L IC A T IO N  D E S  D IA G R A M M E S  E h -p H  A U X  P R O B L E M E S  D E  R E T E N T IO N  E T /O U  
D E  M IG R A T IO N  D E S  E L E M E N T S  F IS S IO G E N IQ U E S  A  O K L O .

U n des p ro b lè m e s  cru c ia u x  q u e  p o se  le réa cteu r naturel d ’O k lo  est ce lu i du  ra p p ort entre 
la  ré te n t io n  et la m ig ra tion  des é lém en ts  fiss iogén iq u es . Les d iagram m es E h -pH  peuvent 
fa c ilite r  le tra item en t d e  ce  p ro b lè m e  p a rce  q u e  l ’ o n  c o n n a ît  les con tra in tes  E h -pH  sous 
lesqu elles  s ’est fo r m é  le m in era i d ’u ran iu m  d ’ O k lo . L ’u ran iu m  s ’est d é p o sé  à basse tem pérature  
et sous fa ib le  p ression ; o n  p e u t  d o n c  p ren d re  2 5 °C  et 1 a tm osp h ère  c o m m e  d o n n é e s  th e rm o 
d yn a m iq u es  p o u r  la co n s tru c tio n  des d iagram m es. Les d iagram m es E h -p H  des é lém en ts  p o u r  
lesquels  Z  est co m p ris  en tre  3 9  et 52  in d iq u e n t q u e  les é lém en ts  à te n d a n ce  lith o p h ile  ou  
o x y p h ile  ( Y ,  Z r, N b , R h , Sn) devraien t avoir été  retenu s a lors q u e , p a rm i les é lém en ts  à ten d a n ce  
ch a lco p h ile  (M o , P d, A g , C d , T e , R u , In , Sb, T e ) ,  seuls ce u x  q u i p euvent e x is ter  sous fo rm e  de 
su lfures o u  d ’o x y d e s  (±  ca rb o n a te ) auraient d û  être retenu s. La ré te n t io n  de  to u s  ces  é lém en ts 
à l ’e x c e p t io n  de Cd et M o est p révue et c o n fo r m e  a u x  m esures e f fe c tu é e s ; il y  a eu  m igration  
de Cd et M o dans des c o n d it io n s  de stab ilité  d u  su lfate . La charge, le  ra y o n  io n iq u e  et 
l ’é le ctron ég a tiv ité  des é lém en ts  des terres rares so n t vo is in s  d e  ce u x  de U 4* et les in d ica tion s  
recu e illies  a ttesten t, co n fo rm é m e n t  à l ’ in te rp ré ta tio n  d e  E h -pH , u n e  ré te n t io n  quasi to ta le . O n  
a éga lem en t con sta té  la p résen ce  de Pu, N p  et d ’un e certa ine q u a n tité  d ’ A ra ; les d iagram m es 
E h-pH  paraissent in d iq u er  q u e  ces  é lém en ts  o n t  été  retenu s dans u n  g îte  d e  p e ch b le n d e  
cep en d a n t q u e  B i c h a lco p h ile  ainsi q u e  Pb fo rm é  à partir de U et d e  T h  se son t red iffu sés  par 
e n d ro its  to u t  en  restant retenu s. Les co n sta ta tion s  c o n firm e n t  éga lem en t ces  prév isions. Les 
d iagram m es E h-pH  n e  p résen ten t pas un e u tilité  p articu lière  p o u r  les é lém en ts  a lca lins, 
a lca lin o -terreu x  et les ha logén u res  b ien  q u e  Ba (e t  par co n sé q u e n t  R a ) sou s  fo r m e  de  baryte  
m an ifeste  un  vaste ch am p  d e  stab ilité . O n  p ré v o it  un e m igra tion  de  R b , Sr, B r et I, d o n t  
l ’ é ten d u e  est in co n n u e .

A P P L IC A T IO N  O F  E h-pH  D IA G R A M S  T O  P R O B L E M S  O F  R E T E N T IO N  A N D /O R  M IG R A T IO N  
O F  F IS S IO G E N IC  E L E M E N T S  A T  O K L O .

O n e o f  th e  k e y  p ro b le m s  associa ted  w ith  the O k lo  N atural R e a c to r  is that o f  re ten tion  
versus m igration  o f  fiss io g e n ic  e lem en ts . E h -pH  diagram s are u se fu l in  e xa m in in g  this p ro b le m  
becau se  the  E h-pH  con stra in ts  fo r  the fo rm a tio n  o f  the  O k lo  uran ium  ore  are k n o w n . T he 
uran iu m  was d e p o s ite d  u n d er lo w  tem p eratu re  and  pressure c o n d it io n s ; h e n ce , 2 5 ° C , 1 atm  
th e rm o d y n a m ic  data  can  b e  used f o r  the  c o n s tru c t io n  o f  the diagram s. E h -pH  diagram s fo r  
e lem en ts  fr o m  Z  =  3 9  t o  52  in d ica te  that e lem en ts  w ith  l ith o p h ile  o r  o x y p h ile  ten d en cies  
( Y ,  Z r, N b , R h , Sn) sh ou ld  have b een  reta in ed  w h ile , o f  the  e lem en ts  w ith  ch a lco p h ile
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ten d en cies  (M o , Pd, A g , C d , T c , R u , In , Sb, T e ) , o n ly  th ose  species  w h ich  can ex ist b o th  as 
su lp h id e  o r  o x id e  (±  ca rb o n a te ) phases sh ou ld  have b een  reta in ed . R e te n tio n  o f  all these 
e lem en ts  e x ce p t  Cd and M o is p re d icte d  and con sisten t w ith  m easurem en ts; C d  and M o 
m igra ted  u n d er su lphate-stab le  co n d it io n s . T h e  rare-earth  e lem en ts  (R E E ) are c lo s e  in charge, 
io n ic  radius and e lectro n e g a tiv ity  to  U 4+, and data  con sisten t w ith  E h-pH  in terp re ta tion  
in d ica te  nearly  c o m p le te  re ten tion . Pu, N p  and so m e  A m  w ere also p ro d u c e d  and E h —pH  
diagram s suggest re te n tio n  o f  these e lem en ts  in  h ost p itc h b le n d e  w h ile  ch a lco p h ile  B i, plus 
P b fo rm e d  fr o m  U  and T h , w ere lo ca lly  red istrib u ted  b u t nevertheless reta in ed . T h e  data 
again su p p ort  these p re d ict io n s . E h -pH  diagram s are n o t  esp ec ia lly  u se fu l fo r  a lkali, alkaline 
earth  o r  halide  e lem en ts a lth ou gh  Ba (a n d  thus R a ) as barite exh ib its  a w id e  sta b ility  fie ld .
M igration  o f  R b , Sr, B r, I is p re d ic te d , a lth ou gh  to  w hat ex ten t is n o t  k n o w n .

INTRODUCTION

The Oklo natural reactor, Republic o f  Gabon, was operative for some 
500 000 years at about 1.8 billion years ago [1 ]. The reactor fuel consisted o f  a 
mixture o f  23SU (93% ),238U(3%) and 239Pu (4% ) [1,2]. It has been demonstrated 
that many o f  the fissiogenic products, plus those produced by neutron capture 
(i.e. Pu, Am ), did not migrate extensively if  at all from  the host pitchblende and 
associate gangue environment. The summaries presented [1 ,3 ] indicate extensive 
loss o f  fissiogenic Kr and Xe, migration o f  an uncertain degree o f  alkali, alkaline 
earth and halide elements, and migration o f  some chalcophile elements (M o, Cd).

Eh-pH diagrams have been used with considerable success by many investi
gators to investigate geological problems [4]; it is this approach which shall be 
attempted here. Eh-pH diagrams are best used where the temperature and pressure were 
close to 25° С and at low pressures, one main reason being the abundance o f  thermo
chemical data for these conditions and a paucity o f  data for higher temperatures 
and pressures. With this in mind, the setting o f  the Oklo deposit becomes o f  
extreme importance. Chauvet [5], Pfiffelmann [6] and.Weber [7] have stressed the 
probable low-temperature and low-pressure conditions for the low-grade ore at 
Oklo, and Chauvet [5] has argued for formation o f  the high-grade ore from  the 
low-grade ore at essentially the same low-temperature and low-pressure conditions. 
Weber [7] has further pointed out similarities between the low-grade Oklo ore 
and uranium ore from the Colorado Plateau despite their great difference in 
geological age.

The lines o f  evidence arguing for low-temperature and low-pressure conditions 
for the formation o f  the Oklo uranium ore are thus: (a) Preservation o f  fossil 
algae in the host Francevillian series; (b ) preservation o f  disordered IMd illite 
which yield К-Ar dates essentially identical to Rb-Sr dates [1]; (c ) presence o f  
primary low-temperature, low-pressure gangue minerals [1 ]; (d) various lines o f  
evidence for the Colorado Plateau, USA, uranium ore indicating low temperatures 
and low  pressures [3]. Further, Eh-pH constraints for the Colorado Plateau 
uranium deposits are known [3].
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Thus, low-temperature and low-pressure conditions can safely be assumed 
in discussion o f  the Oklo uranium ore and gangue minerals. Where locally high 
temperatures may have been obtained in the reactor ores, Eh-pH conditions are 
unknown, but the mineralogical studies [ 1 ] indicate overall low-temperature 
and low-pressure conditions. Brookins [3] has used Eh-pH diagrams in discussing 
the uranium deposits o f  the Grants Mineral Belt o f  the Colorado Plateau. Figure 1 
is a modified version o f  the system U-C-S-Si-H-0 for 25°C, 1 atm pressure 
conditions.1 The area designated as “uranium ore” in Fig.l is defined by an 
approximate range in Eh from  -0 .0 5  to 0.45, and in the pH range from  about 
7 to 8.5. This area includes part o f  the boundary between pyrite and haematite, 
both o f  which have been identified as primary phases at Oklo [ 1 ]. Further, pHs 
lower than about 7 would allow dissolution o f  some o f  the carbonate phases 
which are present and pH conditions greater than 8.5 would allow minerals not 
noted in the Oklo deposits to form. Hence the small area designated as “ U ore” 
in Fig. 1 should be used for subsequent Eh-pH diagrams. Further assumptions 
are: (a) Activity o f  dissolved sulphur = 10~3; (b) activity o f  dissolved carbon 
= 10-2 ; (c ) activity o f  dissolved iron = 10-6 ; (d) activity o f  dissolved silica 
= 10-3 -5 (i.e. quartz saturation). For the activities o f  aqueous species o f  elements 
shown in subsequent diagrams, values o f  10-6 and 10“ 8 have been used; the 
former is based on reasonable estimates for many metal ions in naturally occurring 
aqueous systems [4], and the latter based on the very small amount o f  fissiogenic 
elements produced in some instances. While I readily admit these values can be 
questioned, they are satisfactory for use in attempting to use Eh-pH diagrams to 
predict either retention or migration for the elements considered. (Figures 1—21, 
and the data for  the figures, are m odified from  manuscripts by the author that 
are now in press (Chem. G eol.)).

O f extreme importance is the mineral assemblage identified here as a zone 
or retention. The work o f  Havette et al. [8] has shown that some elements are 
indeed contained within the host pitchblende yet others, not obviously present 
within pitchblende, are nevertheless restricted to the immediate environment 
surrounding the pitchblende as indicated by spark-source mass-spectrographic 
analysis [1]. Thus, for present purposes I shall define the zone o f  retention as 
not only the host pitchblende but also the gangue minerals in the immediate vicinity 
o f  the pitchblende, especially sulphides, carbonates, oxides-hydroxides, clay 
minerals, and possibly sulphates. Vein sulphides have been demonstrated to 
contain abundant radiogenic lead [9] and thus should also contain other fissio
genic chalcophile elements. Should they escape from host pitchblende, some 
lithophile and oxyphile elements will show a greater affinity for  oxides-hydroxides 
or carbonates, or possibly be adsorbed by clay minerals. With reference to Eh-pH 
diagrams then, those elements for which hypothetical solid phases exist, both

1 Figures are presen ted  in the  A n n e x .
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above and below the pyrite-haematite fence (Fig. 1) in the pH range o f  7 to 8.5, 
are those for which arguments o f  retention can be made. Similarly, should 
aqueous species be present above or below (or both) the pyrite-haematite fence, 
then a prediction o f  migration may be made. A  further consideration is that o f  
solid solution which, for simplicity, will not be shown on the Eh-pH diagrams 
given here, but which may actually allow some elements to be retained which 
might otherwise migrate. These elements will be discussed in turn as will the 
role o f  clay mineral adsorption.

Yttrium and the rare-earth elements (REE)

The Eh-pH diagram for yttrium is shown as Fig. 2. Because o f  similar ionic 
radii, electro-negativities, and identical charge, this diagram is applicable for the 
REE as well. Were one to base predictions for retention based on just the 
Y 20 3 : Y 3+ equilibria alone, then a strong argument for migration could be made. 
The presence o f  a wide stability field o f  Y 2(C 0 3) 3, however, shows that Y 3+ is 
only released at pH = 5 .5  when the carbonate species dissolves.

In the case o f  yttrium and the REE, however, a major factor is the high degree 
o f  ionic substitution o f  Y  and REE for U4+ in host pitchblende. This is supported 
by earlier reports o f  virtual 100% retention o f  REE at OKLO [1 ].

Lithophile and oxyphile elements (Zr, Nb, Rh, Sn — Figs 3—6)

Zirconium as either Z rS i04 , Z r 0 2 or in host pitchblende (i.e. Zr4+ for U4+) 
argue for retention at Oklo. This is consistent with measurements reported in 
1975 [1]. An argument can be made for ZrS i04 as host, or possibly as 
(U, Z r )S i0 4 since coffinite has been identified in the ore zones.

Niobium, too, is predicted to be retained owing to the large stability field 
o f  N b2O s . At Oklo, there is not only a good  chance for retention in host pitch
blende but also in oxide-hydroxide phases in gangue minerals.

Rhodium  as the native element and Sn as the oxide occupy wide areas in 
Eh-pH space (Figs 4, 5) and thus their retention is predicted.

Chalcophile elements (M o, Pd, Ag, Cd, Tc, Ru, In, Sb, Te — Figs 7—16)

O f the elements with chalcophile tendencies, only Mo and Cd (Figs 7 and 8) 
systems exhibit no stable phase above the pyrite-haematite fence (see Fig. 1) 
in the pH range 7 to 8.5. M o30 8 is stable at pH less than 5.5 and Cd (O H )2 only 
above pH = 9.5 -  10.0. Hence, prediction o f  migration o f  these species is made 
for conditions likely at Oklo. This is consistent with the data o f  Frejacques et al. 
[10] for Mo, and DeLaeter and Rosman [11 ] for Cd. What is not clear, however, 
is whether or not these elements might be close to the reactor zones once reducing 
conditions were again encountered.
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Technetium behaviour at Oklo is uncertain. The Eh-pH diagram (Fig. 9) 
would indicate retention, yet the thermochemical data are not as com plete as 
desirable. Frejacques et al. [10] have presented arguments for migration o f  
fissiogenic " T c  but more recent work (Maeck et al.2) argues for either partial 
retention or local redistribution. The Eh-pH diagram for rhenium species is 
included here to help examine this problem (Fig. 10) since technetium and 
rhenium exhibit similar geochemistry. The rhenium diagram indicates stability 
fields for ReS2 and R e 0 2 in the pH and Eh range o f  interest; and it can thus 
be argued that Tc, too , should have been retained at Oklo. Thus, the slight 
excesses o f  "R u  form ed from  " T c  may indicate local migration o f  T c whereas 
" R u  depletion indicates some redistribution.

Ruthenium is o f  interest for many reasons. Its low  crustal abundance and 
very different fissiogenic isotopes relative to normal isotopic com position make 
it useful for searching for other natural fission reactors, investigating ruthenium 
geochronom etric techniques, etc. A t Oklo several investigators [1 ] have argued 
for local migration but overall retention. This is consistent with the Eh-pH 
diagram (Fig. 11) where RuS2 is stable in the pyrite field and RuO¿ in the 
haematite field. Further, Ru4+ can substitute for Fe3+, Ti4+, etc.

Spark-source mass-spectrographic data [1] and predictions from  the Eh-pH 
diagram (Fig. 12) indicate that palladium retention is probable. PdS or PdS2 are 
stable in the sulphide field and Pd(OH)4 (i.e. probably as P d 0 2 in nature but no 
free energy data are available for P d 0 2) in the haematite field. Further, due to 
similar ionic radii, some Pd2+ (i f  form ed) might be found in host pitchblende 
substituting for U4+.

Silver retention at Oklo has been documented [11], a conclusion entirely 
compatible with Fig. 13 where large stability fields for A g2S and native Ag are 
noted over the Eh and pH range o f  interest. Further, because o f  its large ionic 
radius, some A g+ may be incorporated into radiogenic-Pb-rich galena found in 
veins surrounding and cutting pitchblende.

The diagrams for In, Sb and Te (Figs 14—16) are discussed together, 
primarily because o f  lack o f  spark-source mass-spectrographic data. Based on 
Figs 14—16 all these species should be retained in or near the host pitchblende, 
yet measured data are not available to test this prediction.

Bismuth and lead (Fig. 17)

The Eh-pH diagram for Bi is shown as Fig. 17. Under high pH conditions Bi 
may be present as the native metal, as the mineral bismite (B i20 3), or as the 
mineral bismuthinite (B i2S3), depending on Eh. In the Eh-pH range o f  interest

2 I A E A -T C -1 19 /3 5 ,  these  P roceed in gs .



248 BROOKINS

at Oklo, bismuthinite is o f  prime importance since the boundary between Bi2S3 
and BiO+, which is roughly parallel to the boundary between pyrite and haematite 
(Fig. 1), occurs at a slightly higher position in Eh-pH space. Hence, Bi2S3 is more 
stable than pyrite under slightly oxidizing conditions. This is important since 
Frejacques et al. [10] suggest that Bi may have migrated in appreciable quantities, 
basing their argument on the fact that radiogenic Pb has been quite m obile at 
Oklo. As the ionic radii o f  Bi3+ ( 1.10 Â ) and Pb2+ ( 1.26 Â ) are quite different, 
it can also be argued that Bi may behave independently o f  Pb. Certainly 
i f  widespread remobilization o f  Bi did occur then one would not expect it to be 
present in those areas o f  the reactor zones where excess 235U and 232Th are noted. 
Further, the ionic radius o f  Bi3+ is such that, even under slightly oxidizing con
ditions, it may have been retained in the pitchblende structure (i.e., for U4+) to 
a greater extent than Pb2+.

Lead redistribution is to be expected for reasons discussed above, but this 
redistribution should be local as demonstrated by the work o f  Lancelot et al. [9], 
and the fact that in the pH range o f  interest PbS is stable in the sulphide field 
and P bS03 in the sulphate field (Fig. 7.26e in Ref. [4]).

Plutonium

The diagram for Pu species is shown as Fig. 18. When compared with the 
diagram for U species (Fig. 1) it is evident that P u 02 shows remarkable stability. 
The only non-carbonate aqueous species worth considering are Pu3+ and P u 02+, 
both o f  which exhibit moderately wide stability fields at pH values less than 7. 
The species P u 0 2 is metastable with respect to P u 02+; and Pu4+ is not shown 
since its stability field, when P u 0 2 is taken as the solid phase in equilibrium with 
it, occurs at pH values less than 1 [12, 13]. Brookins [13], citing data from 
Cleveland [12], has proposed that, should Pu (OH) be the stable solid phase, then 
Pu4+ may occur at pH values up to 3.5. Pu4+, however,breaks down to Pu3+ and 
P u 0 2+ (as well as some P u 0 2) but the solution still contains 67% Pu4+ after 
breaking down. Figure 18 is thus somewhat oversimplified by not including 
Pu4+ but this is justified because P u 0 2 is stable with respect to Pu(O H )4 .

There are several known carbonate complexes o f  Pu, but o f  these only the 
com plexes P u 0 2(C 0 3)|“ and P u 0 2C 0 30 H “ fall within the stability field o f  water 
and these only at high Eh values (over a wide range o f  pH). While these species 
may be important in very high Pcc ,2 environments it is unlikely that they were 
important at Oklo.

That P u 0 2 should exhibit a wide stability range as shown in Fig. 18 is 
especially true for Oklo where Frejacques et al. [10] have demonstrated that Pu 
produced is almost entirely contained within U 0 2 grains. An almost ideal 
solid solution exists between P u 02 and U 0 2 at high temperatures (see Fig. 2196 
in Levin et al. [14]) and the ionic radii o f  Pu4+ and U4+ are nearly identical. At
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low temperatures, such as at Oklo, some U (IV ) may oxidize to U (V I) such that 
the resultant pitchblende is structurally weak. The Pu (IV ) form ed remains 
unoxidized so that even i f  the pitchblende should be altered it is highly probable 
that the Pu(IV) will remain behind as P u 0 2.

Neptunium (Fig. 19)

The Np species are shown in Fig. 19. Only N p 0 2, N pO J, Np4+, N p3+ and 
some N p 0 2+ are likely in the water stability field. N p20 3 has not been synthesized 
and would probably fall below the lower stability limit for water by analogy with 
Pu20 3 behaviour. Np4+ and N p 0 2+ may occur in natural waters but only at 
extremely low  pH values.

For discussion o f  Oklo ores, Np is o f  extreme importance because o f  the 
very long half-life o f  237Np (2 .14  X 106a). From crystal chemical considerations 
one can postulate that N p(IV ), like Pu(IV ), should be retained within host 
pitchblende grains because Np4+ is similar in ionic radius to both Pu4+ and U4+, 
providing U (IV )—U (V I) oxidation did not cause extensive damage to the crystal 
structure.

Regardless o f  U migration, however, Np as N p 0 2 exhibits a wide stability 
range in terms o f  pH and the dioxide is stable to relatively high Eh values as well 
(certainly well above the haematite-pyrite boundary — Fig. 1).

Americium and europium (Figs 20, 21 )

Am and Eu exhibit similar chemistries as either A m 3+ or E u3+ and may safely 
be discussed together. The Eh-pH diagrams for Am and Eu species for which 
reliable thermodynamic data exist are shown as Figs 20 and 21. Am (III) occurs 
as both A m 3+ and Am  (O H )3, while Am  (IV ) occurs as A m 0 2. Eu (III) occurs as 
Eu3+ and E u(O H )3, and Eu (II) as Eu2+ occupies a small field within the confines 
o f  the water stability field.

First inspection o f  Fig. 20 would suggest that, at pH values from 5.2 to 5.9 
and at Eh values from  near 0 to -  0.35, migration o f 241 Am may occur owing to 
solubility o f  A m (O H )3 . Were one dealing solely with the system Am-O-H this 
may well be the case, but at Oklo one must also consider the well-documented 
fact that the REE have been essentially 100% retained. Thus, inspection o f  
Fig. 21 shows that the field o f  E u(O H )3 persists to pH near 7, depending on the 
chosen activity o f  Eu3+. Further, unlike many REE, E u(O H )3 is stable with 
respect to Eu20 3. Finally, for REE for which thermodynamic data for carbonate 
species exist, the sequence for trivalent REE is, from high pH to low pH: M20 3 
(or M (O H )3): M2(C 0 3) 3: M3+with M3+stable at pH values o f  6 or less.

Thus, several mechanisms can be postulated to explain the necessary 241Am 
retention at Oklo: (a) Am (III) : U (IV ) substitution due to similar ionic radii;-
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(b ) as А ш (О Н )3; (с ) a mix crystal o f  (Eu, А т ) 2(С 0 3)з; (d ) a combination o f  
(b) or (с) o f  the above. Certainly in a carbonate-buffered system such as that 
postulated for O klo then the necessary pH for retention o f  Eu (and thus Am ) as 
a carbonate is probable.

Alkali, alkaline earth, and halide elements

Several investigators [1 ] have shown that there has been extensive movement 
o f  alkali, alkaline earth, and halide elements at Oklo. In the case o f  Rb, Sr and 
possibly Cs, small amounts o f  fissiogehic material have been retained in the 
material admixed with pitchblende; how much younger, normal Rb, Sr, Cs have 
been added as diluents has not been determined. Further, Brookins (unpub.) 
has found fissiogenic Rb.in low-grade uranium ore with normal 235 /238  ratios, 
thus indicating migration o f  the fissiogenic Rb from some other location to the 
site where the sample was found. The data for Ba are difficult to interpret owing 
to the large amounts o f  the normal element present; Naudet [15] has suggested 
that some fissiogenic Ba is present and Brookins et al. [16] have argued for the 
presence o f  excess 135Ba and 137Ba as evidence for retention o f  both 135Cs and 
137Cs for approximately 25 million years (minimum value) although presence o f  
fissiogenic 138Ba could not, owing to dilution with normal Ba, be demonstrated. 
Data for iodine suggest extensive loss and bromine has not been investigated.
This is unfortunate as fissiogenic Br is isotopically very different from normal 
Br and thus future study o f  Br systematics would allow estimates o f  total halide 
migration to be made. For all the alkali, alkaline earth, and halide elements, 
however, Eh-pH diagrams are not useful.

Discussion and conclusions

The discussion for each element for which an Eh-pH diagram has been 
constructed has been made earlier and will only be briefly repeated here.
Further, the predictions o f  retention versus migration based on Eh-pH diagrams 
are presented in Table I along with a tabulation o f  comments concerning 
retention-migration based on measurements. In general, the agreement is very 
good.

For elements with electronegativities, ionic radii and charge equal or close 
to uranium (IV ) (i.e. Y, REE, Zr, Nb, Rh, Sn, Pu, Np, A m ), retention in host 
pitchblende, or very local redistribution o f  some o f  the oxide-hydroxide or 
carbonate gangue minerals, is entirely predictable and consistent with measurement.

For elements with strongly chalcophile tendencies, i.e. Mo, Cd, Ag, Tc, Ru,
In, Sb, Te, Bi, Pd, retention as either sulphide or in carbonate (or possibly oxide- 
hydroxide or adsorbed on clay minerals) is made for all except Mo and Cd. These
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TABLE I. COMPARISON OF PREDICTED AND OBSERVED BEHAVIOUR OF 
FISSIOGENIC ELEMENTS A T  OKLO

E lem en t P re d ict io n 3 O b se rv a tio n 15

Y , R E E R e te n tio n R e te n tio n

Z r , N b R e te n tio n R e te n tio n , som e  
lo c a l red is tr ib u tion

M o , Cd S om e m igra tion S o m e  m igra tion

T c R e te n tio n  o r  lo ca l red is tr ib u tion S o m e  m igra tion

R u R e te n tio n S om e  m ig ra tion ; 
lo c a l  red is tr ib u tion

R h , A g , Pd R e te n tio n R e te n tio n

In, S b, Sn, T e R e te n tio n D ata  la ck in g

B i, Pb R e te n tio n L o c a l  red is tr ib u tion

N p , Pu, A m R e te n tio n R e te n tio n

a F ro m  E h-pH  diagram s. 
b S park -source  m ass-sp ectrogra p h ic data  [1 ] .

two elements do not form  any stable com pound above the pyrite-haematite fence 
and thus migration would be predicted, as is apparently the case. Data are, how
ever, lacking for In and Sb.

Alkali and alkaline earth migration has taken place at Oklo although when, 
and to what degree, is uncertain. Data previously published [1 ], and unpublished 
information (Brookins), indicate that local redistribution may have been impor
tant relative to com plete removal o f  these elements. Data for the halides are 
similarly difficult to interpret pending investigation o f  bromine systematics. Only 
Kr and Xe were apparently significantly removed from the Oklo ores and their 
gangue minerals.

For application to waste from  man-made reactors the present study, in 
conjunction with other studies ([1 ] and paper IAEA -TC-119/263), indicate that 
the gangue minerals (including sulphides, some sulphates, oxides-hydroxides, 
carbonates, clay minerals) acted as effective agents in preventing widespread 
migration o f  the fissiogenic elements not retained in the host pitchblende. These 
data can then be used to argue positively for investigation o f  shales for possible 
waste repositories in tectonically stable areas.

3 T hese P roceed in gs .
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FIGURES 1 - 2 1

p H

253

FIG. I. Eh-pH diagram for part o f  the system U-S-Si-O-H-Fe. Assumed activities: U = 1 0 6, 
Fe =  10~6, S = 10~ъ.



p H

FIG.2. Eh-pH diagram for part of the system Y-C-O-H.

Assumed activities: С =  10~3, Y  =  10"6 or 10~s (shown
as -  6 and - 8).

p H

FIG.3. Eh-pH diagram fo r  part o f  the system Nb-O-H.
Activity o f  dissolved Nb  =  10 " 6 or 10~s (shown as - 6  and -8 ).
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Z I R C O NI U M

FIG.4. Eh-pH diagram for part of the system Zr-Si-O-H.

Activity of dissolved Zr =  10 " 6 or 10~я (shown as -6 and -
Si =  10~3-s.

-  1.0 -

10 14
p H

FIG.5. Eh-pH diagram fo r  part o f  the system Rh-O-H. 
Activity o f  dissolved Rh  =  1 0~6 or 10 8 (shown as - 6  and -8). 255



pH

FIG. 6. Eh-pH diagram for part of the system Sn-O-H.

Activity of dissolved Sn  =  1 0~& (shown as -8).
FIG. 7. Eh-pH diagram fo r  part o f  the system  Mo-S-O-H. 
Activity o f  dissolved Mo =  10~6 or 1 0 ” 8 ;  S =  1 0~3.



FIG. 8. Eh-pH diagram for part of the system Cd-S-O-II.

Activity of dissolved Cd =  10~6 or 10  8 (shown a s -6 a n d -
S =  10~3.

pH

FIG. 9. Eh-pH diagram for  part o f  the system Tc-S-O-H. Activity o f  
dissolved Tc =  10~6 or 10~s (shown as -  6 and -  8); S =  1 0~3.
N o te : НТсОц dissociates to H +  TcOI but free-energy data are not 
available for  TcO4 . Therefore, TcOh, can be considered the dom inant. 
species in the field designated by НТсОц.
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p H

FIG. 10. Eh-pH diagram for part of the system Re-S-O-H.

Activity of dissolved R e  =  10~6 or 1 £T8 (shown as -  6 and -
S =  10~3x. ■

pH

FIG. 11. Eh-pH diagram fo r  part o f  the system Ru-S-O-H. 
Activity o f  dissolved Ru  =  10~6 or 1 0~s (shown as - 6  and -  8); 
S =  10~3.



FIG. 12. Eh-pH diagram fo r  part o f  the system Pd-S-O-H. 
S =  10~3.

+• 1.3 ■
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+  1 . 0  -

0  5 10 14
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FIG. 13. Eh-pH diagram for part of the system Ag-S-O-H.

Activity of dissolved A g  =  10"6 or 10~s (shown as - 6 and - 8);
S =  10~3.
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pH

FIG. 14. Eh-pH diagram for part of the system In-S-0-Н.

Activity of dissolved In =  1 0~6 or 1 0~s (shown as -6 and - 8);
S =  10~3.

+- 1.3 r ANTIMONY ю
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FIG .15. Eh-pH diagram fo r  part o f  the system Sb-S-O-H. 
Activity o f  dissolved Sb =  10~6 or 10~ъ (shown as -  6 and -  8); 
S =  10~3.
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FIG.16. Eh-pH diagram for  part o f  the system Te-O-H. 
Activity o f  dissolved Те =  10~ъ.

FIG.17. Eh-pH diagram for bismuth. Activity of dissolved Bi

species assumed to be either 10~6 or 10~я (shown as -6 and -8). to
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FIG.18. Eh-pH diagram for plutonium. Activity of total

dissolved Pu species assumed to be either I0~6 or 10~s

(shown as - 6  and - 8).

pH

FIG. 19. Eh-pH diagram fo r  neptunium. A ctivity o f  
dissolved Np species assumed to be either 10~6 or 10~s 
(shown as - 6  and -  8).
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FIG.20. Eh-pH diagram fo r  americium. Activity o f  dissolved 
A m  species assumed to be either 10 6 or 10 8 ( shown as 
-  6 and -  8).

FIG.21. Eh-pH diagram for europium. Activity of dissolved

Eu species assumed to be either 10~b or 10~г (sho w n  as

- 6  and - 8/.
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DISCUSSION

B. POTY: Les diagrammes Eh-pH montrant le champ de stabilité des 
différentes espèces en solution sont d ’une très grande utilité pour connaître le 
mouvement des éléments en solution. Toutefois ces diagrammes sont générale
ment construits pour 25°C et 1 bar. Pensez-vous qu’ ils puissent être extrapolés 
aux températures et pressions de fonctionnement des réacteurs (450 à 650°C 
et 1 à 0,8 kilobar) et même à celles de leur environnement au moment de la 
réaction (240°C  à 180°C et 1 à 0,8 kilobar)?

D.G. BROOKINS: On a montré que l’influence de la pression sur les 
phases condensées aussi bien que sur les phases aqueuses est faible — dans 
certains cas même jusqu’à des centaines de bars. On a utilisé des températures 
atteignant 150°C pour la construction de quelques diagrammes Eh-Ph; le seul 
effet en est une altération des pentes des courbes mais pas des aires relatives des 
champs pour les différentes espèces. Cependant si les eaux étaient oxygénées, 
les diagrammes pourraient varier considérablement en fonction de p 0 2. Les dia
grammes tels qu’ils sont présentés peuvent s’appliquer aux minerais de basse teneur et 
peut-être même aux zones de bordure mais presque certainement pas aux zones 
des réacteurs proprement dites.

A.T. JAKUBICK: Ma première question concerne la rétention des nucléides 
qui sont sortis de la pechblende-hôte et se trouvent maintenant dans les minerais 
de la gangue. Je voudrais savoir si vous avez des données ou des idées sur les types 
de mécanismes de fixation qui sont entrés en jeu  pendant la longue histoire géo
logique du réacteur d ’Oklo. A mon avis les mécanismes habituels d ’ échange 
ionique ne peuvent pas donner une explication satisfaisante. Bien qu ’on ait pu 
observer une certaine migration, la rétention a été néanmoins beaucoup plus 
considérable que celle qui aurait dû résulter de l’ échange ionique. Ainsi, il existe 
d ’autres mécanismes de fixation que devront aussi prendre en com pte les 
études actuelles de simulation de la migration à partir d’ un site de dépôt de déchets 
nucléaires.

D.G. BROOKINS: Dans le cas des produits qui se trouvent encore essentielle
ment dans les minerais dont on peut considérer la teneur comm e élevée, les 
études faites par la méthode des images ioniques et par spectrographie de masse 
à étincelles ont indiqué la présence de la matière fissiogénique dans des substances 
com m e les minerais argileux, les phases oxydique et hydroxydique, et les 
carbonates. Les capacités d ’adsorption de ces substances sont donc suffisantes 
pour retenir de nombreux nucléides en migration.

Quand nous avons effectué la lixiviation des quelques échantillons (et il 
n’ y en avait que quatre) dont les rapports 23sy/238U étaient normaux, trois de 
ces quatre échantillons ont paru receler un peu de rubidium fissiogénique, ce 
qui indique que cette matière faiblement adsorbée n’ a certainement pas migré très 
loin. Cependant, en raison de la dilution et com pte tenu des données de la
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spectrographie de masse à étincelles, nous ne sommes pas en mesure de présenter 
un bilan matière.

A.T. JAKUBICK: Je voudrais faire une brève observation sur l’applicabilité 
pratique des résultats qu ’on peut tirer des diagrammes de stabilité pour la gestion 
d e s  déchets nucléaires. Sans aucun doute les taux R édox/pH  permettent de 
prédire les conditions de stabilité de la pechblende et aussi celles de la rétention/ 
migration des nucléides libérés de ces grains particuliers. Ainsi les résultats sont 
plus applicables à l’ étude du meilleur conditionnement des déchets qu ’à celle 
du confinement le plus favorable à une élimination définitive. Premièrement, il 
ne faut pas oublier que nombre de nucléides, entre autres le très important 
plutonium, né se sont pas échappés des minerais-hôtes et n’ont pu par conséquent 
migrer à travers le confinement. Par ailleurs, nous savons que les déchets nucléaires 
se trouveront dans une matrice très différente de la pechblende si bien qu ’ il y aura:
a) un mécanisme de libération (et un mécanisme chimique) tout à fait différent;
b) une capacité différente de lixiviation, e t , par suite, c) une activité ionique 
différente. Comme la validité des diagrammes dépend des espèces chimiques 
libérées et de l’ activité ionique du système, il est douteux qu ’ils soient applicables 
à des cas autres que celui d’ Oklo. On ne peut pas tirer de conclusions directes
du phénomène d ’Oklo à propos de la capacité de rétention du confinement des 
déchets. L’avantage principal d ’une étude basée sur la stabilité chimique est la 
détermination des conditions physico-chimiques correspondant aux observations 
faites à Oklo. Ces dernières, quant à elles, peuvent faciliter l’ interprétation des 
études de migration faites au laboratoire en vue d’ isoler les déchets dans des 
formations géologiques.

D.G. BROOKINS: Le fait que les matières ont eu 1800 MA pour migrer 
et que la plupart d’entre elles sont toujours en place confère à Oklo une valeur 
inestimable. En ce qui concerne les matériaux dans lesquels on va probablement 
enfermer les déchets, un milieu réducteur dans un champ stable de pyrites par 
exemple, la plupart des espèces libérées seront sous forme réduite et seront 
ainsi sujettes dans une certaine mesure aux limitations que leur imposent ces 
diagrammes.
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Résumé—Abstract

P H A S E S  F L U ID E S  C O N T E M P O R A IN E S  D E  L A  D IA G E N E S E  D E S  G R E S , D E S 
M O U V E M E N T S  T E C T O N IQ U E S  E T  D U  F O N C T IO N N E M E N T  D E S  R E A C T E U R S  
N U C L E A IR E S  D ’ O K L O  (G A B O N ).

L ’ é tu d e  c o n jo in te  des in clu s ion s  flu id es  et de la p é trograp h ie  des grès d u  F A  à O k lo  
p erm et un e éva lu a tion  d es  c o n d it io n s  de  tem p ératu re  et de p ression  des d iffé re n te s  diagenèses. 
E lle p erm et éga lem en t de  f ix e r  dans le  tem p s la fo rm a tio n  e t  le fo n c t io n n e m e n t  des réacteurs 
naturels par ra p p o rt  a u x  évén em en ts  g é o lo g iq u e s . L es c o n d it io n s  de la d iagénèse  siliceuse, 
c o m m e  ce lles  de  la fo rm a tio n  d e  la s tru ctu re  t e c to n iq u e  d ’ O k lo  à son  d é b u t , son t évaluées à 
en v iron  2 4 0 ° C e t  1 0 0 0  bar. La d iagenêse ca rb o n a té e , q u i est p ostérieu re  au fo n c t io n n e m e n t  
des réacteurs naturels, se serait p ro d u ite  vers 1 8 0 °C  et 8 0 0  bar. D u rant la ré a ctio n  n u cléa ire , 
la d en sité  des flu id es  et les con tra in tes  de p ression  (en tre  1 0 0 0  et 8 0 0  b a r ) suggèrent q u e  les 
s o lu tio n s  aqueuses auraient é té  p o rté e s  à des tem p ératu res  co m p rises  en tre  4 5 0  e t au m oin s  
6 0 0 °C .

F L U ID  P H A S E S  C O N T E M P O R A N E O U S  W IT H  S A N D S T O N E  D IA G E N E S IS , T E C T O N IC  
M O V E M E N T S  A N D  F U N C T IO N IN G  O F  T H E  O K L O  N U C L E A R  R E A C T O R S  (G A B O N ).

A  jo in t  s tu d y  o f  th e  flu id  in clu s ion s  and  p e tro g ra p h y  o f  the san dston es  in  th e  F A  at 
O k lo  en ab les  us t o  estim ate  th e  tem p eratu re  and pressure c o n d it io n s  f o r  the variou s diageneses. 
It also en ab les  us t o  f ix  th e  tim e o f  th e  fo r m a tio n  and fu n c t io n in g  o f  the natura l rea ctors , in 
re la tion  t o  th e  g e o lo g ic a l events. T h e  c o n d it io n s  fo r  the s iliceou s  d iagenesis, ju st  as fo r  the 
fo rm a tio n  o f  the  O k lo  t e c to n ic  s tructure  at the beg in n in g , are estim ated  at a p p ro x im a te ly  
2 4 0 ° C  and 1 0 0 0  bar. T h e  ca rb o n a te  d iagenesis, w h ich  co m e s  a fter th e  fu n ct io n in g  o f  the 
natural re a cto rs , w o u ld  a p p ear to  have o cc u rre d  at a b o u t  1 8 0 ° С and  8 0 0  bar. T h e  d en sity  
o f  the flu id s  and  pressure stresses (b e tw e e n  1 0 0 0  and  8 0 0  b ar) suggests th at, durin g  th e  nu clear 
r e a c t io n , th e  a q u eou s  so lu tio n s  m ay  have rea ch ed  tem p eratu res  b e tw e e n  4 5 0  and at least 6 0 0 °C .

INTRODUCTION

Dans la plupart das processus géologiques la phase fluide joue un rôle 
essentiel. Cette phase fluide, conservée dans de petites cavités intracris-  
tall ines , peut être étudiée en particulier dans les minéraux transparents.

, IAEA-те-119/9
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L’ étude de ces inclusions fluides permet d'obtenir des données sur la compo
sition chimique originale des fluides ainsi que sur leur densité ce qui peut 
dans certains cas conduire à une estimation assez précise des températures 
et des pressions au moment où les inclusions se sont formées. L 'identifica
tion des différentes générations de fluides piégés dans les cristaux et de 
leurs relations avec certains processus apporte ainsi une aide considérable 
à la compréhension des phénomènes géologiques.

A Oklo, le modérateur du flux de neutrons dans les réacteurs naturels 
est très probablement l'eau (1).  La pression des fluides étant essentielle
ment fonction de la profondeur d'.enfouissement des réacteurs et de la permé
a bilité  des terrains, on peut considérer en première approximation qu’ elle  
est restée constante. Lorsque la température s 'élève, durant la réaction, la 
densité de l'eau s'abaissera donc jusqu'à une valeur où les neutrons n'étant 
plus suffisamment ralentis l 'in ten sité  des réactions de fission diminuera, 
la température s'abaissera, et la pression restant constante, la densité de 
l'eau s'élèvera et les neutrons seront à nouveau ralentis. C'est un proces
sus de ce type qui a vraisemblablement entretenu les réactions nucléaires à 
Oklo durant des centaines de milliers d'années sans qu'elles deviennent ex
plosives t 1 ) .

L'essentiel du travail présenté ic i  concerne la mise en évidence du f l u i 
de qui a joué ce rôle de modérateur, et sa caractérisation physico-chimique. 
Hais cette caractérisation a nécessité l'étude de tous les fluides associés 
aux différents épisodes géologiques ayant affecté les roches du gisement 
d’ Oklo. I l  en résulte donc également des données sur la diagenèse siliceuse  
des grès, la formation des filonnets et filons de quartz ou quartz et car
bonates, la diagenèse carbonatée des grès enfin. De plus quelques données 
préliminaires sur le dépôt de l'uranium et le mouvement des hydrocarbures 
ont été obtenues.

METHODES D'ETUDE DES INCLUSIONS FLUIDES

Les méthodes d’ étude des inclusions fluides peuvent être classées en 
deux catégories : les méthodes destructives et les méthodes non destructi
ves ( 2 ).

Dans les méthodes non destructives, l 'inclusion fluide est observée sous 
le microscope. Dans un premier type de manipulation on observe les change
ments de phases provoqués par le chauffage et le refroidissement des fluides  
inclus ( 3 )  ( 4 )  ( 5 ) .  La température de fusion permet d'apprécier la con
centration en sels dissous et parfois la composition chimique du ou des 
fluides, présents dans l 'inclusion . La température d'homogénéisation donne 
généralement une température minimale de formation et sa densité ( 4 ).

D'autres méthodes également non destructives utilisent la fluorescence, 
ou la spectroscopie Raman (6 ) pour déterminer certains constituants.

Dans les méthodes destructives, les fluides sont libérés, soit en chauf
fant le minéral hôte jusqu’ à ce que la pression à l 'intérieur de l ’ inclusion 
soit suffisante pour entraîner sa fracturation (décrépitation), soit mécani
quement en broyant ou en écrasant le minéral. Si les fluides sont libérés 
dans le vide sous forme de gaz, ceux-ci peuvent être analysés par chromato- 
graphie en phase gazeuse, spectrométrie de masse ou par des méthodes volumé
triques .
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Le minéral peut également être écrasé sous microscope dans des liquides 
variés qui dissolvent sélectivement les composés ou réagissent avec eux (7 ) 
(8  ).  Le minéral peut être également écrasé dans de l'eau d is ti l lé e  et les  
ions présents en solution dosés par des méthodes d'analyse chimique variées 
( 9 ) (10] .

Cette présentation des techniques est volontairement sommaire. Pour plus 
de détails, le lecteur pourra se reporter aux différentes publications spé
cialisées sur ce sujet, notamment (2 ) (3 ) (11).

PRESENTATION DES RESULTATS

Diagenèse siliceuse des grés

Les grès du Francevillien ont subi une cimentation siliceuse que l'on ob
serve en lames minces sous forme d'un nourrissage des grains de quartz détri
tique (photo 1, f ig .  1). (12) (13) a montré sur l ’ exemple des grès Athabasca 
que l'étude détaillée de ce type de grès s i l i c i f i é  permet de distinguer :

1 -  Les inclusions antérieures à la diagenèse, inclusions liées à la 
formation de la roche mère et à son histoire postérieure (altérations, éro
sion, transport, dépôt et éventuellement événement ayant affecté les grès 
avant la diagenèse s i l ic e u se ) . Ces inclusions sont observées exclusivement 
dans le grain détritique.

2 - Les inclusions contemporaines de la diagenèse siliceuse. Ces inclu
sions peuvent être observées à la fo is  à la limite entre le grain détritique 
et l'auréole de nourrissage (photo 2, f ig .  1) et dans l'auréole de nourrissage 
elle-même. Elles peuvent être primaires, c 'est -à -d ire  disposées suivant les 
zones de croissance,ou secondaires, c ’ est-à -dire formées lors de la cica
trisation de fractures.

3 - Les inclusions postérieures à la s i l ic i f ic a tio n  diagénétique. Ces 
inclusions se disposent en plans sécants sur les zones de croissance et les 
grains détritiques, et correspondent à des fractures cicatrisées postérieu
res. Ces inclusions sont susceptibles d'apporter des données très intéres
santes comme nous le verrons dans cette étude.

Ces trois types d ’ inclusions ont été représentés sur la figure 2.

Les inclusions primaires contemporaines de la diagenèse siliceuse ont 
été étudiées dans trois échantillons du sondage BA2 situé à l 'Est  du pla
teau de Bangombé à 25 Km environ d'QKlo. Leur ta i l le  est comprise entre 5 et 
10 (jm. Elles sont constituées de deux  phases fluides : une bulle de vapeur 
(occupant3à 5% du volume de la cavité) et une solution aqueuse. Les données 
microthermométriques sont reportées sur la f i g .  3 et le tableau I .  On cons
tate que les valeurs varient avec la profondeur : la sa lin ité , estimée 
d'après l'abaissement du point de fusion et les données expérimentales du 
système H^O-NaCl ( 5 ),  augmente avec la profondeur alors que la température 
d’ homogénéisation moyenne décroît.

Un échantillon du gisement d'Oklo (OK 761) prélevé à 1 mètre de la zone
2 contient des inclusions dont la température moyenne de la fusion ëst de
- 3,2°C (soit 5,5 % eq. poids NaCl) et la température moyenne d’ homogénéisa
tion de 152°C.
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FIG .l. Planche photographique.

Diagenêse carbonatée

Les grès du FA et du FB montrent parfois une cimentation dolomitique 
tardive. Las inclusions des dolomites (photo 3, f ig .  1) sont à deux phases 
fluides Ibulle de vapeur et solution aqueuse) et leur ta i l le  est comprise 
entre 5 et 15 ym. Elles ont été étudiées dans un échantillon de sondage de 
Mabinga (ПАВ, cote 123.90 m).
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FIG.2. Différentes générations d ’inclusions fluides dans les grès silicifiés: fa) inclusions 
contenues dans le grain détritique de quartz et antérieures à la silicification diagénétique; 
(b) inclusions contemporaines de la silicification diagénétique des grès; (c) inclusions 
postérieures à la silicification diagénétique et contenues à la fois dans le grain détritique 
et la zone de nourrissage.

La température de fusion des solutions est très basse, comprise entre
- 33°C et - 25,B°C. Ces températures sont plus basses que celles de l 'eu -  
tectique du système NaCl - H2O et indiquent la présence de cations biva
lents te ls  que Ca + * et lylg + +. Les températures d'homogénéisation sont rela
tivement constantes et la température moyenne pour 16 inclusions est de 
112° C .

Filonnets et filons de quartz ou quartz et carbonates

Divers filonnets et fi lons de quartz ont été échantillonnés dans lesquels 
des inclusions aqueuses à deux phases fluides sont abondantes (photos 4, 5, 6, 
f ig .  1).

Certains (MP-OK-47-48, BP 77-63] sont des filonnets sécants dans le grès 
grossier intercalaire de la couche Cj. I ls  ont été décrits par (14) et parais
sent l iés  à la formation de la structure du gisement d'Oklo : dôme, dressant 
et crochon. L’ échantillon BP 77-63 a été prélevé dans le crochon à environ 50 
mètres de la zone 1. I l  paraît très peu contaminé par les fluides de la réaction 
nucléaire. Une étude microthermométrique sommaire montre que les fluides  
contenus dans cet échantillon sont très comparables à ceux de MP-OK-47. L'analyse



T A B L E A U  I. D O N N E E S  M IC R O T H E R M O M E T R IQ U E S  S U R  LES IN C L U S IO N S  F L U ID E S  C O N T E M P O R A IN E S  D E  L A  S IL IC IF IC A T IO N  
D IA G E N E T IQ U E  D A N S  T R O IS  E C H A N T IL L O N S  D E  G R E S  DU S O N D A G E  B A 2

Les chiffres entre parenthèses indiquent le nombre d'inclusions étudiées.

Référence des 
échantillons

TF
inférieure

TF
supérieure

TF
moyenne

Salinité en 
équivalent 
poids NaCl

TH
inférieure

TH
supérieure

th
moyenne

BA2 - 112,70 -  2,5°C -  0,7°C - 1,9°C(15) 3,5 + 121,4°C + 188,2°C о(MuоCDun+

BA2 - 632,90 - 4,0°C i N
)

CD
о n -  3 , 6°C(19) 6,1 + 136,7°C + 157,0°C + 149°C (20)

BA2 - 930,80 - 6 , 7°C UоCDI -  5 , 7°C(32) 8,8 + 111,4°C + '•s
i О

n + 4* CD
О n -t* СЛ
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FIG.3. Histogrammes des températures de disparition de la bulle de gaz et des températures 
de fusion des inclusions fluides en bordure des grains détritiques de quartz dans des échantillons 
prélevés à différentes profondeurs (sondage BA2). (N = nombre d ’inclusions étudiées.)

chimique des ions dissous dans la phase aqueuse montre une remarquable constance 
des rapports К/Na (0,054 i 0,007) pour 7 échantillons (c f .  tableau II ). Ce 
rapport est beaucoup plus faible que celui trouvé dans les échantillons conta
minés par les fluides de la réaction nucléaire (Г1Р-0К-47-48 et F00) .

D'autres filonnets de quartz prélevés dans le sondage BA2 sont les témoins 
d’ une fracturation qui n'a pu être datée. Les fluides inclus dans le quartz 
montrent des températures d'homogénéisation relativement basses (113°C)
(f ig .  4 ) ,  et ceux inclus dans les carbonates des concentrations en sels très 
élevées (tableau III ) .

Le filon  de quartz et sulfures FOD, de puissance très supérieure aux pré
cédents, est l ié  à la formation du dressant.



TABLEAU II. ANALYSES CHIMIQUES DE LESSIVAGES AQUEUX DE QUARTZ PURIFIES ET BROYES

n°
analyse

Réf.
échantillon

Résultats des analyses 
de lessivage en ppm Rapports atomiques

Na K Ca fig Cl S°4 K/Na Cl/Na SO /  
Cl eq

cations. ,---- :-------- (eq]anions
852 BP-77-63 0.880 0.070 0.020 0.000 2.30 0.24 0.047 1 .69 0.08 0.59
854 " 1.075 0.100 0.065 0.010 2.14 0.06 0.055 1.29 0.02 0.87
B55 n 1.820 0.170 0.130 0.020 3.46 0.19 0.055 1 .23 0.04 0.90
856 ” 1 .315 0.110 0.115 0.015 2.66 0.14 0.049 1.31 0.04 0.86
857 ” 1.620 0.150 0.115 0.000 3.15 0.27 0.054 1 .26 0.06 0.85
S59 " 1.450 0.135 0.040 0.000 3.22 0.39 0.055 1.44 0.09 0.69
860 i» 1.585 0.170 0.120 0.020 3.16 0.30 0.063 1 .31 0.07 0.85

718 BA2-621,30 0.895 0.090 0.210 0.025 1.86 0.39 0.059 1 .35 0.15 0.89
719 ■i 1.165 0.085 0.270 0.030 2.74 1.16 0.043 1.52 0.31 0.68
851 " 1.380 0.055 0.600 0.036 3.30 0.13 0.023 1 .55 0.03 o .g g

715 ИР-0К-48 1 .005 0.160 0.120 0.040 2.66 0.53 0.094 1.71 0.15 0.66
716 " 1.065 0.205 0.215 0.060 2.94 1.51 0.111 1 .76 0.38 0.60
717 MP-OK-47 0.740 0.115 0.365 0.030 3.40 0.47 0.091 2.98 0.10 0.53

673 FOD 2.020 0.415 2.250 0.240 11.40 8.30 0.121 3.66 0.54 0.47
674 ’’ 0.970 0.225 0.740 0.100 4.28 6.50 0.136 2.86 1.12 0.36
720 " 1.315 0.320 2.420 0.235 9.70 8.00 0.143 4.78 0.61 0.47
721 2.175 0.430 2.785 0.310 12.40 7.00 0.116 3.69 0.42 0.55
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FIG.4. Diagramme Тц-Тр pour les trois échantillons de grès silicifiés du sondage BA2 et 
pour les filons de quartz dans et autour du gisement d ’uranium d ’Oklo.



T A B L E A U  III. D O N N E E S M IC R O T H E R M O M E T R IQ U E S  SU R  L E S  IN C L U SIO N S F L U ID E S  D E S  F IL O N S  D E  Q U A R T Z  
E T  Q U A R T Z -C A R B O N A T E

Les chiffres entre parenthèses indiquent le nombre d ’inclusions étudiées.

Référence des 
échantillons

T

inférieure
TF

supérieure
TF

moyenne

Salinité en 
équivalent 
poids Nací

тн
inférieure

тн
supérieure

тн

moyenne

BA2 - 115,70 
Quartz -  1,6°C - 1 ,1 °С - 1,4°С*(7) 2,6 + 100,3°С + 125 ,7°С + 113°С С17)

BA2 -  115,70 
Carbonate

CJОсососоI -  2 9 ,0°С - 32,70С С 32 D - + 9 7 ,6°С + 115 ,1°С + 106°С (20)

BA2 -  621,30 
Quartz - 2 , 0°С - 1,3°С - 1,6°С*С5) 2,9 + 108,2°С + 11В,в°с + 113°С (27)

(1P-QK-41
Quartz

-  4 , 6°С 
- 2 0 ,4°С

- 3,1°С 
- 1 5 ,В°С

- 3,0°С (17)
-  17 , 2°С СВ)

6,4
20,8

+

+

105,0°С 
102,6°С

+

+

143,4°С 
147,3°С

+

•+

123°С 
132°С

С17)
(8)

ИР-0К-47
Quartz -  2,1°С - 1,6°С - 1 ,9°С (16) 3,5 + 121,0°С + 181 ,Б°С + 1 52°С (29)

MP-GK-48
Quartz -  3,0°С - 2,1°С -  2 , 5°С (26) 4,4 + 120,1°С + 138,2°С + 130°С (26)

GF 166 
Quartz

- 2, 7°С
-  35°С

- 2,0°С 
-  12 , 8°С

- 2 ,2°С С6)
- 25 , 5°С (23

4
-

+ 147,3°С + 160,3°С + 155°С (7)

FOD
Quartz - 3,4°С - 0 , 5°С -  1 ,7°С (5) 3,1 + о CD -fb

О п + 125,2°С + 120°С (5)
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ю

Nombre de 
mesures

' i l l

ю

и

HOMOGENEISATION 

í I en p h a s e  l i q u i d e  

E 2  c r i t i q u e

Ц  en  p h a s e  v a p e u r

N=33

1 — i— I— i— I— Г

GRAIN DETRITIQUE

~ r  ' '  -
300

N = 24

- i — i— i— i— i— i— i—  
400 500

FILONNETDE QUARTZ
TH°C

FIG.5. Comparaison entre les températures d'homogénéisation des inclusions situées dans 
un filonnet de quartz e t dans le grès encaissant au contact de la zone 4 (échantillon MP-OK-14-3).

Enfin, des cristaux de quartz géodique ont fourni des inclusions' fluides 
à température d'homogénéisation élevée (155°C) ( f ig .  4) et d ’ autres types 
d’ inclusions à hydrocarbures qui seront décrits ultérieurement.

Réactions nucléaires naturelles

L'examen microscopique d’ un grand nombre d’ échantillons autour des zones 
de réaction, dans le gisement d'Oklo et dans son environnement régional, a 
permis de mettre en évidence dans les grès et filons de quartz autour des 
zones de réaction uniquement des plans d ’ inclusions où ces dernières se 
caractérisent par une grosse bulle de vapeur (40 à 00 % du volume du total de 
l 'in c lu sion ) .  Ces inclusions ont un diamètre compris entre 5 et 12 microns, 
présentent des formes arrondies ou ovoïdes (photos 10-11, f ig .  1) et sont 
parfois reliées entre e lles  par des petits canalicules (photo 12, f ig .  13.
Ces plans d ’ inclusions ont été observés à la fois  dans les grains de quartz 
détritique, dans leur auréole de nourrissage, et dans les veinules de quartz 
du banc de grès intermédiaire de la couche C1.
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Les chiffres entre parenthèses indiquent le nombre d'inclusions étudiées.

Echantillons Distance à 
la zone de pile

T moyenne 
en phase liquide

moyenne 
an phase vapeur

T moyenne H
Tp moyenne 

(homogénéisation 
en phase liquide)

Tp moyenne 
t homogénéisation 
en phase vapeur)

MP-OK-14-1 0 à 7 cm 346°C (10) 423°C (7) 378°C

ИР-0К-14-3 23 à 27 cm 359°C (20) 406°C (12) 377°C -  3.6°C (13) I -t
» O CD

36B°C (9) 411°C (15) 395°C enC
J

oI

MP-OK-14-4 27 à 34 cm Ü
J

CD -Ê
» O Г) CD 415°C (5) 396°C -  3,2°C (6) - 3 , 5°C (5)

MP-OK-14-9 86 à 105 cm 362°C (11) 440°C (17) 409°C -  4,2°C (10) - 4,6°C (23)
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En lame épaisse [150 à 200 ym), dans les grès près des zones de réaction, 
les auréoles de nourrissage sont difficilement reconnaissables. Une intense 
désilic ification  s ’ observe dans ceux-ci (14). Toutefois afin de pouvoir étu
dier les inclusions dans les grains détritiques, des inclusions d'un même 
échantillon ont été caractérisæs à la fo is  dans les grains de quartz détri
tique et dans une veinule de 2 à 3 millimètres d'épaisseur (échantillon ИР- 
0K-1 4 - 3 )pour vérifier  qu’ elles  n' appartenaient pas à l ’ histoire du quartz 
antérieure au dépôt des grès. Sur la f ig .  5 et dans le tableau IV on consta
te que les températures d'homogénéisation et les températures de fusion sont 
très comparables ce qui permet de conclure que ces inclusions se sont formées 
postérieurement à la s i l ic i f ic a t io n .

L’ échantillon I4P-0K-48 apporte des renseignements supplémentaires sur 
l'époque de formation de ces inclusions. Les plans d'inclusions à grosse 
bulle de vapeur sont interrompus au niveau d'une deuxième s i l ic i f ic a tio n  
marquée par le dépôt de plaquettes hexagonales rouges (hématite probable). 
Cette seconde génération de quartz contient des inclusions primaires dont 
les caractéristiques microthermométriques sont très différentes des inclu
sions contenues dans le quartz de base.

La température de fusion, basse, varie considérablement ( -  14,5°C à
- 46,9°C) (moyenne -  27,5 pour 10 inclusions) et les températures d'homogé
néisation sont comprises entre + 107,3°C et + 206,8°C (moyenne + 145°C 
pour 10 inclusions).

Dans la plupart des cas, pour un même plan d'inclusions, certaines s'ho-  
mogénéisent en phase liquide tandis que d'autres s ' homogénéisent en phase 
vapeur. Pour quelques exemples, des homogénéisations critiques ont été ob
servées. Sur les figures 5 et 6 on constate que les températures d'homogéné
isation en phase liquide sont généralement inférieures aux températures d1ho
mogénisation en phase vapeur pour des températures de fusion comparables 
avec toutefois un certain recouvrement. Dans un certain nombre de plans, des 
phénomènes d'étranglement sont nettement visibles (photo 12) avec parfois 
persistance d'un petit canal.

Ayant mis en évidence un fluide associé aux réactions nucléaires, i l  
s 'avérait nécessaire de répondre aux deux questions suivantes :

-  Les caractéristiques de ce fluide varient-elles selon les différentes 
zones de réaction ?

-  Comment ces caractéristiques évoluent-elles lorsqu'on s'éloigne des
zones de réaction ? , '

L'étude microthermométrique montre que les températures de fusion, sen
siblement constantes pour les inclusions d’ un même plan, varient d'un plan 
à l 'autre , d'un échantillon à l 'autre et d’ une zone de réaction à l 'autre  
( f ig .  6 -7 ) .  Ces données impliquent la circulation de plusieurs fluides, de 
chimisme variable, dans les zones de réaction. La zone 2 se caractérise 
par des températures de fusion et des températures d’ homogénéisation beau
coup plus variables que dans les autres zones.

Afin de comprendre l'évolution des phases fluides à partir des zones de 
réaction naturelle, un échantillonnage continu sur une longueur de 1 mètre a 
été réalisé dans le sondage KIM 226. Les variations observées ne paraissent 
pas significatives (tableau IV).
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□  Homogénéisation en phase liquide 0  critique ■  en phase vapeur

FIG. 6. Histogrammes des températures de disparition de la bulle de gaz et des températures 
de fusion des inclusions fluides situées autour des zones de réaction nucléaire naturelle.

Des données microthermométriques sur l ’ échantillon F0D, situé à 30 mè
tres de la zone 3, dans le dressant montrent que ce fluide est détectable 
sur d ’ assez grandes distances dans les zones d'ouverture.

□ans les zones de réaction, le quartz est quasiment absent (14), toute
fo is  un filonnet a été découvert en zone 4 (éch. GL 824). Dans ce lu i -c i ,
3 générations de quartz ont été mises- en évidence. La première contient des 
inclusions à une ou deux phases comparables à ce lles  que l'on retrouve dans 
les filons de quartz à l 'échelle  régionale. La seconde contient des petits  
sphérules noirs (5 à 7 ym) et des minéraux hexagonaux rouges (hématite pro
bable) . La troisième génération présente un contact irrégulier avec la pré
cédente : un épisode de corrosion se localise entre ces 2 générations. Cette 
troisième génération contient des solides submicroscopiques et probablement 
des inclusions fluides inétudiables.

Le fluide caractéristique des zones de réaction a été observé principale
ment dans la seconde génération et dans des plans recoupant les générations 
1 et 2. Les températures de fusion sont comprises entre -  12.4°C et -  20.4°C 
pour des températures d ’ homogénéisation en phase liquide très variables, de 
+ 134.8°C à + 448.4°C.
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FIG. 7. Diagramme Тц-Тр pour les inclusions fluides caractéristiques des zones de réaction 
(plan d ’inclusions par plan d ’inclusionsJ.



AUTRES DONNEES

Inclusions contemporaines du cisaillement des grès
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Selon (14) une partie de la concentration en uranium s 'e s t  effectuée  
lors d'un épisode de cisaillement que l'on observe à l ’ échelle de l 'a f f le u 
rement mais aussi à l 'échelle  de la lame mince sous l'aspect d'un réseau 
dense de fractures cicatrisées parallèles qui recoupent les grains d é tr it i 
ques des grès.

Les inclusions liées à ces plans de cisaillement sont de très petite  
t a i l le ,  au maximum 10 ym,et comportent deux phases fluides (solution aqueu
se et bulle de vapeur). Dans l'échantillon OK 761, les températures d'homo
généisation sont comprises entre + 132,4°C et + 101,6°C avec une moyenne 
de + 155°C pour 26 inclusions. Les températures de fusion varient de - 2,5°C 
à -  3,5°C (moyenne : - 3,1°C pour 30 inclusions) d'où une salinité  moyenne 
de 5,3 % équivalent poids NaCl. Ces données microthermométriques montrent 
que ce fluide est très comparable à celui trouvé dans les auréoles de s i l i 
cification des grès et dans les filonnets de quartz.

Inclusions â hydrocarbures

Les inclusions à hydrocarbures n'ont été observées que dans un seul échan
t i l lo n  (GF 166) où e lles  représentent la majorité des inclusions. Elles sont 
le plus souvent disposées en plan. On observe parfois des inclusions qui con
tiennent un mélange eau-hydrocarbures en proportions variables. Celles-ci  
résultent de l 'intersection de plans d'inclusions à hydrocarbures par des 
plans d'inclusions aqueuses à une phase. D'autres plans ne contiennent que 
des inclusions aqueuses (c f .  tableau III pour les résultats microthermométri
ques). Au moins 3 types d'inclusions à hydrocarbures peuvent être distingués.

Type I : Grosses inclusions (15-40 ym) de forme irrégulière, de 
teinte jaune et souvent entourées par de très nombreuses petites inclusions. 
Les observations microthermométriques sont très d i f f ic i le s  sur ce type d 'in 
clusions (photo Э, f ig .  1).

Type I I  : Grosses inclusions (15-40 ym) de forme irrégulière.
Au refroidissement, on observe une démixtion de deux fluides qui après ré
chauffement s ' homogénéisent entre -  45°C et -  30°C (photo 0, f ig -  1).

Type I I I  : Petites inclusions (2-10 ym) avec des formes de c r is 
taux négatifs très nettes. Ces inclusions démixtent à basse température entre 
une phase liquide et une phase gazeuse. Les températures d'homogénéisation en 
phase liquide se situent entre -  20°C et -  12°C (photo 7, f ig -  1).

Inclusions décrépitées

(15) a montré que lorsque la pression augmentait à l 'intérieur d'une in
clusion, on pouvait aboutir à une décrépitation aussitôt suivie d'une cica
trisation, ce qui conduit à des inclusions de formes trèb caractéristiques.
Ce phénomène est généralement attribué à une phase postérieure d'élévation  
de température ou de décompression de l'environnement extérieur. Ces inclu
sions sont extrêmement rares et n'ont été observées que dans l ’ échantillon 
2200 où des plans entiers présentent des inclusions vidées et très ramifiées. 
Prélevée sur le même front de t a i l le ,  la géode GF 166 montre des inclusions 
à hydrocarbures (type I) qui pourraient avoir subi ce même phénomène.
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Estimation des conditions de température et de pression

L'augmentation, avec la profondeur, de la salinité des solutions aqueu
ses contemporaines du début de la diagenèse siliceuse est très nette ( f ig .
3 ) . Des résultats comparables ont été obtenus par (1Б) sur les eaux de gise
ment dans les forages pétroliers. (12)(13) a également mis en évidence, sur 
ce même type d'inclusion fluide, une augmentation de la salinité  avec la pro
fondeur dans les grès Athabasca (province du Saskatchewan, Canada). L'augmen
tation, linéaire avec la profondeur, de la concentration des eaux de type 
chloruré-calcique quel que soit l'environnement sédimentaire in it ia l  (16) 
semble donc générale.

Les températures d ' homogénéisation des inclusions à deux phases fluides  
contemporaines du début de la s i l ic i f ic a tio n  sont élevées, supérieures à 
150°C et se retrouvent à des distances de plusieurs dizaines de Kilomètres. 
Ceci implique que l ’ élévation de température soit causée par un enfouissement 
régional et non pas par la présence d'aires géothermiques d'extension limi
tée.

Une estimation précise des conditions P, T de cette s i l ic i f ic a tio n  se 
heurte à plusieurs problèmes. I l  n 'est pas certain que la s i l ic i f ic a tio n  ait  
débuté partout au même moment bien que l'accroissement régulier de la s a l i 
nité soit en faveur de cette hypothèse.

Par contre, un décalage dans le temps expliquerait très bien la tempé
rature trouvée pour l ’ échantillon BA2-112,7D, température supérieure de 
10°C à celles des 2 autres échantillons plus profonds du sondage-BA2. Les 
isochores des solutions aqueuses à différentes P et T ne sont connues que 
dans le système H20-NaCl pur (17) (18). Or, d'autres sels ,  СаС1г. ou NajSO,, 
par exemple, modifient la pente des isochores. L'analyse des ions dans les 
lessivages aqueux des quartz des filons suggère qu’ à OKlo, la quantité 
de ces sels est loin d ’ être négligeable.

Les températures d’ homogénéisation donnent une température minimale de 
formation et la position de l'isochore ou courbe Pression Température. La 
seule mesure de température que l ’ on possède à OKlo résulte de l'analyse  
chimique des ions dissous dans les inclusions des filonnets de quartz (échan
ti l lo n  BP 77-63). Le rapport К/Na de ces solutions est de 0,054 i 0,007 pour 
7 mesures. Si l ’ on considère que ce rapport К/Na était tamponné par les 
échanges d 'alcalins entre les feldspaths des grès et la solution, on peut 
employer le thermomètre proposé par (10), et calibré avec précision par (19). 
Ce thermomètre, extrapolé vers les basses températures, indique une tempé
rature de 238 i 17°. L'isochore défini pour ces filonnets ( f ig .  8) donne 
alors pour cette température une pression de 1070 bars.

Cette pression correspond à un enfouissement. Si on considère que les 
roches sont totalement imperméables, e l le  sera celle  de la colonne de roches 
susjacentes. Ces roches sont malheureusement pour l ’ essentiel disparues à 
l'heure actuelle. La contribution des couches du FB, FC, FD et FE qui ne dé
passe probablement pas 700 à 800 mètres (20) ne peut guère excéder 170 bars. 
Une sédimentation dolomitique a succédé à ce lle  que nous observons actuelle
ment mais i l  est d i f f ic i le  d'en estimer l'épaisseur. Si l ’ on postule que la 
densité moyenne des roches disparues est voisine de 2 ,6 ,  l 'épaisseur totale  
des sédiments au-dessus de la couche Ci au moment de la formation du dôme 
est de l'ordre de 4300 mètres si les séries sont très imperméables, et plus

INTERPRETATIONS ET DISCUSSIONS
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FIG.8. Détermination des conditions de pression et température pour les événements 
géologiques majeurs. 1 -  Isochore pour les fluides contemporains de la formation des 
premiers filonnets de quartz et du début de la silicification diagénétique. 2 -  Isochore 
pour le fluide contemporain de la formation du filonnet de quartz MP-OK-48. 3 —Iso
chore pour le fluide contemporain de la diagenèse carbonatée. Les isochores on t été  
tracés d ’après les données de [1 7] modifiées par [ iS ] ,

élevée si e lles  ne le sont pas, c ’ est-à-dire si  la pression n'est pas lithos  
statique. Un exemple de relation entre pression des fluides et profondeur 
pris dans [21) a été reporté sur la f ig .  9. Qn voit sur cette figure qu'une 
pression hydrostatique conduirait à des enfouissements de l'ordre de 
10 000 mètres ce qui paraît difficilement concevable.

Dans l'hypothèse d’ une pression lithostatique, le gradient géothermique 
aurait été de 50°C/km ce qui n'est pas surprenant pour un bassin subsident 
avec volcanisme associé.

Cette température et cette pression de formation des premiers filonnets  
de quartz liés  à la formation du dôme sont vraisemblablement valables poür 
la diagenèse siliceuse des grès (c f .  tableau I ) ,  et semblent s'accorder avec 
la forte proportion de mica 2M à la base du sondage BA2 (22). D'autres filon  
nets (MP-OK-48) se sont formés à . température plus basse. Ceci sign ifie '  que 
les mouvements tectoniques qui ont formé dôme, dressant et crochon se sont 
étalés dans le temps durant une baisse de température liée vraisemblablement 
à une remontée de tout l 'é d i f ic e .

Cette remontée est encore plus nette si l ’ on considère la dolomitisation 
des grès. Cette dolomitisation est tardive (20, 22) et les données microther 
mométriques montrent que les fluides qui lui sont associés sont à la fois  
moins chauds et plus concentrés en sels .  Si l 'on postule que le gradient géo 
thermique n'a pas changé, cette dolomitisation se serait produite vers 180°C 
et 600 bars.
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FIG.9. Relation entre la pression et la profondeur, d ’une part dans un régime lithostatique 
et d ’autre part dans un régime hydrostatique. La ligne pointillée indique la pression de 
formation des premiers filons de quartz.

LES ZONES DE REACTION NATURELLE

Les études géochronologiques mises en oeuvre n'ont pas abouti à distin 
guer nettement dans le gisement d’ Oklo entre sédimentation, diagenèse(s), 
concentration(s) en uranium et' fonctionnement des réacteurs. L'un des ap
ports majeurs de l'étude des inclusions fluides est de montrer que les 
zones de réaction ont fonctionné après la diagenêse siliceuse et la forma
tion des filonnets de quartz mais avant la seconde s i l ic i f ic a t io n  dans les 
filons (MP-OK-48) et la diagenêse carbonatée. La salinité des fluides impli
qués dans les zones de réaction est très comparable à celle  des fluides à 
partir desquels les quartz des filons se sont formés.

Les filons de quartz se forment lors d'une tectonique d'ouverture liée  
à la formation du dôme (14) et les concentrations d'uranium conduisant aux 
réacteurs ont dû se former dès cette époque. Les premiers filons formés té 
moignent des conditions PT proches de la diagenêse siliceuse. D'autres témoi
gnent de conditions moins sévères : la température avait baissé de quelques 
dizaines de degrés. La pression à laquelle les réacteurs ont fonctionné est 
donc encadrée par celle des premiers filonnets de quartz(BP 77-63) soit  
1070 bars et celle  de la diagenêse dolomitique que l'on peut estimer à 800 
bars.

Les températures d’ homogénéisation du fluide caractéristique des zones 
de réaction, à la fo is  en phase liquide ou en phase gazeuse, peuvent s 'in te r 
préter de trois manières :

1 -  Toutes les inclusions étudiées n'étaient pas étanches et i l  s 'est  
produit des microfuites (23,24).



286 OPENSHAW et al.

FIG.10. Limites des conditions de pression et température pendant le fonctionnem ent des 
réacteurs nucléaires naturels d ’Oklo. La ligne pointillée supérieure correspond à la pression 
de formation des filons de quartz les plus profonds tandis que la ligne pointillée inférieure 
correspond à la pression lors de la dolomitisation. Les isochores ont été tracés à partir des 
données de [17] avec une extrapolation pour l ’isochore critique.

2 -  Au moment du piégeage la solution est à l 'éb u llit ion  ce qui implique
une séparation entre une phase liquide et une phase vapeur.

3 - Après le piégeage, i l  se produit des recristallisations qui modifient 
l'homogénéité in it ia le .  C’ est le phénomène d’ étranglement des inclusions
(25).

Ces différents cas seront examinés. Des vérifications expérimentales 
126) ont montré que le manque d'étanchéité est limité aux inclusions pro
ches de la surface externe des cristaux. De plus nos résultats sont très ra- 
productibles et l 'on n'observe jamais les fentes signalées par (24). Sans
l ’ exclure totalement pour certaines inclusions, ce phénomène ne peut expli
quer la configuration actuelle des.résultats. La possibilité d ’ ébullition  
est intéressante car elle  a été évoquée par (1 ).  Cette ébullition implique 
deux choses. D'une part, les températures d’ homogénéisation en phase liq ui
de et en phase gazeuse doivent être identiques et d'autre part, du fa it  de 
la partition des composés dissous entre phase vapeur et phase liquide, les 
salinités pour les deux types d'inclusions doivent être différentes et en 
accord avec les résultats expérimentaux de (27). On en a de très beaux exem
ples dans le cas des porphyres cuprifères (28). Ce n'est pas le cas à Oklo 
et ceci se comprend d'autant mieux que la pression fluide au moment du fonc
tionnement des zones de réaction était très supérieure à la pression c r i t i 
que (c f .  f i g .  10). La troisième possibilité  est en partie confirmée par les 
nombreux étranglements visibles en lame épaisse (photo 12, f ig .  1) et par les  
salinités assez constantes dans une fracture cicatrisée. I l  semble que le 
phénomène d'étranglement soit caractéristique des phénomènes dans lesquels 
les conditions P, T varient rapidement.
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La température d ’ homogénéisation qui doit servir de base à la construc
tion des isochores se situe donc entre la température d'homogénéisation la 
plus basse et la température d'homogénéisation la plus élevés et plus vrai
semblablement dans le domaine où se regroupent le plus grand nombre de données 
car toutes les inclusions n'ont pas probablement été affectées par ce phéno
mène d’ étranglement.

Pour aboutir aux températures de formation, i l  faut donc ajouter une cor
rection due à la pression, pression qui comme nous l'avons vu était au début 
d'environ 1000 bars. Cette correction est de l'ordre de 100° [ f ig .  10). Pour 
les zones 3—4 et 5—6, on aboutit donc à des températures voisines de 450- 
600°C. Autour de la z one  2, les températures atteintes sont vraisembla
blement de l'ordre de B00°C. Cette différence est intéressante puisque cette  
zone a le plus fortement réagi (29) . Ces températures sont compatibles avec 
les données de (14) qui évalue la production totale de chaleur à 60 millions 
de calories par gramme de minerai entré en réaction. Cette quantité de chaleur 
peut être suffisante pour élever la température de 20Ü°C dans un volume un 
million de fois  plus grand que celui du minerai situé en réaction.

Toutefois, si les fluides ont fortement circulé, la pression était hydro
statique et les températures d’ homogénéisation seront très proches des tempé
ratures de fonctionnement des réacteurs. L'étude des inclusions fluides seule 
ne permet pas de choisir entre ces deux régimes de pression des fluides.

Nos résultats indiquent également que la chaleur n'est pas dissipée  
principalement par conduction mais par des circulations de solutions aqueuses. 
D'une part, la composition chimique de la solution varie et d ’ autre part, ce 
fluide a été retrouvé assez loin des zones de réaction dans une zone très 
ouverte, le dressant.

CONSEQUENCES DE CE MODELE POUR LA GENESE DES CONCENTRATIONS URANIFERES

Un résultat important de cette étude réside dans la démonstration d'une 
origine profonde de la première s i l ic i f ic a t io n  des grès. Comme les études de 
minerais [30) (14) tendent à montrer que l'uranium apparaît après cette pre
mière s i l ic i f ic a t io n ,  on doit en déduire que les concentrations économiques 
en uranium à Oklo ne peuvent pas être le résultat de phénomènes de surface
[31) mais sont liées à des processus dé diagenèse profonde. Les cisaillements  
des grains détritiques dé C1 considérés par (14) comme contemporains de la 
concentration économique en uranium contiennent des fluides identiques à 
ceux de la diagenèse. I l  en résulte que la source de l'uranium ne doit pas 
être recherchée dans le socle du Chaillu - i l  serait apparu plus tôt - mais 
dans les tufs dont la dévitrification a dû être accélérée par cette diagenèse.

La couche C1 d'Oklo apparaît alors comme un chenal perméable oxydé au 
mur d'une formation réductrice : les pélites et ampélites du FB. Le processus 
de réduction serait l ié  à la compaction des pélites riches en matières sulfurées 
qui ont vraisemblablement diffusé H2S vers le bas, réduisant les complexes 
d'ion uranyle. Le fa it  qu’ on n’ observe pas de " r o l l "  à Oklo montre que la 
réduction est un phénomène contemporain de la circulation des solutions miné- 
ralisantes et non pas antérieur .

Un dernier apport enfin de l ’ étude des inclusions fluides à Oklo concer
ne la forme sous laquelle l ’ uranium a dû être transporté. Contrairement aux 
études réalisées sur d’ autres gisements d ’ uranium (32) (33) (34) (35), le 
C02 ne paraît pas être un constituant s ign if ic ati f  de ces solutions. Seuls



288 OPENSHAW et al.

paraissent importants les anions Cl et SOi, (ta b lea u  I I ) .  Nous savons que
les anions chlore (36)_ ne complexent pas l'uranium. I l  en résulte que 
l ’ uranium, à Oklo, a vraisemblablement été transporté sous forme d’ uranyl- 
sulfates .
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Annexe 1

ORIGINE DES ECHANTILLONS CITES DANS LE TEXTE

En dehors du gisement d ’Oklo

Sondage BA2 situé à environ 25 Km d'OKlo, à l 'e s t  du Plateau de Bangombé

-  BA2 - 112,70 j BA2 - 632,80 j BA2 : 930,80 : grès s i l i c i f i é s
-  BA2 - 115,70 : filonnet à quartz-calcite dans grès
-  BA2 -  621,30 : filonnet à quartz dans grès (puissance centimétrique).

Sondage HAB situé à environ 20 Km d ’ OKlo (Mabinga)

- ПАВ - 123,90 : grès à ciment siliceux et dolomitique. Equivalent la
téral des horizons minéralisés.

Sondage BO-45 (Gisement de Boyindzi)

-  MP-OK-41 : filonnet è quartz-calcite -  219,20 à 219,40 m.

Dans le gisement d ’Oklo

F0D : fi lon  à quartz automorphes issu du dressant, à la cote 365, à
l'aplomb de la zone 3 . Puissance décimétrique.

BP 77-63 : filonnets de quartz de puissance centimétrique, dans des grès
grossiers, prélevés dans le crochon.

Zone 2 :
-  0K 761 : conglomérat Ĉ  situé à 1 m de la zone de pile .

Zone 3—4 :
- ПР-0К-14 (1 à 9) Sondage KN 226 -  Oe 0 à 105 cm de la zone de pile .
- ИР-0К-20 a - Sondage SC 57, 14, 20 à 14,35 m, filonnets de quartz

dans grès fin .
-  GL 824 -  Front 123 -  filonnet de quartz dans le faciès pile .
-  GL 166 -  Front 166 -  géode à quartz -  1,40 m de la zone de pile .

Zones 5—6 :
- ИР-0К-6 -  Sondage KN 243 (21,10 m). Filonnet de quartz dans grès,

1 m de la zone de pile .
-  MP-0K-7 -  Sondage KN 245 (25,25 m). Grès. Contact immédiat de la

zone de pile .
-  MP-0K-47 -  Sondage KN 249 (19,55 m). Filon à quartz automorphe.
-  ПР-0К-48 -  Sondage KN 249 (20,15 m). Filon à quartz automorphe.
-  GL 2200 -  Front du 30.09.76. Grès. 75 cm de la zone de pile .
-  GL 2226 -  Front du 30.09 .76 . Filon de quartz. 25 cm de la zone de

pile .
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Annexe 2

DONNEES MICROTHERMOMETRIQUES

OPENSHAW et al.

D i a g e n è s e  s i l i c e u s e  
d e s  g r è s

BA2 1 1 2 ,7 0

- 1,9 -
- 2,0 -
- 1,7 16,32
- 1.6 -
- 1,7 171,3
- 1,8 108,2
- 1,6 152,9

- 161,5
- 164,0
- 135,7

- 1.6 161,4
- 1,6 -
- 1,9 -

- 150,0
- 1,6 -

- 152,2
- 149,3
- 170,5
- 176,0
- 164,0
- 151,6

- 2,4 156,5
- 2,5 157,1
- 2,1 121,4
- 2,5 167,1

- 165.5

BA2 6 3 2 ,9 0

- 148,8
- 3 , 9 150,1

- 146,7
- 136,7

- 3,4 141,1
- 3 , 6 -

- 147,5
- 140,0

- 3 , 6 -
- 2,0 145,6

- 154,5
- 4 , 0 -
- 3,1 150,2
- 3,9 149,7
- 3.5 150,5
- 3.9 157,0
- 3,9 153,2

- 149,7
- 3 ,6 151,6
- 3 ,6 -
- 3,5 151,1
- 3,1 -
- 3,7 152,4

- 3 , 8 1 5 4 , 0
- 1 4 6 , 0

- 3 , 5 -

- 3 , 4 -

BA2 9 3 0 , 8 0

- 5 , 5 1 5 0 , 3
- 1 4 5 , 0

- 4 , 9 1 5 3 , 6
- 6 , 5 -
- 6 , 3 -

- 1 5 5 , 4
- 4 , 9 1 4 9 , 1
- 4 , 9 1 4 5 , 1

- 1 5 2 , 3
- 1 3 0 , 2
- 1 4 6 , 0
1 1 3 0 , 7

- 4 , 9 1 5 8 , 2
- 5 , 9 1 5 2 , 2

- 1 5 5 , 5
- 1 4 7 , 0

- 5 . 0 1 6 4 , 8
- 1 5 4 , 5

- 6 . 0 -
- 5 , 9 1 4 1 , 8
- 6 . 5 1 3 9 , 1

- 1 5 6 , 9
- 5 , 9 1 1 1 , 4
- 5 , 7 1 4 6 , 0

- 1 5 4 , 2
- 1 5 6 , 8

- 5 , 1 1 4 4 , 5
- 5 , 2 1 4 3 , 0
- 6 , 3 1 5 1 , 5
- 5 , 9 -

- 1 3 3 , 0
- 5 , 1 1 4 7 , 5
- 5 , 1 1 5 7 , 0
- 5 , 1 -
- 5 , 4 1 7 1 , 0

- 1 4 5 , 6
- 5 , 8 -

- 1 5 9 , 1
- 5 , 7 1 5 2 , 2

- 1 4 8 . 9
- 1 4 6 . 3
- 1 4 5 . 3
- 1 6 2 . 2

- 6 . 5 1 3 1 . 6
- 6 . 7 1 5 2 . 1
- 6 . 2 1 4 3 . 3
- 5 . 1 1 4 7 . 5
- 5 . 1 1 4 4 . 5
- 5 . 2 1 4 3 . 0
- 6 . 3 1 5 1 . 5
- 5 . 9 -

- 1 3 3 . 0

OK 761

-  3 , 7  1 5 6 , 4
1 5 3 . 5
1 4 3 . 5

-  2 , 8  1 5 5 , 0

D i a g e n è s e  c a r b o n a t é e  
d e s  g r è s

MAB 1 2 3 ,9

- 1 1 0 , 5
- 1 1 2 , 0
- 1 1 2 , 5
- 1 1 1 , 0

3 2 , 3 1 0 1 , 9
3 1 , 9 1 0 2 , 5

- 1 0 2 , 1
- 1 0 1 , 9

3 1 , 1 1 1 5 , 1
3 3 , 0 1 1 2 , 6
3 2 , 6
3 1 , 5 1 1 0 , 5
2 6 , 3 -

- 1 1 0 , 3
2 5 , 0 -

- 1 1 3 , 1
- 1 2 0 , 6
- 1 2 7 , 8

3 2 , 6  .
1 2 4 , 9

F i l o n s  de  q u a r t z  e t  
q u a r t z  c a r b o n a t e

BA2 1 1 5 ,7 0

1 1 0 . 9
1 0 1 . 4
1 1 7 . 4

-  1 , 5  1 2 5 , 7
1 0 0 , 3

- 1 , 4
1 1 4 . 6  
110,8
1 1 0 . 9

-  1 , 4  1 1 9 , 2
1 10 ,1

-  1,6 

-  1 , 1

1 1 5 . 0
1 1 2 .0
1 0 6 . 7

-  1 , 5  1 0 6 , 7
1 0 9 , 1

-  1 , 5  1 2 2 , 9
1 1 4 . 7

* *  F r a c t u r e  t a r d i v e

BA2 6 2 l > 3 0

- 1 0 8 , 5
- 1 0 9 , 1

- 1 , 3 -
- 1 0 8 , 6
- 1 0 9 , 0
- 1 1 4 , 3
- 1 1 0 , 7
- 1 1 6 , 1
- 1 1 3 , 9
- 1 0 9 , 2
- 1 0 9 , 2
- 1 0 9 , 2

- 1 . 5 1 1 3 , 5
- 1 1 0 , 7
- 1 1 2 , 9
- 1 1 5 , 8
- 1 1 5 , 4
- 1 0 0 , 2
- 1 1 4 , 1
- 1 0 9 , 5
- 1 1 7 , 2
- 1 1 3 , 8
- 1 1 5 , 8
- 1 1 7 , 9

- 1 , 5 1 1 4 , 2
- 1 1 4 , 3

- 1 , 8 1 1 0 , 0
- 2 » 0  -  * *

1 1 0 , 6
- 1 5 , 3  ...

X *
“

■ 1 6 , 9
X*

5 4 , 7
- 4 0 , 9

MP OK 47

- 1 , 9 1 4 3 , 0
- 1 2 1 , 0

- 1 , 8 1 3 9 , 5
- 1 5 1 , 5

- 2 , 0 1 3 9 , 4
- 1 7 0 , 6

- 1 , 0 -
- 2 , 1 1 5 8 , 2
- 2 , 0 1 6 3 , 0

- 1 4 4 , 4
- 1 3 6 , 3

- 2 , 0 1 6 6 , 2
- 2 , 0 -
- 1 , 6 1 4 6 , 0

- 1 6 1 , 0
- 2 , 0 1 5 3 , 5

- 1 5 5 , 0
- 1 3 3 , 8

- 2 , 0 1 7 0 , 1
- 1 6 2 , 5

- 2 . 0 1 3 9 , 5
- 1 3 0 , 5
- 1 5 8 , 2
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- 2 . 1 1 4 9 , 8
- 2 , 0 -

- 1 5 5 , 4
- 1 5 6 , 7

- 2 , 1 1 5 0 , 1
- 1 8 1 , 6
- 1 4 6 , 1

- 1 , 8 1 5 0 , 6
- 1 4 0 , 2

MP OK 4 8

- 2 , 7 1 3 4 , 4
2 , 9 1 2 4 , 3

- 2 , 7 1 3 3 , 3
- 2 , 2 1 2 4 . 9
- 2 . 5 1 2 9 , 4
- 2 , 3
- 2 , 3 1 2 3 . 7
- 2 , 3 1 2 1 , 6
- 2 . 5 1 2 8 , 6
- 2 , 4 1 3 2 , 5
- 2 , 4 1 2 5 . 9
- 2 , 5 1 3 7 . 9
- 3 . 0 1 2 8 , 2
- 2 , 6 1 2 0 . 1

- 1 2 6 . 6
- 2 , 6 1 3 5 , 5
- 2 , 1 1 3 8 , 2
- 2 , 6 1 3 6 , 5
- 2 , 3 1 3 6 , 3
- 2 , 6 1 2 7 , 9
- 2 , 5 1 3 3 , 0
- 2 , 2 1 3 4 . 0
- 2 , 2 1 2 4 , 7
- 2 , 4 -
- 2 , 3 1 2 4 , 3

- 1 3 4 , 6
- 2 , 5 1 3 2 , 9

■ 2 , 3 1 3 2 , 9

2 è m e  g é n é r a t i o n
d e  q u a r t z

- 4 6 , 9 1 4 4 . 2
- 2 5 . 7 1 6 5 , 0
- 2 3 , 7 1 4 4 , 2
- 2 4 , 5 2 0 6 . 8
- 2 4 , 6 1 3 5 , 4
- 2 3 , 4 1 0 7 . 3
- 1 5 , 8 1 4 7 . 0
- 2 4 , 4 1 4 0 , 3
- 1 4 , 5 1 3 8 . 3
- 3 3 . 7 1 2 4 . 0

MP OK 4 1

- 3 , 3 1 1 2 , 9
- 3 , 7 1 1 3 , 5
- 3 . 8 1 1 6 , 5
- 3 . 8 1 2 9 , 9
- 3 . 9 1 1 3 , 7
- 4 , 0 1 1 6 , 2
- 4 , 3 1 1 3 , 1

- 4 , 3 1 0 7 . 3
- 4 , 0 1 0 5 , 0  -
- 4 . 6 1 1 3 , 7
- 4 , 1 1 0 9 , 6
- 3 . 3 1 4 0 , 0
- 3 . 7 1 4 3 , 4
- 3 . 7 1 4 2 , 0
- 3 . 8 1 4 2 , 7
- 3 , 1 1 4 0 , 6
- 3 , 9 1 3 3 , 3

- 2 0 . 4 1 0 2 , 6
- 1 7 , 1 1 4 0 , 3
- 1 9 , 5 1 0 9 , 5
- 1 6 , 4 1 4 1 . 1
- 1 6 , 3 1 4 0 , 5
- 1 6 , 1 1 3 9 , 6
- 1 6 , 2 1 3 5 , 3
- 1 5 . 8 1 4 7 , 3

FOD q u a r t z

- 3 . 4 1 0 8 , 4
- 1 . 9 1 2 5 , 2
- 0 . 5 1 2 1 , 3
- 1 . 6 1 2 1 . 5
- 1 . 9 1 2 3 . 2

MP OK 2 0

- 2 6 , 0 1 1 6 , 3
- 2 1 , 6 1 0 0 , 1
- 2 6 , 9 1 1 5 , 0
- 2 6 , 1 -
- 2 7 , 9 -

GF 16 6

- 7 , 2 -
- 6 . 9 -

- 3 3 , 9 * -
- 3 0 . 6 . -
- 1 2 , 5 -
- 3 5 , 0 -
- 2 9 . 5 -
- 2 6 , 1 -
- 3 2 , 3 -
- 2 0 , 6 . -
- 1 6 , 1 * -
- 1 9 , 6 -
- 2 0 . 5 -
- 2 4 , 6 -
- 1 3 , 8 * -
- 3 2 , 0 -

- 3 1 , 8 -
- 1 9 .  8 . -

- 2 1 . 2 -
- 2 7 . 3 -

- 2 5 ,  6 V -

- 2 4 , 2 -

-
2 1 * 7 *

-

- 3 3 . 9 # -

- 3 1 . 6 -

*  F u s i o n  m é t a s t a b l e  
Csans  b u l l e  de  v a p e u r )

-  2 , 3 1 5 5 , 0
-  2 , 1 1 5 1 , 8

-  2 , 4 1 4 7 , 3
-  2 , 0 1 5 9 , 8
-  2 , 0 1 6 0 , 3
’  2 , 7 1 5 7 . 6

- 1 5 0 . 5
-  2 , 6 1 3 5 , 5
-  3 , 7 1 4 8 , 3
-  3 , 2 1 3 4 , 5

GF 1 6 6
H y d r o c a r b u r e s

- -  44
- -  44
- -  45

- -  15
- -  2 8 , 5
■ -  1 5 , 1

- -  45
- -  3 1 , 9

_ -  1 6 , 0
- -  1 6 , 5

. -  1 9 . 9
- -  1 4 , 5
- -  1 5 , 9
- -  2 0 , 9

- -  1 3 , 5
- -  2 4 , 9
- -  3 8 , 5

BA2 1 1 S . 70
( c a r b o n a t e )

- 1 1 5 . 1
-  2 9 , 6 -
-  3 0 , 5 -

- 1 0 5 , 2
- 1 0 0 , 2

-  3 1 , 0 1 0 5 , 0
- 9 7 , 6
- 1 0 7 . 2

-  3 3 , 6 -
-  3 2 , 7 -
-  3 3 , 7 1 1 2 . 0

- 1 0 5 . 2
- 1 0 4 , 3

-  3 5 , 9 1 0 2 . 8
-  2 9 , 0 -
-  3 1 , 5 1 0 8 . 6
-  3 0 , 6 1 1 1 , 4
-  3 0 . 5 1 0 6 , 0

- 1 0 8 , 4
. 1 1 4 , 5

- : 1 0 1 . 6
- 1 0 2 , 3
- 1 0 4 , 8
- 1 0 4 , 8

3 8 , 8 -

3 8 , 0 1 0 2 , 9

C i s a i l l e m e n t s  
d a n s  l e s  g r è s  

OK 761

1 3 2 . 4
3 , 2 1 4 5 , 5
3 , 2 1 4 8 , 9
3 , 5 1 4 9 . 4

1 5 5 , 4
3 , 3 -
3 , 2 -
3 , 5 1 5 7 . 6
3 , 3 -
3 , 5 -
3 , 3 1 4 6 , 6

- 1 5 3 , 7
2 , 6 1 5 6 , 4

- 1 4 8 , 1
3 . 1 1 5 6 , 8
3 . 1 -
3 , 1 1 6 2 , 5
3 , 2 1 8 0 , 6
3 , 3 1 7 4 , 6
2 . 8 -

- 1 4 2 , 0
3 . 2 -

- 1 4 3 . 7
- 1 4 7 . 7

3 , 2 1 5 5 . 2
3 . 0 1 4 2 . 3
3 . 5 -
3 , 0 1 5 0 , 2
2 . 7 -
2 . 7
2 , 9 -
2 , 8 -
2 , 5 1 5 8 , 5
2 , 6 -

- 1 4 0 , 0
- 1 4 6 , 9

2 , 8 1 6 7 , 6
2 . 8 1 8 1 , 6
2 , 9 1 8 1 , 6

Z on e 2
OK 761

, ° C V e t e

0 . 8 - V
0 . 8 3 0 7 . 0 L
1 . 0 2 7 6 . 8 L

- 3 1 8 . 8 L
0 . 6 3 7 2 . 9 L
1 . 0 3 7 9 . 2 V
0 . 9 3 5 3 . 1 L
0 . 5 3 0 8 . 0 L

2 . 1 3 6 6 . 6 L
2 . 1 - V
1 . 7 3 7 1 . 0 L
1 . 9 4 1 0 . 3 V
2 . 1 - -
1 . 9 4 0 5 . 2 V
1 . 3 - V
1 . 5 3 7 2 . 9 L
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-  1 . 7 - V - 3 9 9 . 1 V
- 3 6 0 . 0 L - 4 2 1 . 1 V

-  1 . 7 3 5 7 . 6 L - 4 3 6 . 4 V
- 4 2 1 . 5 V

-  5 . 5 - - - 4 5 5 . 2 V
- 3 9 3 . 9 L - 4 3 6 . 3 V

-  5 . 7 4 2 9 . 7 L - 2 3 6 . 0 L
-  5 . 4 4 4 1 . 0 L

- 4 2 2 . 2 L MP OK 1 4 - 3
-  5 . 3 3 1 1 . 9 L ( G r è s )

- 4 4 6 . 6 V
-  5 . 7 4 4 7 . 5 L - 3 9 1 . 9 L

- 4 4 1 . 9 L -  3 . 4 3 8 9 . 1 С
- 4 4 В . 4 L - 3 9 2 . 6 V

-  5 . 9 4 4 4 . 4 L -  2 . 6 3 0 6 . 0 L

-  5 . 4 - V * 3 6 0 . 4 L

-  5 . 6 3 6 0 . 9 L
- 4 2 1 . 0 L - 4 2 5 . 9 V

-  5 . 9 4 2 6 . 5 L - 3 6 4 . 2 L
- 3 7 6 . 8 L

- 4 0 1 . 5 L - 4 3 3 . 5 V
- 4 7 9 . 6 V -  4 . 1 3 6 6 . 8 L
- 5 0 9 . 2 V - 3 0 2 . 6 L
- 4 5 0 . 7 L -  3 . 0 3 6 3 . 3 L

-  5 . 5 - -
-  4 . 9 4 3 4 . 4 L - 3 7 2 . 6 L
-  5 . 0 4 3 6 . 6 V • -  3 . 9 3 6 3 . 2 L
-  3 . 3 3 4 0 . 9 L - 3 9 9 . 9 V

- 5 4 7 . 6 V -  4 . 0 3 8 6 . 4 L
- 4 0 5 . 6 V -  3 . 0 4 1 3 . 3 V

-  4 . 2 5 1 4 . 0 V -  3 . 9 3 0 5 . 4 M
- 4 4 1 . 9 V -  3 . 7 3 7 4 . 9 L
- 5 3 7 . 4 V -  3 . 5 3 9 5 . 1 L

-  4 . 6 4 3 4 . 4 V -  3 . 6 3 6 3 . 8 L
-  4 . 2 4 6 2 . 4 V - 4 2 4 . 9 L

- 4 4 3 . 8 V -  4 . 1 3 8 0 . 3 L
-  4 . 7 4 5 6 . 8 V -  3 . 6 3 2 3 . 7 L
-  4 . 4 4 2 5 . 6 L -  3 . 6 3 6 6 . 1 L
-  6 . 3 5 4 2 . 0 V -  4 . 1 3 9 9 . 9 V
-  4 . 7 5 0 4 . 6 V -  4 . 5 4 2 5 . 9 V

- 4 5 7 . 0 V -  3 . 1 4 0 1 . 0 L
-  3 . 7 ■ “ -  3 . 8 4 0 4 . 7 V
-  5 . 2 - - -  3 . 5 4 0 6 . 7 V

- 5 0 9 . 2 V -  4 . 5 3 7 1 . 0 V
- 4 5 3 . 1 V -  4 . 5 3 6 0 . 6 L
- 4 2 9 . 7 V -  4 . 3 4 0 8 . 6 V

- - 4 1 5 . 6 L
-  5 . 0 - - MP OK 1 4 - 3
-  5 . 9 4 0 2 . 6 L ( F i l o n  d e  q u a r t z )

Z on e 3 - 4 -  4 . 4 3 7 3 . 9 L

MP OK 1 4 -1 - 4 0 5 . B L
- 4 0 4 . 7 V

- 3 0 9 . 8 V -  4 . 3 3 4 0 . 6 L
- 3 5 6 . 5 L - 4 2 2 . 2 V
- 3 7 0 . 7 L -  4 . 2 2 0 9 . 8 L
- 3 6 9 . 3 L -  3 . 9 3 8 6 . 7 L

3 9 7 . 7 V
- 4 0 9 . 3 L
- 3 6 3 . 0 L - 3 5 7 . 1 V
- 3 2 5 . 0 L - 3 9 3 . 4 L
- 3 3 0 . 0 L - 4 2 2 . 7 V
- 3 3 6 . 0 L - 3 8 0 . 6 L

3 4 4 . 0 L - 4 2 1 . 4
AOA Л

V
V/4 2 1 . 4  V

- 4 2 1 . 4 V -  4 . 4 - V
- 4 2 1 . 4 V -  2 . 8 _ _

-  3 . 9 3 4 1 . 9 L - 3 8 8 . 0 L
- 4 2 4 . 0 V -  4 . 9 4 2 0 . 5 V
- 4 1 6 . 4 V -  4 . 5 . 4 4 7 . 9 V
- 4 1 5 . 0 V -  4 . 0 - L
- 4 2 4 . 0 V - 4 4 7 . 9 V
- 4 2 0 . 7 V
- 3 0 0 . 0 V -  4 . 4 3 8 1 . 9  ■ L
- 4 0 2 . 5 L -  5 . 0 - -

-  4 . 5 4 0 2 . 2 L
MP OK 1 4 - 4 -  4 . 2 3 4 0 . 5 L

( G r è s ) -  5 . 0 4 0 4 . 3 L

-  3 . 0 4 0 3 . 4 L -  5 . 0 3 8 6 . 4 L

-  2 . 9 3 0 4 . 5 V -  4 . 9 ■

-  3 . 8 4 2 3 . 9 V -  4 . 7 4 1 4 . 6 L

- 4 0 4 . 6 L -  5 . 0 4 4 1 . 2 V

-  2 . 4 4 0 5 . 3 L -  4 . 9 -

-  3 . 5 4 0 1 . 8 L -  4 . 0 4 0 2 . 3 L

- 3 8 0 . 7 L
-  3 . 3 3 7 2 . 9 L -  4 . 7 - "

-  3 . 3 3 4 9 . 9 L - 3 8 4 . 5 L

-  3 . 9 4 2 3 . 9 V -  4 . 7 4 0 4 . 7 L

-  3 . 5 3 5 Б . Б L -  4 . 6 3 6 6 . 4 L

-  3 . 7 4 2 3 . 9 V -  5 . 1 4 2 6 . 2 V

-  3 . 1 4 1 9 . 9 V -  4 . 6 - -

- 4 2 8 . 7 V

MP OK 1 4 - 9
( G r è s ) GL 8 2 4

( F i l o n  d e  q u a r t z )
- 4 2 6 . 7 V

-  4 . 2 - L - 4 2 0 . 0 L

-  5 . 0 4 0 1 . 8 V - 4 1 9 . 0 L

-  4 . 5 1 9 8 . 2 L -  1 . 8 3 6 4 . 0 L

-  4 . 9 3 7 9 . 5 L -  2 . 2 4 5 2 . 0 ■ V

-  4 . 8 4 5 0 . 1 V -  2 . 1 3 1 7 . 1 L
- 3 0 0 . 2 L - 1 . 5 4 0 0 . 6 L

-  4 . 8 - V - 4 3 9 . 0 V

-  3 . 8 3 6 5 . 0 L - 4 3 4 . 0 V

-  5 . 2 4 5 5 . 6 V -  2 . 1 4 2 5 . 0 V
- 4 5 9 . 4 V

-  4 . 0 4 3 5 . 5 V c o n t e m p o r a i n  a l a

-  5 . 2 V 2 èm e g é n é r a t i o n  d e

-  4 . 6 3 9 7 . 1 L q u a r t z

-  4 . 7 - V
-  4 . 6 - V -  1 4 . 7 - -
-  4 . 5 3 5 5 . 1 L -  1 5 . 8 - -

-  4 . 6 4 5 9 . 3 V -  1 4 . 0 4 4 8 . 4 L

-  4 . 5 4 5 7 . 4 V -  2 0 . 4 - -

-  4 . 8 4 0 1 . 2 V - 4 3 4 . 4 L

-  4 . 4 4 6 6 . 2 V -  1 9 . 1 - -

-  4 . 0 - V - 2 7 5 . 2 L
- 3 9 8 . 8 L -  1 6 . 7 - -

-  5 . 2 - - - 1 3 4 . 8 L

-  4 . 8 4 3 9 . 0 V
-  4 . 3 - V - 4 0 6 . 0 L

-  4 . 4 4 3 3 . 7 V -  1 5 . 3 3 8 5 . 9 L

-  4 . 5 4 5 4 . 2 V -  1 3 . 4 - -

-  4 . 7 3 8 1 . 7 L -  1 5 . 9 - -

-  2 . 9 _ _ -  1 6 . 1 4 3 0 . 5 L

-  4 . 7 4 1 5 . B v ' -  1 5 . 7 - -

-  4 . 5 - V -  1 3 . 7 - -

-  4 . 4 3 9 0 . 3 L - 4 3 0  . 0 L

-  2 . 6 - V - 3 4 8  . 0 L

-  2 . 9 3 4 8 . 0 L " 3 9 0  . 0 L
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• 1 4 . 2 - -
- 3 7 0 . 0 L

■ 1 3 . 9 3 5 7 . 2 L
■ 1 2 . 4 - -
■ 1 0 . 2 -

MP OK 20a
Filon de quartz

■ 4 . 0 4 1 4 . 7 L
- 4 1 5 . 6 V
- 3 9 5 . 1 L

• 4 . 3 3 5 4 . 8 L
• 4 . 5 4 0 1 . 6 L
• 3 . 3 3 0 8 . 6 L
■ 3 . 7 4 0 9 . 1 L

- 3 0 6 . 3 L
■ 3 . 7 3 4 7 . 7 L

Zone 5-6 
MP OK 6 

Filon de quartz

- 4 0 3 . 6 L
■ 3 . 6 4 0 3 . 8 L

3 . 8 З Б 2 . 4 L
- 3 6 3 . 9 L

3 . 4 3 9 7 . 0 L
• 4 . 6 4 0 3 . 0 L

- 3 0 2 . 9 L
- 3 4 8 . 9 L

■ 3 . 7 3 6 5 . 6 L
- 3 9 3 . 2 L
- 3 8 3 . 7 L

• 3 . 6 3 0 5 . 0 L
■ 3 . 7 3 6 7 . 2 L

3 . 6 3 6 3 . 1 L
- 4 2 0 . 3 V
- 4 2 0 . 3 V

■ 3 . 3 3 7 3 . 8 L
- 3 9 2 . 2 L
- 4 2 4 . 0 V

3 . 5 - -
3 . 7 4 2 9 . 7 V

- 3 9 7 . 0 L
■ 3 . 7 4 0 3 . 5 L

3 . 6 3 6 1 . 0 L
3 . 2 - -

- 3 5 9 . 4 L
- 3 6 4 . 2 L
- 3 9 2 . 2 L

3 . 3 3 7 1 . 7 L
• 3 . 0 3 9 7 . 0 L

“ 3 8 9 . 4 L

GL 2 2 2 6
Filon de quartz

- 4 0 2 . 3 L
- 3 7 3 . 1 L
- 4 1 1 . 0 L

4 3 5 . 0  V
5 2 3 . 0  V
4 3 4 . 0  V
4 6 2 . 0  V

-  4 . 6 -
3 9 3 . 2  L
3 9 4 . 6  L
4 3 7 . 1  V
4 0 2 . 6  L

-  4 . 5  3 0 9 . 0  L
2 5 5 . 0  L
4 3 6 . 0  V
4 3 5 . 0  V
3 8 2 . 0  L

MP OK 47 
Filon de quartz

-  4 . 1  4 1 5 . 6  V
-  3 . 6
-  4 . 2  -  V
-  3 . 3  4 2 0 . 4  V
-  3 . 1  4 2 0 . 4  V
-  3 . 4  4 6 2 . 4  V
-  3 . 3  3 9 0 . 3  L

4 2 5 . 0  V
4 0 1 . 6  L

-  1 . 6  2 7 5 . 5  L

MP OK 48 
Filon de quartz

-  3 . 2  3 0 2 . 4  L
-  3 . 2  3 5 3 . 9  L
-  3 . 6  3 5 1 . 2  L
-  3 . 2  3 4 6 . 6  L

MP OK 7 
Grée

4 3 3 . 4  L
3 9 6 . 5  L

-  1 . 9  3 8 0 . 0  L
4 3 1 . 6  L
4 3 6 . 4  L

-  2 . 3  3 7 5 . 2  V
3 6 1 . 4  L

dressant 
FOD quartz

4 1 7 . 4  V
4 2 1 . 2  L
4 2 0 . 9  C
4 1 0 . 7  L
3 8 9 . 4  L
4 6 1 . 3  V
4 9 7 . 7  V
4 1 3 . 2  L

-  3 . 1  3 0 0 . 0  L
-  3 . 4  3 5 2 . 6  L
-  3 . 4  3 6 3 . S L
-  3 . 5  2 6 7 . 0  L
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DISCUSSION

F. WEBER: Je suis d ’accord avec vos conclusions, qui me paraissent très 
intéressantes. Néanmoins je me pose une question: peut-on estimer que le 
rapport Na/К  est contrôlé uniquement par le feldspath? En effet, les feldspaths 
potassiques sont très rares. La valeur de la concentration de K en solution ne 
serait-elle pas plutôt contrôlée par les micas?

R. OPENSHAW: Tant qu ’une quantité quelconque de feldspaths potassiques 
et sodiques sera présente dans le grès, le rapport К/Na sera tamponné.

J. CONNAN: Si j ’ ai bien compris votre exposé, vous avez dit, sur la base 
de vos études d ’ inclusions fluides, que les filons de quartz d’ Oklo ont pris 
naissance à une profondeur de 4,3 km. Un tel enfouissement est appréciable. 
J’aimerais savoir si cette évaluation est en accord avec les paléo-enfouissements 
estimés par les géologues.

F. WEBER: Je confirm e que les résultats présentés par M. Openshaw sont 
en bon accord avec nos conclusions concernant l’ enfouissement de la série.
Je rappelle qu ’en 1975 j ’ avais avancé l’hypothèse d ’un enfouissement de 
4000 à 5000 m en me fondant sur la nature des phyllites. Naturellement, ces 
valeurs-étaient beaucoup plus subjectives et moins précises que celles avancées 
par M. Openshaw.
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Résumé—Abstract

D E M O N S T R A T IO N  M IN E R A L O G IQ U E  D U  M O D E  D E  D E P O S IT IO N  E T  D U  M E T A 
M O R P H IS M E  D ’ E C H A N T IL L O N S  P R E L E V E S  D A N S  L A  Z O N E  D E  R E A C T IO N  D ’ O K L O .

L ’ é tu d e  m in éra log iq u e  et les exa m en s  e ffe c tu é s  au m o y e n  d ’u n e  m ic r o s o n d e  é le c tro n iq u e  
sur des é ch a n tillo n s  prélevés dans la z o n e  d e  ré a c t io n  d ’ O k lo  o n t  m o n tré  q u e  l ’ u ran in ite 
(é ch a n tillo n  n ° 1 3 9 1 /4 )  est m assive, recrista llisée  e t re la tivem en t h o m o g è n e , b ien  q u ’ o n  ren co n tre  
éga lem en t des c o n ce n tra t io n s  de ga lène d ’ o rig in e  p ro b a b le m e n t  ra d io g é n iq u e  et des vein u les  
transversales co n te n a n t  des m atières  ca rb o n é e s . L a m icro -a n a lyse  e f fe c tu é e  en  c o m b in a n t  des 
m esures des lon g u eu rs  d ’ o n d e  e t de  l ’ énergie  d iffu sé e  in d iq u e  q u e  l ’ uran in ite  a des teneurs 
m o y e n n e s  fa ib les  en  th o r iu m  (0 ,2 6 %  T h 0 2 ), en  vanad ium  (0 ,0 2 %  V 2 O 3 )  e t  en  y ttr iu m  
(0 ,0 1 %  Y 2 O 3 )  m ais est p lu s  rich e en  m anganèse (0 ,3 1 %  M n O ), e n  fer  (0 ,8 1 %  Р е 2 0 з )  et en 
ca lc iu m  (0 ,9 6 %  C a O ); o n  co n s ta te  la p résen ce  en  fa ib les  q u a n tités  du  titane (0 ,1 3 %  T i 0 2)  et 
d u  s ilic iu m  (0 ,4 3 %  S i0 2) . La c o m p o s it io n  de  l ’ u ran in ite  in d iq u e  q u ’ elle  s’ est p ro b a b le m e n t  
fo rm é e  par m éta m o rp h ism e  th erm iq u e  e t recrista llisa tion  de p e ch b le n d e  à grain fin . Les 
c o n d it io n s  cr it iq u es  se so n t  p r o b a b le m e n t  é tab lies  au cou rs  de la d iagénèse  e t de  la c o m p a c t io n  
d ’u n e  m atière  org an iqu e  r ich e  d ’ o rig in e  algaire, fo r te m e n t  u ran ifère , saturée d ’ eau e t en 
d é c o m p o s it io n . C e p h é n o m è n e  a en tra în é  l ’e x p u ls io n  progressive  de l ’ eau des p o re s  e t des 
m atières ca rb o n é e s  vers la p érip h érie , en  m êm e tem p s  q u ’u n e  é léva tion  lo ca le  de  tem p ératu re  
et q u ’ un  m é ta m orp h ism e  de  la p e ch b le n d e  q u i s’ est tra n sform ée  en  u ran in ite , après q u o i  la 
r é a ct io n  en ch a în e  de fiss ion  a pris fin .

M IN E R A L O G IC A L  E V ID E N C E  F O R  T H E  M O D E  O F  D E P O S IT IO N  A N D  M E T A M O R P H IS M  
O F  R E A C T IO N  Z O N E  S A M P L E S  F R O M  O K L O .

O re -m in era log ica l an d  e le c tr o n  m ic r o p r o b e  stu dies  o f  sam ples f r o m  th e  re a c t io n  z o n e  at 
O k lo  in d ica te  that th e  uran in ite  (sa m p le  N o . 1 3 9 1 /4 )  is m assive, re crysta llized  an d  re la tive ly  
h o m o g e n e o u s , a lth ou gh  co n ce n tra t io n s  o f  ga lena  o f  p r o b a b le  ra d io g e n ic  o r ig in  and  se co n d a ry  
cross -cu tt in g  ve in lets  co n ta in in g  ca rb o n a ce o u s  m a tter  o c c u r . M icroan a ly sis , b y  a co m b in a t io n  
o f  w a velen gth  and  e n ergy  d ispersive  te ch n iq u e s , in d ica te s  that th e  u ran in ite  co n ta in s  lo w  
m ean  values fo r  th o r iu m  (0 .2 6 %  T h 0 2) ,  va n a d iu m  (0 .0 2 %  V 2 O 3 )  and  y ttr iu m  (0 .0 1 %  Y 2 0 3) , 
b u t  is e n r ich e d  in  m an ganese (0 .3 1 %  M n O ), iro n  (0 .8 1 %  Р е 2 0 з )  and  ca lc iu m  (0 .9 6 %  C a O ); 
t ita n iu m  (0 .1 3 %  T i 0 2)  and  s ilico n  (0 .4 3 %  S i0 2)  are p resen t in  sm all a m o u n ts . T h e  uran in ite 
c o m p o s it io n  in d ica te s  that it p r o b a b ly  fo r m e d  b y  th erm a l m e ta m o rp h ism  and  recrysta lliza tion  
o f  fin e -gra in ed  p itc h b le n d e . T h e  c o n d it io n s  f o r  cr it ica lity  w ere  p r o b a b ly  estab lish ed  during 
diagenesis and  c o m p a c t io n  o f  h ig h ly  u ra n ife ro u s , w a terlogg ed  and  d e ca y in g  org a n ic  r ich  algal 
m ateria l. T h is  resu lted  in  th e  progress ive  e x p u ls io n  o f  p o re w a te r  and  ca rb o n a ce o u s  m atter 
in to  th e  a u reo le , a ssocia ted  w ith  lo c a l  h ea tin g  an d  m e ta m o rp h ism  o f  th e  p itc h b le n d e  to  
u ran in ite  fo l lo w e d  b y  te rm in a tio n  o f  th e  fiss io n  ch a in  re a ct io n .

297
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INTRODUCTION

The present study represents a progress report on combined ore mineralogical 
and electron m icroprobe studies o f  reaction zone samples from Oklo kindly 
supplied by Dr. Naudet [1 ,2 ] , which demonstrate the presence o f  massive 
uraninite in the core o f  the reaction zone (sample No. 1391/4) and carbonaceous 
nodules and finely disseminated carbonaceous matter associated with clay minerals 
in the aureole o f  the reaction zone (sample Nos 1945/2, 1956/2). These studies 
provide mineralogical constraints on the geological conditions which resulted in 
criticality and assist in the elucidation o f  possible com bined geochemical and 
geological models which would account for this phenom enon in nature.
Uraninite com positons for both major and minor elements can give much 
inform ation on the m ode o f  form ation and can be used to give support to 
alternative models for formation when considered in conjunction with relevant 
textural information.

ORE MINERALOGY

Ore m icroscopic study indicates that the reaction zone samples consist 
o f  coarsely crystalline, optically homogeneous uraninite, cross-cut by occasional 
fine veinlets o f  carbonaceous matter. Grain boundaries are generally not 
observed. Fine-grained clay minerals are dispersed through the uraninite which 
also contains exsolved blebs o f  probable radiogenic lead as galena. The X-ray 
powder diffraction data indicate that the main uraninite phase is well crystallized 
as the powder lines show evidence o f  streakiness/spottiness after preparation o f  
the sample mount by crushing between m icroscope slides and the cell size o f  
this uraninite is approximately 5.44 Â. In addition to this major distinct uraninite 
phase an indistinct and presumably more oxidized uraninite phase was detected 
with an approximate cell size o f  5.40 Â. No intermediate types were found and 
it has not been possible so far to identify these two types on the m icroscope and 
so decide their relationship to one another. However, it is likely that these 
varieties result from  the variable auto-oxidation o f  uraninite in the production 
o f  radiogenic lead.

Carbonaceous nodules are present in the argillaceous aureole o f  the reaction 
zone (sample Nos 1945/2 and 1956/2) comprising anisotropic carbonaceous 
matter, which is not associated with discrete uranium minerals. These nodules 
appear to be primary in origin and are intimately intergrown with minerals such 
as rutile, biotite, zircon, quartz, gypsum and lead-rich baryte, which also occur 
in the host rock. Separate grain mounts o f  these were prepared for electron-probe 
analysis.

In addition, a fine-grained vein-like dissemination o f  carbonaceous matter 
is also present, and since it has a cross-cutting relationship has probably been
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introduced into the sediment. This material varies from  a disseminated translucent 
phase to a denser, more opaque veining, particularly where it is associated with 
well-formed euhedral pyrite crystals, which haw pparently form ed in situ in 
close association with this organic matter.

ELECTRON-PROBE MICROANALYSIS

Electron-probe microanalysis was performed systematically on  the 
uraninite using com bined quantitative energy and wavelength dispersive 
techniques on an 8-mm rectangular grid with ~  0.25 mm between analysis 
points, utilizing the automatic sample positioning facilities attached to the 
Cambridge Instrument Company Microscan 5 m icroprobe which is fitted with 
a Canberra energy dispersive analyser. The results are presented in Table I, 
and cumulative frequency curves for U30 8) T h 0 2, PbO, MnO and Fe20 3 are 
shown in Figs 1—5.

In addition, electron-probe scanning o f  the carbonaceous nodules was 
performed to detect the presence o f  associated uranium minerals but none 
were encountered.

Microprobe analyses with more than 12.5 wt% PbO were excluded from 
consideration as these were assumed to result from  the exsolution and concentra
tion o f  radiogenic lead from  the uraninite.

INTERPRETATION OF RESULTS

The results obtained so far indicate that the uraninite, although well- 
crystallized, is o f  the low-thorium type, generally associated with deposition 
from low-temperature aqueous solutions (Simpson and Bowles [3 ]). In addition, 
the co-existence o f  significant iron, manganese and calcium suggests that organic 
matter may have been important in forming the initial concentrations o f  uranium. 
The importance o f  organic acids in this process has previously been indicated by 
Szalay [4, 5], who indicated geochemical enrichment factors between water 
and peat o f  1X 104 for U O f ,  2.65 X 104*for Fe3+, and 5.0 X 103 for Mn2+. On 
the other hand, thorium is relatively insoluble in low-temperature aqueous 
solution and is thereby excluded from  deposits form ed from  such waters, which 
could account for its very low  abundance shown in Table I.

The low values for vanadium may either be due to absence from  the 
mineralizing solutions, since it is readily sorbed after reduction o f  the anionic 
migrating form  into cations [5] and should therefore follow  uranium, or may 
have been consumed in the fission-chain reaction if  only present initially in small 
amounts.
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TABLE I. ELECTRON-PROBE MICROANALYSIS OF OKLO REACTOR 
CORE URANINITE

u 3o 8 8 7 .5 3 ( 2 .2 1 )

P b O 7 .9 8 (1 .3 2 )

T h 0 2 0 .2 6 (0 .1 3 )

T i 0 2 0 .1 3 (0 .0 5 )

v 2o 3 0 . 0 2 ( 0 .0 2 )

F e 2 0 3 0 .81 (0 .3 0 )

M n O 0 .3 1 (0 .0 7 )

Y 2 0 3 0 . 0 1 ( 0 .0 1 )

C aO 0 .9 6

S i0 2 0 .4 3

L.a2 O i 0 .0 6 9 (0 .0 0 7 )

C e2 0 3 0 .2 0 5 (0 .0 0 7 )

Pr2 0 3 0 .1 7 1 ( 0 .0 2 0 )

N d 2 0 3 0 .3 9 3 ( 0 .0 1 0 )

S m 2 0 3 0 .0 2 9 ( 0 .0 0 8 )

E u O nd (0 .0 0 8 )

G d 2 O 3 nd ( 0 .0 0 8 )

T b 2 0 3 nd ( 0 .0 0 9 )

T O T A L 9 9 .3 1

► . see N o te  (a )

see N o te  (b )

see N o te  ( c )

N o te  (a ) :  A verage o f  173  en ergy  d ispersive  analyses o v e r  an area 8  m m  X 8  m m . O n e
standard d e v ia tio n  g iven  in  b ra ck ets .

N o te  ( b ) :  A verage o f  3 p re c is io n  w avelen gth  dispersive analyses.

N o te  ( c ) :  A verage o f  3 p re c is io n  w a velen gth  d ispersive analyses w ith  1 0 0 0  s co u n tin g  tim e
t o  give lo w  lim it o f  d e te c t io n  (0 .0 0 7  — 0 .0 2 %  o x id e )  an d  w ith  in ter feren ce  
suppressed . D e te c t io n  lim it given  in  b ra ck ets .

It is probable that the carbonaceous nodules represent primary organic matter 
deposited in the sediments, but that the interstitial and cross-cutting veins o f  
disseminated carbonaceous material with pyrite represent carbonaceous matter 
and sulphur remobilized from the core o f  the reaction zone during criticality.
This material could therefore represent carbonaceous matter responsible for the 
initial reducing conditions which caused deposition o f  the uranyl and associated
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FIG .l. Cumulative frequency distribution for  U^Og in uraninite from  sample No. 1391/4 
determined by energy dispersive electron-probe microanalysis.

FIG.2. Cumulative frequency distribution fo r  ThOj  in uraninite from  sample No. 1391 /4 
determined by energy dispersive electron-probe microanalysis.
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FIG.3. Cumulative frequency distribution fo r  PbO in uraninite from sample No. 1391/4 
determined by energy dispersive electron-probe microanalysis.

0 -6 -

Wt%
MnO

C u m u lative  Frequency (%)

FIG.4. Cumulative frequency distribution fo r  MnO in uraninite from  sample No. 1391/4 
determined by energy dispersive electron-probe analysis.
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FIG.5. Cumulative frequency distribution fo r  Fe^Os in uraninite from  sample No. 1391/4 
determined by energy dispersive electron-probe microanalysis.

cations from  solution. Hence, in this model, the association between the reaction 
zone and the aureole o f  organic-rich sediments would not be an accidental 
feature but o f  prime genetic significance, although original depositional features 
are obliterated by the thermal metamorphism in the core o f  the reaction zone. 
This probably converted pitchblende to coarsely crystalline uraninite, which has 
retained chemical characteristics, suggesting deposition from  low-temperature 
solutions. The absence o f  detrital uraninite from  the conglomerates, which 
lie in the same stratigraphie plane as the uraniferous sediments, exclude detrital 
processes as a mechanism for introducing uranium in high concentration locally.

CONCLUSIONS

The preferred m odel on the data obtained so far involves the introduction 
o f  uraniferous groundwater into a series o f  braided arenaceous and argillaceous 
sediments with organic-rich lenses possibly representing decaying algal mats. 
These are known to concentrate uranium, iron, manganese and calcium from 
low-temperature aqueous solution. Diagenesis and com paction o f  the sediments 
prom oted conditions favouring criticality moderated by water and carbonaceous 
matter. This could have resulted in local thermal metamorphism which
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progressively expelled water and organic matter from  the core o f  the reaction 
zone, formed coarsely crystalline uraninite and eventually brought the reaction 
to a close. It is significant that existing ages for the uraninite are indistinguishable 
from  the enclosing sediments. Similar modes for the role o f  organic matter in 
concentrating uranium have recently been described from  the Carbon Leader o f  
the Witwatersrand, South Africa (Simpson and Bowles [3, 6 ]) but in that 
environment the geometry o f  the deposit did not satisfy requirements for 
criticality. The model presented here implies a source o f  water enriched in the 
soluble uranyl ion draining into the deposit during deposition o f  these sediments. 
The source is unknown but may perhaps be accounted for by erosion and 
dissolution o f  primary uranium mineralization in the granitic basement or 
secondary uraninite concentrations upstream.
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DISCUSSION

G.A. COWAN: En général, de tels gisements comprendront-ils une région 
renfermant du thorium, de l’ or et des oxydes lourds d ’origine détritique, puis 
une région où on trouvera cet uranium assez pur dans un état oxydé et réduit? 
S’ensuit-il par exemple que dans les environs d ’ Oklo il pourrait exister, peut-être 
au sommet du cône d ’éboulis, une région contenant de l’or et du thorium?

P.R. SIMPSON: Les données présentées ici et aussi dans d’autres institutions 
font supposer que l’uranium, les terres rares et bien d ’autres éléments associés 
ont leur origine dans l’érosion des granites du socle. Un environnement à énergie 
plus élevée que le gisement d’ Oklo, plus proche des granites, aurait pu exister dans 
lequel de l’uranium associé à du thorium aurait pu être déposé et concentré. 
L’oxydation de ces gisements pendant le relèvement et le remaniement aurait pu 
créer des solutions uranifères conduisant à des concentrations d ’uranium associées
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à des gisements riches en matières organiques et à énergie plus basse. En conséquence 
on pourrait étudier des prolongements du corps minéralisé actuel, tant plus près 
que plus loin du contact granitique, mais la possibilité de trouver une minéralisation 
dépendra du niveau actuel d’ érosion et de facteurs structuraux. Nous n’avons pas 
de données sur l’ or; mais l’ obtention de ces dernières pourrait dépendre des 
possibilités d ’étude dans la région d ’origine des gisements d ’Oklo.

V.A. PCHELKIN: J’ai trouvé votre communication très intéressante, en 
particulier la partie qui traite de la détermination quantitative du thorium et de 
son rapport avec la matière organique. Dans cet ordre d ’idées, je voudrais demander 
si vous avez fait des études sur la com position isotopique du thorium. Avez-vous 
pris en considération l’éventualité d ’une accumulation de thorium-232 notamment, 
par suite de réactions du type (n, 7 )? Au Colloque de Libreville des résultats ont 
été présentés dans ce domaine.

P.R. SIMPSON: Nous n ’avons malheureusement pas de données isotopiques 
disponibles, bien que nous nous soyons initialement proposé de faire une étude 
à la sonde ionique. Pour des raisons indépendantes de notre volonté, la sonde n ’a 
pas fonctionné; nous espérons néanmoins continuer ce travail en vue d’obtenir 
des données isotopiques à l’appui des thèses que nous avons présentées aujourd’hui.

E. ROTH: Vous avez décrit deux étapes dans la formation des dépôts 
d ’uranium: une concentration primitive par la matière organique et une 
cristallisation subséquente. Au cours de quelle étape se produirait la réaction nucléaire?

P.R. SIMPSON: La concentration élevée de l’uranium associée à la présence 
de matière organique a probablement donné lieu à la réaction nucléaire au cours 
de l’enfouissement et de la diagenèse. On attribue la formation d ’uraninite bien 
cristallisée dans les foyers de réaction au métamorphisme thermal de la matière 
organique riche en uranium au cours de la réaction nucléaire; la matière organique 
a disparu dans l’ auréole en raison des températures locales élevées dans les foyers de 
réaction.

B. POTY: Votre comparaison entre Oklo et le Witwatersrand me paraît 
hardie. Au Witwatersrand l’uranium, qu ’il soit détritique ou détritique et 
chimique (selon vos propres travaux), est essentiellement syngénétique et de 
surface. La concentration en uranium semble contemporaine du développement 
des algues et de la formation des conglomérats qui ne sont pas rongés. A Oklo, 
l’ uranium paraît au contraire essentiellement diagénétique: les solutions 
uranifères oxydées circulant dans les grès du FA sont réduites par la matière 
organique expulsée des pélites durant la com paction et le H2S associé. Ceci se 
passe durant l’ enfouissement de la série. Les conditions de température et de 
pression sont donc très différentes. La matière organique au moment du dépôt 
de l’uranium devait également être très différente.

P.R. SIMPSON: Nous ne voulons pas pousser trop loin l’analogie entre les 
gisements de Witwatersrand et ceux d ’Oklo. J’ai fait cette comparaison simple
ment pour essayer de démontrer les processus par lesquels l’uranium se trouve
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associé avec des matières organiques à de fortes concentrations. Dans le cas 
d ’ Oklo, beaucoup d ’éléments font supposer que le site final de la concentration 
pourrait dépendre d ’un phénomène du type à auréole semblable à celui qu ’on 
observe au plateau du Colorado; on se trouverait alors en présence d’un environne
ment gréseux. Cependant, je  ne connais pas suffisamment bien l’ environnement 
géologique en question. J’ imagine que les deux situations coexistent.

B. POTY: A Oklo, nous n ’avons pas d ’auréole puisque la réduction s’est 
produite lors du transport des solutions uranifères. Au Colorado, il y a une 
auréole parce que — autant que je  sache — la réduction des grès s’est effectuée 
avant l’arrivée de l’eau. A  Oklo le processus de réduction a eu lieu au même moment.

P.R. SIMPSON: J’avais cru comprendre qu ’une auréole se formait lorsque 
l’ eau souterraine oxydante transportant l’uranium en solution entrait en contact 
avec une barrière rédox où s’ effectuait la réduction. Les matières organiques 
constitueraient une telle barrière.

K.E. APT: A  propos de Witwatersrand et en particulier du récif de Vaal, 
quel a été le déroulement dans le temps du processus de dépôt détritique de 
l’uranium et de sa concentration ultérieure dans le corps algaire?

P.R. SIMPSON: On a trouvé deux types d ’association de l’uranium avec les 
algues. Dans le premier cas, le minerai uranifère consiste en une pechblende 
finement divisée. L’uranium s’est probablement incorporé au corps algaire par 
solution pendant le dépôt des sédiments il y a 2500 MA à peu près. Cependant, 
l’âge de ce matériau est d ’environ 2000 MA, ce qui correspond à l’âge de 
recristallisation de la pechblende dans la matière organique, moment où a eu 
lieu une perte de plom b et où ce minerai uranifère s’ est entièrement remis en 
place. Le conducteur de carbone (carbon leader) en est un bon exemple. Le 
récif de Vaal illustre bien le second cas, dans lequel l’uraninite détritique et la 
pechblende authigénique coexistent dans le matériau en colonnes. L ’âge de 
l’ uraninite détritique est approximativement 3000 MA, ce qui correspond aux 
âges des granites du socle, tandis que la pechblende secondaire coexistante s’est 
probablement cristallisée à 2000 MA à peu près. Les grains détritiques se sont 
incorporés à la matière organique lors du dépôt, aux environs de 2500 MA.
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Résumé—Abstract

E T U D E  G E O C H IM IQ U E  D E  L A  M A T IE R E  O R G A N IQ U E  IN S O L U B L E  (K E R O G E N E ) DU  
M IN E R A I U R A N IF E R E  D ’ O K L O  E T  D E  S C H IS T E S  A P P A R E N T E S  D U  F R A N C E V IL L IE N .

L ’ é tu d e  a p o u r  o b je t  de caractériser la  m atière .o rga n iq u e  a ssociée  au m in era i d ’ uranium  
et ses tra n s form a tion s  dans le cad re  des p ro b lè m e s  suivants: 1 )  dans les z o n e s  des réacteurs 
naturels, é v o lu tio n  de la  m atière  o rg an iqu e  dans le  cœ u r  et en f o n c t io n  d e  la d ista n ce  à ce lu i-c i,
2 )  co m p a ra iso n  des m atières  org an iqu es  d ’ u n  m in era i rich e et d ’un  m inera i pauvre, 3 )  c o m p a 
ra ison  en tre  les m atières org an iqu es  à l ’ é tat d ispersé  et co n ce n tré , 4 )  co m p a ra iso n  des m atières 
org an iqu es  dans les zo n e s  de m inera i d ’ uran iu m  et dans le F ra n cev illien  vo is in  n o n  m inéralisé.
La m atière  o rg a n iq u e  du  c œ u r  des réacteurs n ’ a pas p u  être  iso lée  par les te ch n iq u e s  d ’ a ttaque 
acid e  hab itu e lles . O n co n sta te  dans les autres cas q u e  la m atière  o rg a n iq u e  est o x y d é e  dans 
les séd im en ts  uran ifères, et q u e  l ’ o x y d a t io n  est d ’ autant p lu s  im p o rta n te  q u ’ o n  s’ a p p ro ch e  des 
zo n e s  de ré a c t io n , q u e l q u e  so it  l ’é ta t  de  d isp ers ion  de  la m atière  o rg a n iq u e  dans la ro c h e . La 
ten eu r en  uran iu m  n ’ a pas d ’ in flu e n c e  sur ce  p h é n o m è n e , q u ’ o n  a ttr ib u e  à l ’ a c t io n  de  l ’ eau 
p o r té e  à ha u te  tem p ératu re  dans le  vo is in age  des zo n e s  de ré a ct io n . D ’ après la rép a rtition  
actu e lle  de  la  m atière  o rg a n iq u e  e t d e  l ’ u ran iu m , o n  p ro p o s e  un  sch ém a  de la  fo rm a tio n  du 
g isem en t d ’ O k lo  q u i ren dra it c o m p t e  d e  la lo ca lisa tio n  du  m inera i dans les  g rès 'e t  du  r ô le  de 
la m atière  o rg a n iq u e  dans les p rocessu s  d ’ a ccu m u la t io n .

G E O C H E M IC A L  S T U D Y  O F  T H E  IN S O L U B L E  O R G A N IC  M A T E R IA L  (K E R O G E N ) IN  T H E  
O K L O  U R A N IU M  O R E  A N D  T H E  A S S O C IA T E D  F R A N C E V IL L IA N  SC H IST S.

T h e  p u rp o se  o f  th is s tu d y  was t o  d escrib e  the  o rg a n ic  m ateria l a ssocia ted  w ith  u ran iu m  ore  
and o re  tra n s fo rm a tio n s  u n d e rg o n e  b y  it, in  term s o f  th e  fo l lo w in g  p ro b le m s : ( 1 )  In th e  natural 
re a c to r  zo n e s , e v o lu t io n  o f  th e  o rg a n ic  m ateria l in  the co r e  and  as a fu n c t io n  o f  the  d ista n ce  aw ay 
fr o m  it ; ( 2 )  C o m p a riso n  o f  o rg a n ic  m ateria ls fr o m  a r ich  and  a p o o r  o r e ; ( 3 )  In te rco m p a riso n  
o f  o rg a n ic  m ateria ls in the  d ispersed  and co n ce n tra te d  s ta te ; ( 4 )  C o m p a riso n  o f  o rg a n ic  m aterials 
in  th e  uran iu m  o re  zo n e s  and in  th e  a d ja cen t n on -m in era lized  F rancevillian . T he org a n ic  m ateria l 
fr o m  th e  re a c to r  co r e  c o u ld  n o t  b e  iso la ted  b y  th e  n orm a l te ch n iq u e s  o f  trea tm en t w ith  acid .

307



308 VANDENBROUCKE et al.

It is f o u n d  in  o th e r  cases that th e  o rg a n ic  m ateria l is o x id iz e d  in  the uran iu m -bearing  sed im ents 
and that the  nearer t o  th e  re a c t io n  z o n e , the  greater the  o x id a t io n , irresp ective  o f  the state o f  
d isp ers ion  o f  the  o rg a n ic  m ateria l in  the  r o c k . T h e  uranium  co n te n t  d o e s  n o t  a ffe c t  this p h e n o 
m e n o n , w h ic h  is a ttrib u ted  t o  the a c t io n  o f  th e  w ater raised t o  a h igh  tem p eratu re  in  th e  v ic in ity  
o f  the  re a ct io n  zon es . O n  the basis o f  the  p resent d istr ib u tio n  o f  o rg a n ic  m ateria l and  uran ium  
the a u th ors  suggest a p a ttern  fo r  the fo rm a tio n  o f  th e  d e p o s it  that w o u ld  tak e in to  a cco u n t  
lo ca liz a t io n  o f  the ore  in th e  san dston es  and the part p la y e d  b y  o rg a n ic  m ateria l in the  a ccu m u la 
t io n  p rocess .

1. INTRODUCTION

On présente ici les résultats de l’étude géochimique de la matière organique 
insoluble associée au minerai uranifère d ’Oklo (Gabon), ainsi que celle de schistes 
non uranifères des mêmes séries, pour comparaison. Une étude précédente [1 ] 
avait déjà été réalisée sur six échantillons, mais elle portait essentiellement sur la 
matière organique extractible d ’une part, et sur l’examen des propriétés optiques 
des matières organiques totales d ’autre part. La matière organique extractible 
étant très peu représentée du fait de l’ état d ’évolution élevé des échantillons, il a 
été décidé de reprendre l’étude sur une matière organique concentrée par élimina
tion de la plus grande partie des minéraux.

2. METHODE DE PREPARATION DU KEROGENE

Son principe consiste à solubiliser la matière minérale par des attaques acides 
non oxydo-réductrices qui n’altèrent pas ou très peu la matière organique [2, 3]. 
On opère en pratique de la manière suivante:

— Deux attaques de la roche préalablement broyée (80—100 цт) et extraite 
par le chloroform e, par l’ acide chlorhydrique 6 N à 70°C  pendant trois heures 
pour la première, une nuit pour la seconde, suivies à chaque fois d ’un lavage en 
eau légèrement acidulée. On élimine ainsi principalement les carbonates, sulfates, 
oxydes et hydroxydes.

— Même protocole avec un mélange fluochlorhydrique (HC1 4 N 1/3, HF 
40%, 2 /3 ), puis rinçages en eau acidulée. On élimine de cette manière les silicates.

— Nouvelle attaque par HC1 6 N à 70°C pendant trois heures puis rinçages 
jusqu’à neutralité. On élimine ainsi certains fluosilicates formés au cours de 
l’ attaque précédente.

Toutes les opérations sont faites sous azote dans des réacteurs munis d ’un 
système d’ agitation et d ’un filtre 0,6 ¡лт. Le soutirage des solutions est effectué 
à l’ aide d ’une pom pe péristaltique.
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Après ces attaques acides, le résidu récupéré sur le filtre est constitué essen
tiellement par la matière organique et quelques minéraux non attaqués tels que 
la pyrite et certains oxydes et sulfates de métaux lourds, ou des minéraux de néo
formation com m e certains fluosilicates. On élimine généralement les préparations 
qui, à l’ analyse élémentaire, présentent des teneurs en pyrite supérieures à 40% 
et/ou  des teneurs en autres minéraux supérieures à 15%, car le dosage des éléments 
organiques devient très imprécis. Cependant, dans le cas des kérogènes d ’Oklo, 
on a obtenu, d ’une façon assez générale, à partir des roches uranifères, une pro
portion élevée de cendres minérales autres que la pyrite (5 à 25%); aucune pré
paration correspondant aux échantillons des zones de piles n’a pu être utilisée, 
la proportion des cendres minérales obtenue étant 100 fois supérieure à celle de 
la matière organique attendue à partir du dosage du carbone. L ’étude en diffraction 
et fluorescence X  a montré que ces cendres étaient constituées essentiellement 
par les fluorures d ’uranium UF4, H2 О et UF4 , 3 /4  H2 O. Il est vraisemblable que 
ces composés proviennent de l’ attaque fluorhydrique, et que donc l’attaque chlor- 
hydrique qui la précédait n’a pas pu solubiliser les sels d ’uranium. On a essayé 
de remplacer l’ attaque avec HC1 4 N par une attaque légèrement oxydante, n’alté
rant pas trop la matière organique. Avec l’ acide perchlorique 4 N com m e avec 
l’ acide nitrique 4 N, la tentative a été infructueuse: l’ attaque fluorhydrique ulté
rieure a fait précipiter la même proportion de fluorures d ’uranium. Ce problème 
de précipitation massive ayant été rencontré seulement dans le cas des échantillons 
irradiés, on peut se demander s’ il n’est pas lié à l’ apparition dans les zones de piles 
de minéraux particuliers plutôt qu’à la simple concentration du minerai uranifère. 
On reviendra plus longuement sur cette question en 4.3 b).

3. TECHNIQUES ANALYTIQUES UTILISEES

3.1. Sur la roche brute

a) Dosage du carbone organique

On opère sur une prise de 400 à 800 mg de roche broyée, homogénéisée.
Les carbonates sont attaqués pendant une nuit à 70°C par un excès d ’acide chlor- 
hydrique 2 N. Un dosage en retour par la soude 1,33 N permet de connaître la 
teneur en carbone minéral. Le carbone organique est dosé dans un appareil Leco 
WR 12: l’échantillon est brûlé sous oxygène à 1700°C; les gaz de combustion 
passent ensuite sur de l’ oxyde cuivrique pour transformer l’oxyde de carbone en 
gaz carbonique; ce dernier est dosé à l’ aide d ’un détecteur à catharomètre (pont 
électrique dont la branche de détection, parcourue par l’ effluent gazeux, voit sa 
résistivité changer par variation de la conductivité thermique du milieu).
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b) Pyrolyse sous gaz inerte

On chauffe un échantillon de roche broyée (5 à 100 mg) sous hélium en 
programmation de température (22°C /m in de 150 à 600°C). L ’effluent gazeux 
est divisé et envoyé sur deux détecteurs:

— Un détecteur à ionisation de flamme (le courant d ’ionisation obtenu par 
passage des produits gazeux dans la flamme est reçu sur un électromètre et ampli
fié) dont la réponse est proportionnelle en première approximation à la quantité
de carbone contenue dans Feffluent. Au cours de la pyrolyse, on obtient successive
ment deux pics. Le premier est attribuable aux hydrocarbures libres déjà présents 
dans l’ échantillon, le second aux com posés carbonés libérés par la pyrolyse, et qui 
correspondent en première approximation aux quantités totales d ’hydrocarbures 
qui pourraient être, formés par la matière organique lors de son évolution ulté
rieure, dans les conditions géologiques; en outre, la température observée au maxi
mum de ce second pic est caractéristique de l’état d ’évolution atteint dans les 
conditions naturelles par l’échantillon.

— Un détecteur à catharomètre, qui permet d ’obtenir parallèlement la 
quantité de gaz carbonique produit au cours de la pyrolyse.

La connaissance des deux grandeurs hydrocarbures potentiels et gaz carbonique 
en mg/g de carbone organique, encore appelées index d ’hydrogène et index d ’oxygène 
[4, 5], permet aux pétroliers de classer les matières organiques en fonction  de leur 
origine et de leur état d ’évolution.

3.2. Sur le kérogène

a) Analyse élémentaire

Les éléments dosés sont C, H, N, O, S, Fe, ainsi que les cendres résiduelles 
après combustion. Le dosage du fer est nécessaire pour calculer la proportion de 
pyrite FeS2 contenue dans le kérogène et qu’on n’a pu éliminer (la pyrite est en 
principe la seule forme minéralogique du fer qui résiste aux attaques acides). Le 
soufre minéral résultant est alors déduit du dosage, et on obtient ainsi le soufre 
organique. Les analyses donnant par cette méthode une proportion de pyrite 
supérieure à 40% sont généralement suspectes à cause d ’une part de la forte densité 
de la pyrite comparée à celle de la matière organique, qui rend difficile l’homogénéité 
de la prise d ’ échantillon, et d ’autre part de l’influence sur le dosage de l’ oxygène 
(augmentation de la teneur apparente en cet élément). On élimine pour la même 
raison les kérogènes com portant plus de 15% de minéraux autres que la pyrite 
(qui sont fréquemment des oxydes lourds com m e zircon, rutile, etc.).

b) Etude par microscopie électronique à haute résolution

Deux techniques différentes sont utilisées. Dans les deux cas, on part de 
l’observation suivante: la formation d ’une image par une lentille objective peut
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lentille

b. Image en contraste de diffraction.

FIG .l. Technique de formation des images en microscopie électronique à haute résolution.
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être décom posée en deux transformations de Fourier successives à partir de l’objet 
(fig. 1 ). La première aboutit à une image de diffraction (image d’A bbe) située 
dans le plan focal image de la lentille objective; la seconde permet de passer de 
cette image à l’ image optique (fig. 1 a).

— Contraste d ’amplitude (fond noir). Si l’ on sélectionne par un petit dia
phragme une zone particulière de l’ image d ’Abbe, seuls les rayons diffractés par 
des particules de même orientation et arrivant donc à cette zone pourront former 
une image apparaissant dans le plan de l’ image optique comm e des taches brillantes 
sur fond noir (fig. 1 b). En particulier, pour mettre en évidence les feuillets carbonés 
aromatiques, on placera ce diaphragme à l’ emplacement du faisceau 00.2 qu’ ils 
produisent. Alors que bien souvent cette raie n’ est pas observable directement 
dans le diagramme de diffraction, car elle est trop peu intense, la technique décrite 
permet de matérialiser les régions de l’ objet où existent déjà des empilements de 
feuillets de noyaux aromatiques, et de matérialiser ceux-ci s’ ils sont supérieurs
en taille au pouvoir séparateur du microscope.

— Contraste de phase (résolution des plans réticulaires) (fig. 1 c). Son principe 
est de faire interférer le faisceau incident et un faisceau diffracté. La condition de 
cohérence nécessaire pour que l’ interférence ait lieu est remplie à cause de la très 
petite longueur d’ onde du faisceau d’ électrons, pourvu qu’ on élimine par un dia
phragme les rayons diffractés émis loin de l’ axe optique (déphasage dû aux aberra
tions des lentilles). L ’image optique est alors form ée de franges alternativement 
sombres et brillantes qui matérialisent, si le faisceau choisi est 00.2 des carbones,
les couches aromatiques vues sur la tranche.

4. RESULTATS ET DISCUSSION

4.1. Distribution de la matière organique

a) Données générales

Le dosage direct du carbone organique contenu dans les différentes roches 
étudiées permet déjà, sans isoler la matière organique, d ’ obtenir certains renseigne
ments concernant sa répartition. Nous avons analysé 26 échantillons d ’argiles et 
de grès de la carrière d’Oklo, 32 argiles et grès prélevés dans le sondage Okelobondo 
21 (O K 21), et 9 bitumes1 provenant soit d’Oklo, soit d’autres sédiments du France
villien (tableau I). Les échantillons d’OK 21 ont été choisis pour comparer la

1 L e term e b itu m e  désigne ic i de la m atiere  o rg an iqu e  c o n ce n tré e  q u i rem p lit  la p o ro s ité  
o u  les fissures des roch es .
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TABLEAU I. REPARTITION DU CARBONE ORGANIQUE
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A R G IL E S  D E  P IL E  E T  G R E S  D ’ O K L O

N u m éro L ith o lo g ie D ista n ce  aux 
zo n e s  de réa ctio n  
(m )

T en eu r en
m inera i

(% )

C a rb on e
organ iqu e

(% )

G L  9 9 8 argile coeur rich e 0 ,0 4

G L  1 0 0 2 argile cœ u r rich e 0 ,0 5

2 3 7 4 argile cœ u r 6 0 ,1 4

2 37 1 argile cœ u r 18 0 , 2 0

4 0 0 /5 argile cœ u r 36 0 , 0 2

G L  1 00 9 argile b o rd u re rich e 0 , 1 2

G L  1361 argile b o rd u re rich e 0 ,0 5

2 6 9 4 argile b o rd u re 3 2 ,2 0 ,41

2 5 3 3 grès b o rd u re rich e 0 , 1 1

2 6 7 9 grès 0 ,5 2 0 ,5 0 ,1 3

2 5 3 9 grès 0 , 8 rich e 0 ,0 8

G L  1 01 3 ? 1 pauvre 0 ,1 4

2 6 8 6 grès 1 18 ,9 0 ,1 5

2281 argile 1,5 2 5 - 3 0 0 ,3 5

2 5 4 8 argile 1 , 6 ? 1 ,0 6

G L  1 01 7 grès 2 pauvre 0 ,2 3

2 6 7 5 grès 2 7 ,9 0 ,1 4

2 6 7 6 grès 2 1 4,7 0 ,1 6

2 291 argile 2,5 2 5 - 3 0 0 ,0 9

G L  2 3 2 6 grès 2 - 3 pauvre 0 ,0 8

G L  1021 ? 3 pauvre 0 ,1 6

G L  1 0 2 2 ? 4 pauvre 0 ,3 0

2 7 0 3 grès 4 ,5 8 ,5 0 ,1 8

2 6 6 9 grès 12 8 ,3 0 ,8 5

G L  3 7 3 grès ? 3 ,3 1 ,53

4 9 0 grès 5 0 0 pauvre 0 , 2 0
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TABLEAU I (suite)

B IT U M E S

N u m éro P roven a n ce D istan ce  aux zon es  
d e  réa ctio n  
(m )

C a rb on e  organ iqu e  

(% )

G L  2 2 3 8 O k lo  z o n e  5 1,5 3 0 ,9 9

C O M U F  5 9 4 2 ,5 4 7 ,1 2

G L  2 3 7 2 O k lo  sud d o lérite lo in 4 2 ,4 6

R F M  361 M ik o u lo u n g o u - 6 8 ,6 9

R F M  3 6 2 M ik o u lo u n g o u - 6 ,51

R F M  183 rivière B am bai - 1 2 ,7 3

F W  6 6  -  5 78 sch iste altéré 

s o m m e t  F B

- 1 5 ,6 2

F W  6 6  -  4 5 7 rivière M ’ V o u d i - 6 1 ,6 8

F W  9 4 2 sch iste  id .

FW  6 6  -  5 7 8

1 0 ,95

A R G IL E S  S E D IM E N T A IR E S  E T  G R E S  D ’ O K E L O B O N D O  21

N u m é ro L ith o lo g ie C o te
(m )

C a rb on e  org an iqu e  

(% )

G L  2 3 4 0 p é lite  n o ire 2 2 ,5 0 ,6 7

2 341 ’ > 42,1 0 ,1 9

2 3 4 2 ” 6 8 , 2 1 , 21

2 3 4 3 ” 82,1 0 ,5 4

2 3 4 4 »» 1 0 2 , 2 0 ,1 4

2 3 4 5 1 2 2 , 1 0 , 1 0

2 3 4 6 ” 142,1 0 ,1 6

2 3 4 7 a m pélite 1 6 2 ,2 2 ,0 9

2 3 4 8 ” 180 ,5 1 1 ,3 0

2 3 4 9 ” 2 0 1 ,7 5 ,4 4

2 3 5 0 2 2 1 ,9 1 ,5 0

2 35 1 ” 2 4 1 ,8 4 ,4 4

2 3 5 2 p é lite  ru banée 2 6 2 ,3 1 ,49

2 3 5 3 2 8 1 ,5 2 ,8 7
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TABLEAU I (suite)

N u m éro L ith o lo g ie C o te
(m )

C a rb o n e  organ iqu e  

(% )

2 3 5 4 p é lite  ru banée 3 02 ,1 2 ,3 8

2 3 5 5 »> 3 2 2 ,0 0 ,4 3

2 3 5 6 »> 3 4 2 ,7 0 ,1 9

2 3 5 7 J» 3 6 2 ,0 0 ,6 1

2 3 5 8 i»
3 8 2 ,1 0 ,2 4

2 3 5 9 »» 4 0 2 ,4 0 ,4 4

2 3 6 0 >5 4 2 1 ,9 0 ,2 8

2 36 1 4 4 2 ,2 0 ,3 3

2 3 6 2 grès fin  n o ir 4 7 4 ,1 0 ,0 9

2 3 6 3 »» 4 8 1 ,4 0 ,0 8

2 3 6 4 >> 4 9 4 ,6 0 ,2 4

2 3 6 5 Я 5 10 ,1 0 , 1 1

2 3 6 6 »» 5 2 3 ,5 0 ,0 6

2 3 6 7 5 3 6 ,8 0 ,0 6

2 3 6 8 >> 5 5 3 ,0 0 , 1 1

2 3 6 9 »> 5 6 7 ,2 0 , 1 0

2 3 7 0 я 5 8 6 ,2 0 ,0 8

2 37 1 »» 6 0 4 ,0 0 ,0 4

matière organique du Francevillien non uranifère à celle d’Oklo. Ce sondage est 
situé au sud-est de la carrière d ’Oklo, à proximité des zones exploitées pour le 
minerai de manganèse. La série étudiée recoupe les grès du FA supérieur correspon
dant à la zone uranifère d ’Oklo, et les pélites avec alternances de grès du FB dans 
lesquelles existe de la matière organique.

On observe dans le cas d ’Oklo, en mettant à part les bitumes, que les teneurs 
en carbone organique sont généralement très inférieures à 1% et ne dépassent 
qu ’exceptionnellement 0,4%. Par contre, il existe dans OK 21 toute une zone des 
ampélites (160 à 300 m de profondeur) où le carbone est supérieur à 1% et peut 
atteindre plus de 10%. Ainsi qu ’il est habituel dans les séries sédimentaires, les 
grès, sauf s’ ils contiennent des bitumes, sont plus pauvres en matière organique 
que les argiles (souvent moins de 0, 1%).
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b) Relation entre le carbone organique et la teneur en uranium 
dans les échantillons d ’Oklo

L’examen du tableau I ne permet pas à première vue de dégager une corréla
tion entre les teneurs en minerai et en matière organique. On peut cependant 
observer que les teneurs élevées en uranium sont associées à des pourcentages de 
carbone généralement très bas ( <  0,15%).

c) Relation entre le carbone organique et la distance aux zones de piles dans Oklo

Les échantillons sont classés dans le tableau I par distance croissante à partir 
des zones de réaction. Malgré une fluctuation très importante, il semble:
— que les teneurs en carbone au cœur des zones de piles soient très faibles (<  0,2%);
— qu’elles dépendent en dehors du cœur plus de la nature minéralogique des 

échantillons (grès ou argiles) que de la distance; les grès présentent générale
ment des teneurs en carbone plus faibles que les argiles; l’ inverse peut se pro
duire, mais dans ce cas l’examen des échantillons de grès montre que la porosité 
est remplie par des bitumes.

d) Interprétation et discussion des résultats

Les sédiments du Francevillien semblent avoir été déposés dans un milieu 
relativement riche en matière organique et assez semblable à ce que l’ on peut ob
server dans certains deltas actuels. On peut être tenté de poursuivre l’ analogie en 
ce qui concerne la formation possible, à une certaine époque, de gisements 
d’hydrocarbures dont les témoins actuels seraient les bitumes ou charbons. Pour 
former un gisement d ’hydrocarbures, il faut:
— que la matière organique soit déposée en milieu calme, avec un sédiment fin

qui la protégera d ’une destruction ultérieure par oxydation ou attaque bactérienne 
(c ’ est pourquoi les grès ne contiennent initialement pas de carbone organique);

— qu’elle subisse une évolution thermique suffisante (par le biais de l’enfouissement 
des sédiments) pour se décom poser partiellement en hydrocarbures; la genèse
de ces hydrocarbures étant un phénomène cinétique, le temps et la température 
ont un rôle comparable (mais en première approximation multiplicateur pour 
le temps, exponentiel pour la température, ce qui fait atteindre un taux de 
décom position voisin à 7 0 °C en 250 millions d ’années, ou à 130°C en 5 millions 
d’ années);

— que ces hydrocarbures puissent se rassembler dans un ou des réservoirs qui 
form eront le gisement; ce phénomène (migration) est dû à la possibilité, pour 
les sédiments fins renfermant la matière organique, de se compacter sous la 
pression des roches sus-jacentes, expulsant ainsi les fluides qu’ils contiennent 
(hydrocarbures et eau) vers d ’autres roches ne se compactant pas ou peu (grès 
par exemple).
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On conçoit que le contenu organique des argiles sera donc généralement 
assez abondant et essentiellement form é de matière organique insoluble dispersée 
dans la matrice minérale. Dans les grès par contre, cette matière organique sera 
peu abondante sauf dans les réservoirs d’hydrocarbures où elle sera rassemblée 
essentiellement dans les pores et constituée, jusqu’à un stade d ’ évolution avancé, 
de composés mobiles et solubles dans les solvants usuels. Ceci est bien entendu 
un schéma simple; dans la réalité, il y a toujours mélange en proportions variables 
des types de sédiments et des propriétés qui en découlent.

Il ne semble pas, d ’après b), que le mode de répartition actuel de la matière 
organique soit corrélable avec la concentration en uranium. Il faut cependant 
tenir com pte de l’ influence des différentes conditions géologiques depuis le dépôt, 
qui par le biais du temps et de la température, ont pu faire évoluer ou disparaître 
de la matière organique. Les zones de pile ont peut-être aussi joué un rôle dans 
l’ altération de la matière organique, directement par action des rayonnements ou 
indirectement par élévation de la température. Enfin, il faut se rappeler que la 
tectonique a joué un rôle dans la transformation des minéraux, et que ce que l’on 
observe actuellement sous la form e d ’argiles de pile était peut-être à l’ origine des 
grès à ciment argileux contenant de la matière organique soluble (c ’est d ’ailleurs 
pourquoi on a distingué argiles de pile d ’Oklo et argiles sédimentaires d’OK 21).
On reviendra dans les conclusions sur le rôle possible de la matière organique dans 
les différentes phases de la formation du gisement et des piles d ’Oklo.

4.2. Etude en pyrolyse sous atmosphère inerte

Cette méthode d ’analyse, bien adaptée aux échantillons des zones pétrolières, 
n’est pas ici dans son domaine d’application. La grande majorité des échantillons, 
Oklo comm e OK 21, ne donne aucun pic d’hydrocarbures libres ou potentiels; ce 
fait est dû à la fois aux très faibles teneurs en carbone organique et à l’état d’évolu
tion avancé des échantillons. Quelques bitumes ont donné un faible pic d’hydro
carbures potentiels, mais la température au maximum du pic est supérieure à 550°C 
(limite des possibilités de l’appareil). Les quantités de gaz carbonique mesurées 
sont du même ordre de grandeur que le blanc.

Ces analyses montrent que la matière organique étudiée est actuellement très 
évoluée et qu ’elle a dépassé le stade de formation d ’huile et de gaz. Le fait que 
OK 21, en l’ absence d ’ échauffement provoqué par les réactions nucléaires, montre 
un degré d ’évolution comparable à celui d ’Oklo prouve qu ’il y a eu, pendant un 
certain temps au moins, un enfouissement notable du Francevillien.

4.3. Etude des kérogènes en analyse élémentaire

Le tableau II donne les résultats des analyses obtenus sur les différentes pré
parations. Bien que les teneurs en pyrite et minéraux lourds soient souvent très 
élevées, l’homogénéité des résultats montre que les analyses sont malgré tout assez 
significatives.



TABLEAU II. ANALYSE ELEMENTAIRE DES KEROGENES

8  VANDENBROUCKE et al.

A RG ILES DE PILE ET G RES D’OKLO

Numéro Distance aux Teneur en 
zones de réaction minerai3 
(m)

Pyrite
(%)

Autres
minéraux
(%)

H/C
atomique

O/C
atomique
(%)

GL 1009 contact R 57,7 12,3 0,78 3 2 ,6 b

KN 228 contact R ? 91,0 3,3 0,65 2 0 ,6 b

1955 1,4 ? 5,1 6,4 0,59 18,6

2281 1,5 R 32,7 18,6 0,77 3 5 ,6 b

GL 1017 2 P 57,5 7,8 0,66 2 2 ,l b

2291 2 ,5 R 13,6 59,0 0,93 6 0 ,5b

GL 1022 4 P 6,1 5,4 0,63 6,7

BITUMES

Numéro Distance aux 
zones de réaction 
(m)

Pyrite
(%)

Autres
minéraux
(%)

H/C
atomique

O/C
atomique

(%)

GL 522 contact 1,5 0,3 0 ,38 28,0

2556 1,5 5,0 3,9 0 ,40 22,8

COMUF 594 2,5 4,4 24,7 0 ,50 2 5 ,7 b

GL 2372 sud carrière 

(dolérite)

0 0,6 0 ,46 30,5

RFM 361 oo 0,4 1,4 0,25 8,9

FW 66 - 457 oo 0 21,3 0,45 16,9 b

A RG ILES SEDIM ENTAIRES ET G RES DU SONDAGE OKELOBONDO 21

Numéro Cote
(m)

Lithologie Pyrite
(%)

Autres
minéraux
(%)

H/C
atomique

O/C
atomique

(%)

GL 2342 62,2 argile 4,0 24,5' 0 ,52 8 ,4 b

GL 2348 180,5 argile 16,6 4,7 0,40 4,3

GL 2349 201,7 . argile 21,3 6,8 0,39 4,6

GL 2354 302,1 argile 9,0 5,8 0 ,34 3,3

GL 2359 402 ,4 argile 13,0 12,1 0 ,42 3,8

GL 2368 553 grès 1,0 22,1 0,38 5 , l b

a R = riche (>  10% d’uranium); P = pauvre (de l’ordre du %).
 ̂ Analyses douteuses, surtout en O/С (plus de 40% de pyrite ou plus de 15% d’autres minéraux).
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FIG.2. Analyse élémentaire des kérogènes.

a) Degré d ’évolution de la matière organique

On peut l’apprécier d ’après la position des échantillons dans un diagramme 
H/C en ordonnée, O/С  en abscisse, H, C et О étant les proportions atomiques 
du kérogène en ces éléments, correction faite des impuretés minérales. Pour re
placer les échantillons analysés dans le contexte de ceux généralement étudiés 
par les pétroliers, on peut se référer à la figure 2 , qui situe dans ce diagramme les
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zones de formation de l’huile et du gaz pour des matières organiques d ’origines 
diverses. On constate d ’une manière générale que le rapport H/C est très bas, 
confirmant com m e on l’a vu en 4.2 que la matière organique a atteint, à l’heure 
actuelle, un stade d ’évolution avancé, et en tout cas postérieur à la formation 
d ’hydrocarbures.

b) Relation entre les analyses élémentaires et la teneur en uranium

Certains des premiers kérogènes préparés ayant précipité au mom ent de 
l’ attaque fluorhydrique, le problème de l’ influence respective de la teneur en 
minerai et de l’ existence des réactions nucléaires s’ est posé. On a donc essayé de 
préparer des kérogènes provenant des zones de pile ou en dehors, et dans ce dernier 
cas issus de minerai riche ou pauvre. On a constaté sur trois échantillons de zones 
de pile (G L 998, GL 1002, 2320) une précipitation systématique; en dehors par 
contre, com m e le montre le tableau II, la teneur en minerai n’influe pas sur la 
préparation (bien que les teneurs en pyrite et minéraux lourds soient dans l’en
semble très élevées).

c) Relation avec la distance aux zones de réaction

D’après le tableau II, les kérogènes préparés sur argiles et grès sont générale
ment trop riches en minéraux résiduels pour que les chiffres soient vraiment 
significatifs. On peut remarquer sur les échantillons 1955 (à 1,4 m ), GL 1022 
(à 4 m) et sur les argiles d ’OK 21 (très loin) que la proximité des zones de réaction 
semble se traduire par une augmentation du rapport O/С , le rapport H/C étant, 
lui, peu affecté. Une confirm ation de cette évolution de O/С  est apportée par les 
analyses des kérogènes de bitumes, généralement plus purs. L ’échantillon de 
carrière GL 2372, qui fait exception, a pu être contaminé par les zones en exploitation.

d) Comparaison entre les matières organiques à l ’état dispersé et à l ’état concentré

Elle est assez délicate au vu du petit nombre d ’analyses significatives. Ce
pendant, si l’ on considère que le rapport atomique H/C est relativement peu affecté 
par la présence de minéraux résiduels, on constate sur le tableau II que ce rapport 
est plus élevé dans les kérogènes d ’argiles et grès que dans ceux préparés à partir 
des bitumes.

e) Comparaison des matières organiques d ’Oklo avec celles du Francevillien 
voisin non minéralisé

Avec les mêmes réserves que précédemment, on peut remarquer sur les analyses 
du tableau II que le rapport H/C se situerait autour de 0,6 pour les argiles et grès
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d’Oklo, et plutôt autour de 0,4 pour les sédiments de OK 21. Ce rapport est égale
ment voisin de 0,4 dans les bitumes, qu’ils proviennent ou non de la carrière d ’Oklo.

En ce qui concerne le rapport O/С on peut constater, même si l’ on fait des 
réserves sur la valeur exacte de ce paramètre, que les chiffres trouvés pour Oklo 
sont sensiblement supérieurs à ceux obtenus dans OK 21.

f )  Interprétation des résultats et discussion

Malgré les difficultés rencontrées pour l’ analyse de l’ oxygène, il ressort du 
tableau II que la différence la plus immédiate entre les matières organiques liées 
à l’uranium et les autres porte sur le rapport O/С. On peut bien sûr invoquer le 
fait que les échantillons d ’Oklo ont pu subir une oxydation par les eaux météo
riques, au moment du dépôt d’uranium, ou à une époque récente comparée à l’ âge 
des réacteurs. Mais on peut aussi supposer que cette oxydation a eu lieu au moment 
où les piles ont fonctionné, la température du milieu étant alors assez élevée pour 
que l’ eau ait un pouvoir oxydant important. Cette interprétation irait bien dans 
le sens d ’une oxydation plus poussée à mesure que l’ on s’approche des zones de 
pile, com m e on l’a vu en c).

Les différences sur le rapport H/C sont beaucoup moins faciles à expliquer, 
d’autant que ce sont les échantillons les plus proches des foyers de réaction qui 
sont les plus riches en hydrogène. On aurait pu s’ attendre au contraire à un effet 
thermique plus important, dans le sens d ’une diminution de H/C. Il est possible 
qu’il y ait eu par ailleurs un phénomène chimique ou radiochimique dû à la 
proximité de la pile, mais dont nous ne pouvons pas préciser la nature, qui aurait 
conduit à la fixation d ’hydrogène sur la matière organique.

Il faudrait alors admettre que les bitumes n’auraient pas subi cette hydrogé
nation parce que leur mobilité leur aurait permis une mise en place plus tardive 
à proximité des zones de réaction.

4.4. Etude des kérogènes en m icroscopie électronique à haute résolution2

Le processus de catagenèse provoque dans les kérogènes un enrichissement 
en carbone, et une distillation des matières volatiles (pétrole) et des gaz. Le résidu, 
même peu évolué, est toujours formé de piles de deux à trois molécules aroma
tiques de cinq à douze cycles reliées par un ciment non aromatique [6, 7]. Les 
diagrammes de m icrodiffraction électronique des échantillons peu évolués sont 
très peu intenses. Ils ne com portent que deux anneaux diffus 10 et 11, tandis que 
l’anneau 00.2, confondu avec la diffusion centrale, n’est pas visible. En fond noir
00.2 , on voit apparaître sous form e de domaines lumineux les empilements de 
molécules qui sont orientés sur la tranche dans le fragment étudié.

2 C e travail (c o m m e n ta ire  e t illu stra tion s) a é té  réalisé au la b o ra to ire  M arcel M ath ieu .
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FIG.3. a -  Kérogène peu évolué, image en fond  noir 00.2; les empilements de molécules 
aromatiques sont orientés au hasard, b -  Kérogène évolué, image en fond  noir 00.2; les 
empilements aromatiques s ’orientent parallèlement dans certains domaines.

Les piles de molécules d’abord orientées au hasard (fig. 3 a) peuvent s’arranger 
à peu près parallèlement dans des domaines d ’ étendue variable lorsque progresse 
la catagenèse [8]. En fond noir 00.2 l’ orientation moléculaire se traduit par l’appa
rition de nuages de points lumineux séparés par des parties sombres (fig. 3 b).
Dans les diagrammes de microdiffraction électronique l’ anneau 00.2 devient visible. 
L’ apparition de l’orientation moléculaire correspond à la fin de la production de 
l’huile et son étendue dépend du potentiel pétrolier du kérogène [9]. Au delà de 
ce point la progression de la catagenèse conduit seulement à une augmentation 
progressive du contraste des nuages de domaines lumineux. Ceci correspond à une 
amélioration du degré d ’ orientation moléculaire par une amélioration du parallé
lisme des molécules aromatiques d ’un empilement à l’autre.

Si l’ on considère dans le diagramme H/C, O/С  (fig. 2) les kérogènes de la série
I, dont le rapport H/C est le plus élevé, l’ extension de l’orientation moléculaire 
est maximale (500—1000 Â). Les kérogènes appartenant à la série III, où le rapport
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FIG.3 (suite), с -  Coke de carbone tendre, image optique, d -  Coke de carbone tendre, image 
en fond noir 00.2; les molécules aromatiques vues sur la tranche dans un pli s ’illuminent.

H/C est le plus bas, présentent au contraire une orientation moléculaire très réduite 
(5 0 —100 Â). Ils sont riches en fonctions oxygénées et présentent un faible rende
ment en hydrocarbures. Les kérogènes de la série II, à com position intermédiaire, 
contiennent des régions orientées d ’ environ 200 Â.

Ces résultats ont permis de définir un ensemble de critères apparemment 
suffisants pour évaluer le degré de catagenèse et pour classer les kérogènes dans 
une des trois catégories décrites ci-dessus, même lorsqu’ils sont très évolués. De 
ce fait il est possible de donner une idée de la com position chimique du précurseur. 
On pourrait par exemple s’attendre à observer dans un kérogène d ’âge précambrien 
une orientation moléculaire caractéristique d ’un degré élevé de catagenèse. En 
même temps on devrait s’attendre à une orientation très étendue comparable à 
celle des kérogènes de la série I d’ origine algaire.

En effectuant des simulations thermiques sur les kérogènes [9], on s’aperçoit 
que catagenèse et pyrolyse en phase condensée provoquent les mêmes modifications 
structurales. Elles sont donc comparables, com pte tenu de la durée plus longue et
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FIG.4. a -  Diagramme de microdiffraction électronique d ’un coke de kérogène. b — Diagramme 
de microdiffraction électronique d ’un coke de carbone tendre, c -  Résolution des plans réti- 
culaires dans les plis d ’une particule de coke de carbone tendre, d — Résolution des plans réti- 
culaires de l ’échantillon GL 1022.
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de la température plus basse de la catagenèse. Ceci a suggéré l’utilisation, com m e 
précurseurs, de substances naturelles plus simples que les kérogènes. Leur étude 
thermique [ 10 - 1 2 ] a permis de mettre en évidence l’effet de l’oxydation au début 
de l’ évolution. Lorsque la pyrolyse est conduite sous atmosphère inerte, on re
trouve des résultats similaires à ceux obtenus sur les kérogènes. L’orientation 
moléculaire qui apparaît au-dessus de 400°C  est d ’autant moins étendue que le 
précurseur est plus riche en oxygène. Par contre, même lorsque le matériau est 
riche en hydrogène, l’orientation moléculaire est réduite ou même totalement 
inhibée par l’action de l’ oxygène sur le produit initial à 200°C. Dans ce cas les 
produits très évolués ne se signalent que par l’ augmentation de l’ intensité des do
maines lumineux en fonction de celle de l’ anneau 00.2 dans les diagrammes de 
microdiffraction électronique, ainsi que par la position de leur point figuratif dans 
le diagramme H/C, O/C.

Dans la pyrolyse des déchets pétroliers lourds ou des brais de houille, il se 
produit aussi une orientation moléculaire (mésophase), mais elle est plus étendue 
que celle observée dans les kérogènes. Elle atteint plusieurs micromètres [13, 14]. 
Lorsqu’on pyrolyse de tels matériaux sous atmosphère inerte on form e un coke 
dont la structure est lamellaire (vers 1000°C). Ces carbones, appelés carbones 
tendres, se transforment progressivement en graphite par chauffage à 3000°C. Un 
fragment de coke de carbone tendre examiné au m icroscope électronique est 
formé de molécules aromatiques similaires à celles que contiennent les kérogènes, 
mais elles sont orientées à peu près parallèlement au plan de la lamelle dans tout 
le fragment. Comme ces fragments sont très minces, donc très souples, ils se dé
posent à plat sur la membrane support mais en formant par endroits des plis 
(fig. 3 c).

En fond noir 00.2 les parties posées à plat ne s’ illuminent pas; par contre 
dans les plis les empilements de molécules sont orientés sur la tranche et apparaissent 
com m e des domaines lumineux intenses (fig. 3 d). Les diagrammes du coke de 
carbone tendre montrent deux arcs 00.2 (fig. 4 b ) qui traduisent l’immense exten
sion de l’ orientation moléculaire, qui couvre de façon homogène tout le volume 
d’un fragment (plusieurs jum3). La qualité et l’extension de l’ orientation molé
culaire d’un coke de carbone tendre apparaissent bien aussi dans les images de plans 
réticulaires effectuées dans les plis d ’une particule de coke (fig. 4 c). Les équiva
lents naturels des carbones tendres pourraient peut-être être trouvés dans les bitumes.

Rappelons qu ’un kérogène au maximum de son évolution naturelle (ou  mieux, 
de son évolution thermique provoquée, toujours supérieure à l’évolution naturelle) 
conduit à un coke très différent du coke de carbone tendre décrit ci-dessus. Il 
présente une orientation réduite en volume et qui change de direction d ’une région 
à l’ autre. Par conséquent le fragment devient statistiquement isotrope, et il se 
produit donc un anneau 00.2 continu dans les diagrammes (fig. 4 a).

Parmi les échantillons étudiés nous décrirons d’abord RFM 361 et GL 2342.
Le premier (charbon de M ikouloungou, fig. 5 a), est très éloigné des réacteurs. Il 
est d ’âge francevillien. Le second, également d ’âge francevillien, est un kérogène



326 VANDENBROUCKE et al.

FIG.5. a -  Image en fond  noir 00.2 de ¡ ’échantillon RFM  361, charbon de Mikouloungou. 
b -  Image en fond  noir 00.2 de l ’échantillon GL 2342, kérogène d ’Okelobondo 21.
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d ’O kelobondo très éloigné aussi des réacteurs (fig. 5 b). Ces deux échantillons 
sont des cokes absolument comparables à ceux des kérogènes évolués de la série I, 
ce qui indiquerait d’une part un état très avancé de catagenèse, d ’autre part une 
origine algaire ou bactérienne. Toutefois l’extension de l’ orientation moléculaire 
ne dépasse pas 500 Â, ce qui la classe parmi les plus petites de la série I. D ’autre 
part, ces deux échantillons sont très différents des cokes de carbones tendres des 
figures 3 c et d et 4 b et c. Ces résultats concordent bien avec ce que l’ on pouvait 
prévoir, en particulier dans le cas de l’échantillon de OK 21, dont on sait qu ’il a 
été préparé à partir d ’une argile sédimentaire et est donc typique du matériel orga
nique autochtone au milieu de sédimentation.

De façon extrêmement surprenante l’échantillon GL 1022, minerai pauvre 
d’Oklo à 4 m d ’une zone de réaction, est absolument similaire à un coke de carbone 
tendre issu d’un brai de houille ou de pétrole, comm e le montre la comparaison 
des figures 3 c et d et 4 b et c avec les figures 6 a, b, c et 4 d. Les figures 3 c et 
6 a montrent les lamelles plissées visibles en fond clair tandis que les plis s’ illuminent 
en fond noir 00.2 (figures 3 d et 6 b). De même les diagrammes de microdiffraction 
électronique (figures 4 b et 6 c) et les images de réseau (figure 4 c et d) sont simi
laires. Nous avons interprété cet aspect com m e étant celui d ’un bitume situé au 
terme de son évolution.

Au contact même du réacteur l’échantillon de bitume GL 522 est très évolué, 
puisque le rapport H/C est de 0,38. Cependant il ne montre aucun anneau 00.2 
décelable, les domaines lumineux du fond noir 00.2 se distinguent à peine de la 
membrane support et il n’apparaît aucune orientation préférentielle. L ’organisa
tion structurale s’améliore à peine après un traitement thermique à 700°C. Nous 
avons vu que l’ oxydation intense du matériau initial pouvait expliquer ces phéno
mènes. Cette interprétation est confirm ée par l’ analyse élémentaire qui indique un 
rapport O/С  de 0,28 contre 0,067 pour le bitume GL 1022. L ’échantillon COMUF 
594, situé à 2,50 m d ’une zone de réaction, montre un aspect voisin du bitume 
GL 522, bien que les images en fond noir soient plus intenses et l’anneau 00.2 
visible. L’ analyse élémentaire confirm e ici encore l’ existence d ’une oxydation 
intense due à la présence d’ eau et peut-être plus ou moins accentuée par l’ irradia
tion. Celle-ci provoquerait l’ apparition de radicaux libres susceptibles de favoriser 
la fixation d ’oxygène. Dans le cas des oxydations expérimentales [10-12] décrites 
précédemment, la disparition de l’orientation moléculaire est en effet attribuée 
à la fixation de fonctions oxygénées aux frontières des empilements de molécules 
aromatiques qui provoque un pontage de ces empilements et les fige, empêchant 
ainsi toute orientation moléculaire. Les échantillons-GL 522 et COMUF 594 ne 
sont vraisemblablement pas des bitumes mis en place peu après l’extinction du 
réacteur car ils auraient alors évolué naturellement et se rapprocheraient de 
l’ échantillon GL 1022. Mis en place plus tardivement on aurait pu les faire évoluer 
par traitement thermique. On doit donc bien considérer qu’ ils étaient présents 
au moment où les réactions nucléaires ont eu lieu.
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5.1. Rôle de la matière organique dans la genèse du gisement d’uranium d’Oklo

Les problèmes posés, nature du vecteur de l’uranium et agent précipitant, 
sont indirectement liés à l’ époque du dépôt de l’uranium, comparée à celle des 
couches sédimentaires qui contiennent le minerai. Deux possibilités se présentent:

a) Dépôt synsédimentaire

L’uranium peut être transporté sous forme de combinaison avec de la matière 
organique. On sait que celle-ci peut, par l’ action des micro-organismes des sols ou 
des eaux, augmenter considérablement la solubilisation de l’uranium [15]. D ’autre 
part, une activité pédologique au Précambrien est fort probable (bien qu ’il ne 
s’agisse probablement pas de végétaux supérieurs! ), la matière organique déposée 
dans les pélites du FB provenant certainement, com m e les sédiments qui l’ accom 
pagnaient, de l’ érosion du continent par un fleuve (ce qui n ’exclut pas un apport 
de matériel algaire autochtone au milieu de sédimentation, mais qui reste toujours 
subordonné, comm e le prouve l’ étude des deltas actuels). L ’agent précipitant serait 
alors l’ oxygène du milieu de dépôt qui détruirait la matière organique. Cependant, 
plusieurs contradictions apparaissent. En premier lieu, l’uranium libéré en environne
ment oxydant doit rester à la valence 6, donc probablement en solution. Ensuite, 
une liaison uranium-matière organique doit s’accompagner d ’une liaison uranium- 
vanadium et uranium-phosphore. Or, si la première est effectivement rencontrée 
[16], la seconde n’existe pas et de plus les teneurs en phosphore sont généralement 
très faibles [17]. En outre, on ne voit pas pourquoi dans les roches contenant ou 
ayant contenu de la matière organique, com m e les pélites du FB, il n ’y aurait pas 
de l’uranium en concentration plus importante que dans les grès.

Si l’uranium est transporté sous form e d ’une combinaison minérale (carbonate 
par exemple), sa précipitation doit faire intervenir un milieu sédimentaire réducteur. 
Là encore on devrait retrouver la minéralisation dans des sédiments fins et non dans 
des grès.

b) D épôt post-sédimentaire

Il est possible, d ’après [18], que la phase de dépôt et de consolidation des 
sédiments FA et FBI par enfouissement ait été suivie d ’une remontée mettant à 
jour une partie des grès FA. Les eaux météoriques chargées en uranium soluble 
ont pu alors s’ infiltrer dans les grès, particulièrement dans les zones de conglomérats, 
très perméables. Si, pendant la phase d ’enfouissement des sédiments, la matière 
organique du FB s’ est transformée en partie en hydrocarbures qui ont migré dans 
les réservoirs les plus perméables et les plus proches, c ’ est-à-dire les grès du FA 
supérieur, le milieu réducteur capable de précipiter l’uranium était en place au

5. CONCLUSIONS
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moment de l’ infiltration des eaux météoriques. Ceci expliquerait pourquoi on ne 
retrouve l’uranium que dans les grès de la couche C l, et pourquoi il est intimement 
associé à de la matière organique, sous forme d’inclusions [19]. On expliquerait 
également ainsi la corrélation entre la richesse de la couche et le pendage [20 ], les 
hydrocarbures se concentrant toujours dans un réservoir au sommet des structures 
et l’eau en dessous, par gravité.

L ’état sous lequel l’uranium aurait été transporté par les eaux météoriques 
est plus délicat à définir; on ne peut pas complètement exclure un m ode de trans
port en combinaison avec de la matière organique, encore qu’on puisse lui opposer 
le manque de corrélation entre uranium et phosphore. Cependant l’excellente 
corrélation observée entre U, Ca et U, Pb [ 17] fait,plutôt penser, puisque Ca et Pb 
sont essentiellement déposés sous forme de carbonates, que l’uranium était peut- 
être lui aussi sous forme de carbonate.

Le dépôt de l’uranium dans des grès déjà consolidés a pu se faire par précipi
tation continue à partir des infiltrations météoriques, la matière organique assurant 
ainsi une préconcentration, même si les quantités d’uranium transportées par les 
eaux étaient initialement assez faibles. Ce mécanisme de préconcentration ne peut 
être envisagé que dans le cas où l’uranium est déposé dans des couches déjà con
solidées, qui ne risquent pas d’être altérées ou détruites par une circulation de 
fluides.

5.2. Rôle de la matière organique dans la formation des zones de pile

Il semble que toutes les observations convergent vers une influence dominante 
de la tectonique dans la formation des piles. On peut supposer que la concentra
tion de l’uranium provient de la concentration de la couche minéralisée elle-même, 
l’ensemble des silicates étant dissous sous l’ influence de la pression et de la tempéra
ture dans les zones tectonisées. Le départ de silice est démontré par les nombreuses 
silicifications observées dans les sédiments en dehors des zones de pile [ 16] et la 
recristallisation des phyllites en kaolinite dans les zones de réaction (la kaolinite 
est l’argile la moins riche en S i0 2 ). La matière organique n ’a probablement eu 
aucune influence dans ce processus. Il est même possible qu ’elle ait déjà en grande 
partie disparu au mom ent de ce phénomène de concentration, soit qu ’elle ait été 
oxydée au fur et à mesure de l’ infiltration des eaux météoriques chargées en 
uranium, soit qu’elle ait été craquée sous l’ influence de la température au cours de 
l’enfouissement des sédiments, soit qu ’elle ait été expulsée des grès ou détruite 
par la pression et la température dans les zones tectonisées.

5.3. Influence des zones de pile sur la matière organique

Les résultats des analyses ne permettent pas de mettre en évidence une in
fluence directe des rayonnements sur la matière organique, vu les faibles teneurs
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en carbone des roches examinées et les difficultés d’ obtention de kérogènes dé
barrassés de cendres minérales. On peut par contre observer les effets secondaires 
de la présence des réacteurs sur la matière organique, c ’est-à-dire réchauffem ent 
et l’ oxydation par l’ eau qui en a résulté. Notons que réchauffem ent dû à la 
proximité des piles aurait sur la matière organique une influence équivalente à 
celle d ’une irradiation, par formation d ’une matière organique plus évoluée, 
toutes choses égales par ailleurs.
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Résumé—Abstract

E T U D E  P E T R O G R A P H IQ U E  D E  L A  M A T IE R E  O R G A N IQ U E  D ’ O K L O .
L es te ch n iq u e s  de la  p é trog ra p h ie  des ch a rb o n s  o n t  é té  a p p liq u ées  aux éch an tillon s  

d ’ O k lo . D ivers ty p e s  de m atière  o rg an iqu e  (M O ) o n t  é té  d éterm in és  a u tou r du  réa cteu r et 
dans l ’ en sem ble  de la ré g io n : M O  in terstratifiée  a u to ch to n e , ty p e  ch a rb o n , de  ré fle cta n ce  
m ax im ale  dans l ’h u ile , a tte ign an t 6 ,9 0 % ; M O  de rem plissage se con d a ire , ty p e  b itu m e , de 
ré fle cta n ce  variant a u to u r  de  2% , c ’ est ce  ty p e  de  M O  q u i est associé  au réa cteu r ; M O  de 
ty p e  c o k e  naturel, à a n iso tro p ie  granulaire fin e  en tre  n iço is  cro isés. O n  a te n té , sur un e série 
de 6 0 0  m  re c o u p é e  par son d a g e , d ’ e stim er l ’ in ten sité  du  p a lé o f lu x  th erm iqu e . Ces investigation s, 
q u i en so n t e n c o re  au stade p ré lim in aire , d e v ro n t être co m p lé té e s .

P E T R O G R A P H IC  S T U D Y  O F  O R G A N IC  M A T T E R  F R O M  O K L O .
C oal p e tro g ra p h y  te ch n iq u e s  w ere a p p lied  t o  O k lo  sam ples and  variou s  ty p e s  o f  

org an ic  m ateria l w ere d e term in ed  a rou n d  the re a c to r  and  th ro u g h o u t  the re g io n  as a w h o le : 
e.g . in terstratified  a u to ch th o n o u s  o rg a n ic  m ateria l o f  the  c o a l ty p e , w ith  m a x im u m  re fle cta n ce  
in  the o il , reach in g  6 .9 0 % ; se co n d a ry -fille r  o rg a n ic  m ateria l o f  the  b itu m e  ty p e , w ith  
re fle cta n ce  vary in g  a rou n d  2 % , w h ich  is the  ty p e  o f  org an ic  m ateria l that is a ssocia ted  w ith  the 
re a c to r ; and  natura l c o k e  o rg a n ic  m ateria l w ith  fine-grain  a n iso tro p y  b e tw e e n  crossed  n ico ls .
A n  a ttem p t has b e e n  m ad e , w ith  a 6 0 0 -m  series in tersected  b y  a b o r e h o le , t o  estim ate  the  
in ten s ity  o f  the  therm al p a la e o flu x . T h e  research  is still o n ly  at the  in itia l stage and sh ou ld  b e  
co n tin u e d .

Les techniques modernes de la pétrographie des charbons n ’ont pas été, 
semble-t-il, appliquées jusqu’à présent au cas d ’Oklo.

Au cours d ’une réunion à Strasbourg, le 24 mars 1977, j ’ai eu l’occasion 
d’en exposer les possibilités, qui ont paru assez intéressantes pour qu’un petit 
programme de recherche soit entrepris dans cette direction. Nous nous étions 
proposé:
— de reconnaître les divers types de matières organiques (MO) associées au 

phénomène d ’Oklo;
— de déterminer si possible l’influence de la radioactivité sur ces familles 

naturelles;
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— de tenter, à partir d ’un forage ayant recoupé la série sédimentaire sur une 
épaisseur suffisante, dé calculer l’ intensité du paléoflux thermique régional 
et de comparer les données obtenues à celles de la zone de réaction.

1. ECHANTILLONNAGE

Nous avons utilisé pour ce travail trois séries d ’échantillons:
— une série de onze échantillons qui nous ont été remis par MM. Naudet et Weber 

en mars 1977 à Strasbourg; neuf d ’ entre eux ont été polis et examinés et cinq 
se sont révélés suffisamment riches pour permettre l’établissement d ’un 
réflectogramme;

— une série de douze échantillons envoyés par le CEA et parvenus au Cerchar 
le 29 juin 1977; six d’ entre eux ont été polis et trois réflectogrammes ont 
pu être établis;

— une série de trente-quatre échantillons qui nous sont parvenus par le canal
de l’Institut français du pétrole et qui provenaient principalement du sondage 
OK 21 ; des examens ont été faits sur vingt-deux d’entre eux et dix réflecto
grammes ont pu être établis.

2. METHODES D’OBSERVATION ET DE MESURE

Les échantillons ont fait l’ objet de deux types de préparation:
— des sections polies sur fragments bruts (SB) simplement enrobés dans une résine 

thermodurcissable (Stratyl);
— des lames minces polies à MO concentrée (LC) obtenues à partir de broyats 

<  200 ;um centrifugés dans une liqueur dense (d = 1,7) à 2500 tours/min; 
le flottant est recueilli par aspiration sur un filtre Millipore soluble qui fixe 
les particules sur une lame en plastique support et en permet le polissage; 
cette technique est particulièrement adaptée au cas.des roches pauvres en 
particules organiques.

La réflectométrie a été faite sur un photom ètre Leitz Orthoplan MPV II 
avec un ob jectif 50 X (ouverture numérique: 0,85) à immersion dans l’huile 
(indice n = 1,518 à 2 3 °C) dans la longueur d’ onde X = 546 nm. Le diamètre 
du champ photométré est dans ces conditions de 5 /zm.

Le photomultiplicateur est un EMI 9558 S20.
Pour l’ étalonnage nous avons utilisé un verre Leitz RI 7 704 de réflectance 

5,12% (n = 2,4349).
Dans la plupart des cas, particules concentrées après broyage et bitumes, 

seule la réflectance statistique moyenne a été établie sur le maximum de 
particules présentes sans rotation de la platine et sans polariseur.
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Pour de rares échantillons, notamment le charbon de M ikouloungou poli 
perpendiculairement à la stratification, nous avons cherché à établir les valeurs 
Rmax et R min par rotation de la platine du m icroscope, le faisceau incident 
étant polarisé.

En plus de la réflectométrie, les échantillons ont systématiquement été 
examinés en lumière polarisée (niçois croisés) et en fluorescence. Dans ce 
dernier cas, bien adapté aux MO récentes (contaminations, bitumes secondaires, 
etc.), on utilise une lampe à vapeur de mercure, un filtre d ’excitation dans le bleu 
(X = 390 nm) et un filtre d ’arrêt à 530 nm pour l’ observation. (Pour le détail 
de la méthode, voir [ 1 ].)

3. RESULTATS

Nous considérerons successivement les divers types de MO que nous avons 
été capables de distinguer.

3.1. Matière organique syngénétique autochtone: type charbon

C’est la MO primaire syngénétique interstratifiée que nous avons recherchée 
tout d’abord, afin d ’avoir une idée de la situation initiale du bassin avant la 
minéralisation.

Le témoin idéal dans ce domaine est le charbon de Mikouloungou. L ’examen 
en réflexion montre un ensemble incontestablement stratifié (photos 1 à 3, voir 
annexe) présentant un microlitage parfaitement net surtout en lumière partielle
ment polarisée. L ’anisotropie est renforcée autour des minéralisations dures en 
fonction des sùrcompressions locales. Cependant aucune structure reconnaissable 
n ’est visible et aucun des macéraux classiques de la pétrographie des charbons 
n’est détectable. Il est vrai qu ’au stade anthracite où se trouve ce charbon, c ’est 
généralement le cas.

Il est de fait que si l’ on reconnaît parfois encore des tissus organisés de 
type fusinite dans les anthracites classiques du Carbonifère, on y reconnaît 
beaucoup plus rarement les spores et les cuticules, mais il est exceptionnel d ’y 
retrouver des corps algaires.

La réflectance, mesurée dans les conditions décrites ci-dessus, a donné les 
résultats suivants (fig. 1 ):

Réflectance moyenne 4,05% Ecart-type 0,09 n = 20
Réflectance maximale 6,90% Ecart-type 0,30 n = 1 0
Réflectance minimale 2,44% Ecart-type 0,30 n = 1 0
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FIG .l. Réflectogram me du charbon de Mikouloungou (R F N 361 ).

Biréflectance: Rraax ~ Rmin = 4,45%

Réflectance moyenne calculée: maX -----= 3,93%-

Les valeurs obtenues montrent que le rang de ce charbon est incontestable
ment celui d ’un anthracite (R  >  2,5%) et même d ’un méta-anthracite (R  >  4,5%) 
selon les propositions de Alpern et Lemos de Sousa [2].

A titre comparatif le méta-anthracite de la Mure (bassin du Dauphiné) 
présente les valeurs R max = 6,04% et R min = 2,96%. Le maximum trouvé dans 
notre laboratoire est donné par l’ anthracite du Douro (Portugal) avec
Rmax -  7,30% et R n 2,62%. Les valeurs chimiques élémentaires corres
pondantes sont: carbone % = 97,1, hydrogène % = 1,15.

Ajoutons qu ’à l’ époque de la formation du charbon de Mikouloungou il 
ne pouvait s’agir de charbon humique provenant de plantes supérieures 
continentales mais d ’un matériel principalement algaire donnant un charbon de 
type sapropélique (boghead) avec l’ intervention probable de bactéries et peut- 
être de champignons marins ( Chitinomycetes, ex. Chitinozoaires) [3].

Nous avons reçu un second échantillon de surface (carrière GL 2372) 
présentant une structure totalement différente (photos 4 et 5). Les particules 
sont formées de deux phases (fig. 2):
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FIG.2. Réflectogramme de l ’échantillon de carrière (GL 2372).

— l’une foncée, isotrope ou très légèrement anisotrope, de form e parfois ovale 
avec souvent une cavité centrale; réflectance R moy = 0,87%;

— l’autre, généralement périphérique, est claire, fortement anisotrope, à 
extinction roulante, en relief; réflectance R max = 6,04%.

L’ensemble montre des signes de stratification assez nets. La partie claire 
présente parfois des amorces de structures cloisonnées, d ’interremplissage.
Elle présente souvent des microvacuoles.

L ’aspect de ces particules rappelle, d ’assez loin et en beaucoup plus évolué, 
celui de certains groupements coloniaux algaires de type Botryococcus (form e 
pseudo-hexagonale radiée). On pourrait être en présence d ’un boghead très 
évolué, la partie fortement anisotrope représentant l’exsudat bitumineux, la 
gelée sapropélique initiale baignant les masses algaires en décom position. Il ne 
s’agit là que d ’une hypothèse.

Une autre hypothèse pourrait être que la phase foncée représente une MO 
irradiée par les particules alpha. Cette irradiation — com m e l’ oxydation — aurait 
bloqué toute possibilité de diagenèse ultérieure, d ’ où le maintien de la 
réflectance à un bas niveau. Nous ne voyons pour l’ instant pas d ’autre hypothèse 
pour expliquer la persistance d ’une phase foncée dans un milieu par ailleurs très 
évolué.

D’un autre côté, il est probable qu ’au niveau des méta-anthracites atteint 
par la MO d ’Oklo, les effets classiques de la radioactivité (augmentation de 
réflectance) doivent être difficiles à percevoir.
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TABLEAU I. REFLECTOMETRIE DES MATIERES ORGANIQUES DU 
FORAGE OK 21

Profondeur

(m)

Rmoy

(%)

a n Sous-populations

Ri (%) Ol ni R 2 (%) a2 n2

62,2 2,51 1,46 62 0,67 0,18 17 3,33 1,02 45

82,1 4,47 0,42 100

162,1 4,27 0,45 100 Présence de particules de coke naturel

180,5 5,01 0,38 96

201,7 3,76 0,41 102

262,3 4,44 0,53 98

281,5 4,85 0,38 105

302,1 4,24 0,42 100 0,85 2

442,2 6,15 2,16 85 0,60 0,09 11 6,98 0,88 74

604,0 1,55 1,54 54 0,64 0,22 35 3,23 1,53 19

3.2. Estimation de l’ intensité du paléoflux sur la MO du forage OK 21

Il est bien établi à l’heure actuelle que l’ action de la température s’ inscrit 
d ’une manière irréversible sur la MO tant à l’échelle du laboratoire qu ’à 
l’échelle géologique. Dans les deux cas la vitesse de réchauffem ent et sa durée 
interviennent également.

Dans une certaine mesure, dans les bassins sédimentaires, temps et 
température peuvent se compenser. Pour le pétrographe l’action conjuguée 
de la température et du temps se traduit par une augmentation de réflectance.

Pour un même bassin il en résulte que la réflectance augmente avec la 
profondeur et qu ’on peut calculer un AR par 100 m de sédiments qui donne 
une idée de l’ intensité du paléogradient thermique. A  titre d’ exemple le 
forage de Gironville, situé dans le prolongement sud-ouest du bassin sarro- 
lorrain, se termine vers 6000 m de profondeur dans la zone des méta-anthracites 
avec un A R /100  m de 0,167 [4].

Nous avons tenté de mesurer l’ intensité du paléogradient sur une série 
d ’ échantillons prélevés entre 62 m et 604 m dans le forage OK 21. Les mesures 
ont toutes été faites sur des concentrés organiques (LC). Les résultats obtenus 
figurent dans le tableau I.

Le fait qu’aucune ligne évolutive nette ne puisse être tracée à partir de ces 
chiffres s’explique par plusieurs raisons:
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-  seule la MO syngénétique primaire ayant subi toute l’histoire thermique du 
bassin, depuis l’ origine, est à prendre en considération;

— il se trouve en réalité que les particules recueillies proviennent de familles 
initiales diverses: particules primaires de réflectance allant de 4 à 6%, particules 
de bitumes secondaires venus remplir ultérieurement les failles et les fractures, 
particules cokéfiées par action thermique intense (montées magmatiques 
filoniennes).

Dans un cas aussi com plexe il faudrait utiliser un plus grand nombre 
d’échantillons (nous en disposons mais nous avons manqué de temps pour le 
faire) et établir sur chacun d ’ eux la valeur R max (et non Rmoy ) en ne choisissant 
que les particules autochtones primaires reconnues, si possible, com m e non 
bitumineuses.

C ’est également cette com plexité qui explique en partie les sous-populations 
de basse et de haute réflectance qui ont été détectées. Rappelons également 
ici que l’ échantillon de carrière fournissait, dans les mêmes grosses particules, 
des phases respectivement foncées et claires. Après broyage fin et séparation ces 
phases doivent donner des réflectogrammes nécessairement différents.

Pour une paléothermométrie correcte, ne sont valables que les particules 
syngénétiques primaires, non oxydées, non irradiées et ayant été capables 
d ’enregistrer l’ activité thermique maximale.

Il restera en outre à expliquer la présence de particules de basse réflectance 
(photo 2 0 ) et celle de tissus fusinisés (photo 18) et de sclérotes d ’aspect 
classique (photo 19) liés généralement aux plantes supérieures.

3.3. Les substances bitumineuses

Nous donnerons ici au terme bitume, non son sens chimique de fraction 
extractible par les solvants usuels, mais son sens pétrographique et morphologique 
habituel: substance de remplissage des vides et fractures, solide, polissable, 
caractérisée par sa fluorescence (stades initiaux), sa réflectance, son anisotropie 
(stades plus évolués), sa microdureté (relief), son point de fusion, etc.

Il existe aussi des bitumes primaires, non migrés, encore présents sur le 
lieu de leur néoformation.

Nous assimilons les bitumes de remplissage des failles à des hydrocarbures 
migrés puis biodégradés.

Ces bitumes secondaires sont moins réfléchissants que la MO antérieure 
progénitrice. En effet leur mise en place est nécessairement plus tardive dans 
un système déjà consolidé et fracturé dont ils n ’ ont pas subi toute l’histoire 
thermique et dont la couverture pouvait être déjà en partie érodée au moment de 
la mise en place.



TABLEAU II. REFLECTOMETRIE DES CHARBONS D’AFFLEUREMENTS ET DES MATIERES ORGANIQUES 
ASSOCIEES AU REACTEUR

Echantillon Rmoy a n Sous-populations

(%) Ri (%) Ol ni Rî(%) 02 n2

Y  220, toit couche 1 1,67 0,14 20

G L  1021, bordure pile à 3 m 1,89 0,45 119

C O M U F  594, 2,5 m du 

réacteur

2,14 0 ,11 20

G L  1017, 2 m  du réacteur 1,26 0,25 55 Particules claires très fines, R  non mesurable

G L  2238, 1,5 m du réacteur 

front du 30.9.76

1,93 0,21 100

G L  1013, 1 m  du réacteur 2,76 1,73 72 1,63 0,30 49 5,16 0,89 23

G L  522, contact réacteur 1,67 0,14 20

G L  1009, faciès pile, limite 

zone 2
2 ,1 2 1,30 52 1,62 0,35 42 4,49 0,96 10

G L  1002, faciès pile, coeur 

zone 2
1,62 0,62 64

R F N  361, charbon de 

Mikouloungou

4,05 0,09 20

G L  2372, carrière d’Oklo 0,87 0,17 51 6,04 0,55 20
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FIG.3. Réflectogram me de l ’échantillon GL 522, minerai au contact du réacteur.

«Bitume» en filonnet dans la dolomie — Rivière M ’Voudi

L’examen (photo 6) montre que ce bitume se présente com m e un coke 
d ’anisotropie granulaire fine, de type coke sarro-lorrain [5].

On peut donc admettre qu ’il s’agit d ’un coke naturel probablement formé 
à la suite de la mise en place voisine d ’intrusions volcaniques à température assez 
élevée.

Industriellement l’ anisotropie optique apparaît dès le stade du’ semi-coke 
à la fin de la zone plastique (phase de fusion des charbons à coke) vers 
450—500°C dans la majeure partie des cas. On peut penser que des intrusions 
volcaniques ont pu provoquer des températures équivalentes ou même supérieures.

La réflectance de ce coke naturel est Rmoy = 3,22% ± 0,07.

Les substances organiques associées au réacteur

La MO qui domine quantitativement autour du réacteur est de type 
bitumineux massif, fracturé, à inclusions métalliques sans auréoles radioactives, 
légèrement anisotrope, l’anisotropie étant renforcée autour des inclusions 
(photos 7 à 9 ),.de réflectance plus basse que celle des charbons locaux (fig. 3).

On trouve cependant, accessoirement, des particules à deux phases (photo 11), 
des fragments tubulaires plus ou moins complexes (photo 1 2 ) et.de rares 
sclérotes (restes de Chitinomycetes?).

Les valeurs de réflectance obtenues sont données dans le tableau II.
Elles varient, pour R moyen, de 1,62% à 2,76%. Ces variations ne sont 

pas liées à la distance au réacteur; nous les interprétons comm e des variations
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naturelles de réflectance des diverses générations de bitumes. C ’est un fait 
d ’observation assez courant, lié à la production successive de phases bitumineuses 
de com position chimique -  donc de réflectance -  différentes.

Le nombre de particules recueillies est très variable d’un échantillon à l’ autre. 
Certaines lames sont riches et ont permis la mesure de 100 particules ou plus 
(G L 1021 et 2556). D ’autres présentent, en plus des bitumes, des particules à 
deux phases — claire et foncée — analogues au charbon de la carrière (G L 2372).

C ’est la phase claire de ces particules mixtes qui explique les valeurs de 
réflectance supérieures à 4% qui ont été trouvées autour du réacteur (G L 1009 
à 1013).

Autour de celui-ci on trouve donc, en majorité, des particules de bitumes 
vrais, mais aussi, en traces, des reliquats de ce qui était peut-être un charbon 
sapropélique autochtone.

CONCLUSION

L’interprétation des résultats et observations peut se faire provisoirement 
de la manière suivante:

— Le charbon local (M ikouloungou) a atteint le rang des méta-anthracites 
(Rmax = 6,90% ), il pourra servir de référence pour les interprétations avancées 
et pour le calcul du paléogradient géothermique. Il est différent de l’échantillon 
de la carrière d’Oklo (G L 2372), qui paraît plus franchement sapropélique 
(particules à deux phases).

— Il y avait probablement de la matière organique primaire de type 
algaire dans la future zone de réaction, avant la mise en place de la tectonique 
et des minéralisations, puisqu’on en retrouve des traces. Cette matière, qui 
ressemble à celle de l’ échantillon de la carrière, est peu abondante et les roches 
correspondantes devaient être du type schiste bitumineux.

— La MO quantitativement la plus importante, qui est venue ensuite 
remplir les fractures, est de type bitume, elle est secondaire et de réflectance 
nettement plus basse (R  <  3%) que la MO sapropélique autochtone (R max >  6%) 
dont la maturation lui a probablement donné naissance à une époque où sa 
réflectance devait être de l’ ordre de 1 % environ.

— L’un des types de MO de la région d ’Oklo est du coke naturel probable
ment lié à la mise en place d ’intrusions volcaniques. Il y a donc eu des actions 
thermiques locales intenses capables de porter la température des MO présentes 
à plus de 400° C mais dans des zones restreintes.

Cette première étude est encore trop sommaire, notamment pour ce qui 
concerne la mesure du paléogradient, et de nombreux points restent encore à
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expliquer, surtout l’ existence de phases et de particules de basse réflectance. 
L ’une des hypothèse possibles est le blocage de la diagenèse à un stade très 
précoce sous l’action des rayons alpha.
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Annexe
PHOTOS 1 A 20 (légendes p. 349)
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LEGENDES

PHOTO 1. RFN  361 - Charbon de Mikouloungou. O bjectif 50 X immersion, lumière réfléchie. On notera l ’aspect stratifié souligné par la présence, 
au centre, de lits à structure apparemment cellulaire et fusinisée?

PHOTO 2. RFN  361 -  Charbon de Mikouloungou. O bjectif 32 X immersion, lumière réfléchie. Idem avec fractures (en noir) plus nombreuses.

PHOTO 3. RFN  361 -  Charbon de Mikouloungou. O bjectif 32 X immersion, lumière réfléchie partiellement polarisée. L ’anisotropie optique 
est renforcée autour des inclusions minérales dures.

PHOTO 4. GL 2372 -  Echantillon de carrière (Oklo). O bjectif 50  X  immersion, lumière réfléchie partiellement polarisée. Particules à deux 
phases, la fon cée étant dominante, d ’origine peut-être algaire.

PHOTO 5. GL 2372 -  Echantillon de carrière (Oklo). Idem.

PHOTO 6. FW 66-457 -  Filonnet dans dolomie, Rivière M ’ Voudi. O bjectif 50  X immersion, lumière réfléchie partiellement polarisée. Coke 
naturel à anisotropie granulaire fine. Il pourrait s ’agir d ’un bitume secondaire coke fié  sur place.

PHOTO 7. COMUF 594 -  Minerai, à 2,50 m du réacteur. O bjectif 32 X immersion, lumière réfléchie. Bitume de remplissage secondaire à 
inclusions métalliques.

PHOTO 8. GL 522 -  Minerai, au contact du réacteur. O bjectif 32 X immersion, lumière réfléchie. Bitume de remplissage secondaire à inclusions 
métalliques.

PHOTO 9. Y 220 -  MO, toit couche 1. O bjectif 32 X  immersion, lumière réfléchie partiellement polarisée. Bitume de remplissage secondaire à 
inclusions métalliques, anisotropie renforcée autour des inclusions.

PHOTO 10. GL 1017  — Bordure pile à 2 m. O bjectif 50  X immersion, lumière réfléchie. Bitume ou phase claire d ’une particule à deux phases. 

PHOTO 11. GL 1002 — Faciès pile, zone 2. Objectif 50  X immersion, lumière réfléchie. Formation tubulaire (Chitinomycete? ).
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PHOTO ¡2. GL 1017 -  Bordure pile à 2 m. O bjectif 50 У, immersion, lumière réfléchie. Particules à deux phases. On notera la form e vaguement 
hexagonale de la partie claire e t  son centre plus foncé.

PHOTO 13. GL 2347 à 162,1 m. Lumière polarisée. Coke naturel à anisotropiegranulaire.1 

PHOTO 14. GL 2348 à 180,5 m. Bitume massif en grandes particules.1

PHOTO 15. GL 2349 à 201,7  m. Bitume probable en petits fragm ents}

PHOTO 16. GL 2355 à 322 m. Particule fon cée  associée à des bitumes clairs.*

PHOTO 17. GL 2358 à 382,1 m. Bitume fracturé}

PHOTO 18. GL 2759 à 402,4  m. Fragment de tissu ou pseudo-tissu fusinisé. Il est très peu probable que cette particule soit un m ycélium .1

PHOTO 19a. GL 2359 à 402,4 m. Particule de bitume et sclérote d ’aspect classique.1

PHOTO 19b. GL 2359 à 402,4 m. Sclérote (?  ) d ’aspect inhabituel ou spore réticulée fusinisée.1

PHOTO 20a. GL 2361 à 442,2 m. Particule fon cée  de réflectance anormale dans une série méta-anthracitisée.1

PHOTO 20b. GL 2371 à 604 m. Particule foncée de réflectance anormale dans une série méta-anthracitisée}

1 PHOTOS 13 à 20. Sondage OK 21. Toutes les photographies ont été prises en lumière réfléchie avec l’ob jectif de 50 X immersion d ’huile.
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DISCUSSION

F. WEBER: Comment expliquez-vous la migration tardive de matières 
organiques dans le réacteur alors que le sédiment avait déjà subi un enfouissement 
important avec des températures de l’ ordre de 200°C?

M. Alpern parle de cokéfaction de matières organiques dans le sondage 
OK 21, qui est très loin des réacteurs. Ce phénomène est sans doute lié à la mise 
en place de dolérite (1000  M A). Les matières organiques pouvaient-elles encore 
évoluer à cette époque?

Mireille VANDENBROUCKE: La transformation de la matière organique 
est un phénomène cinétique, et non seulement la température, mais le temps 
jouent un rôle. Il est possible que des com posés mobiles aient encore pu se 
form er et qu ’ils aient été mobilisés dans les circulations d ’eau chaude dues aux 
courants de convection.

En ce qui concerne la matière organique de OK 21, je  ne pense pas que son 
état d’ évolution élevé puisse s’ expliquer par la seule présence de dolérite, car le 
phénomène aurait un caractère très local (quelques mètres seulement) alors que 
tous les échantillons examinés sur 400 m de profondeur ont les mêmes carac
téristiques (pouvoir réflecteur et position dans le diagramme H/C, O /C).

J. CONNAN: J’ai été particulièrement intéressé par les résultats que vous 
avez présentés au sujet des rapports atomiques H/C, O /C  des kérogènes d ’ Oklo. 
Ces rapports et, en particulier, le rapport O/C, sont tout à fait anormaux. On se 
serait attendu à des rapports H /C, O/C faibles, c ’ est-à-dire à des points 
représentatifs, dans le diagramme H/C, O/C, proches de l’origine (points au 
voisinage de ceux d ’O kelobondo). C’est en général le cas pour les matières 
organiques évoluées. Celles d ’Oklo appartiennent à cette catégorie si on se 
réfère aux résultats présentés par M. Alpern.

Vous avez avancé, dans votre exposé, une explication de ces résultats en 
évoquant l’ intervention de phénomènes d ’hydrogénation et d ’oxydation . Vos 
résultats m’ont paru indiquer que les phénomènes d ’oxydation sont largement 
prépondérants. Cette interprétation justifierait notamment les fortes valeurs 
du rapport O/C trouvées dans les kérogènes d ’Oklo.

Mireille VANDENBROUCKE: Il semble effectivement que c ’est 
essentiellement l’ action de l’eau, par son oxygène, qui a conduit à des kérogènes 
si fortement oxydés. Et d’ ailleurs vous pouvez voir que le rapport H/C est de 
toute façon extrêmement bas. Donc c’ est un phénomène d ’ oxydation  sur une 
matière organique évoluée.

SUR LES MEMOIRES IAEA-TC-119/10 ET 11
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THERMOLUMINESCENCE AND ELECTRON- 
SPIN RESONANCE STUDIES OF THE OKLO 
NATURAL-FISSION REACTOR MATERIALS

S.A. DURRANI, K .A.R. KH AZAL, G.L. HENDRY*,
S. A R A FA **
Department o f  Physics,
University o f  Birmingham,
Birmingham, United Kingdom

Résumé—Abstract

T H E R M O L U M IN E S C E N C E  ET R E S O N A N C E  D E  SPIN E L E C T R O N IQ U E  D ES  M ATIER ES 

D U  R E A C T E U R  N A T U R E L  D ’O K L O .

Dans une étude antérieure, les auteurs avaient conclu que les singularités des échantillons 

prélevés dans la zone de réaction 2 en matière de thermoluminescence, et notamment leur totale 

absence de thermoluminescence naturelle et leur inaptitude à manifester une thermoluminescence 

artificiellement provoquée, pouvaient être attribuées aux fortes détériorations que leur avait 

fait subir l’irradiation dans le cœur du réacteur. Par contre, les échantillons prélevés hors de la 

zone de réaction ont une thermoluminescence normale. L ’étude actuelle porte sur un second 

jeu d’échantillons, au nombre de six, prélevés hors de la zone de réaction. Un examen géologique 

préalable effectué au cours du prélèvement avait indiqué qu’un premier groupe de trois échantil

lons se trouvait dans une gangue argileuse très semblable à celle du minerai du cœur, cependant 

que le second groupe de trois échantillons consistait en un minerai riche mais d’un taux de 

réaction très faible. On a étudié la fluorescence X, la thermoluminescence et la résonance du 

spin électronique du second jeu d’échantillons afin de déterminer s’il fallait attribuer les 

différences en matière de luminescence entre les échantillons prélevés à l’intérieur et à l’extérieur 

du cœur à des différences de composition ou aux dégâts d’irradiation. On  a constaté que les 

compositions des échantillons du second jeu sont extrêmement hétérogènes. Mais après avoir 

comparé certains échantillons des premier et second jeu dont la composition offre des ressem

blances générales, on a conclu que l’hypothèse primitive d’une détérioration due à l’irradiation 

est toujours valable. Une autre expérience vient à l’appui de cette hypothèse: on a chauffé à 

1000°C pendant trois jours des matières provenant de deux échantillons du premier jeu prélevés 

à l’intérieur du cœur et constaté qu’ils manifestaient, après recristallisation, une thermo

luminescence normale. On a également trouvé une certaine corrélation entre la résonance du 

spin électronique et la thermoluminescence des deux jeux.

T H E R M O L U M IN E S C E N C E  A N D  ELECTRON-SPIN R E SO N A N C E  STUDIES O F  TH E  O K L O  

NATURAL- FISSION  R E A C T O R  M ATE R IA LS .

In a previous paper, the authors had concluded that the remarkable thermoluminescence 

(TL) properties of samples obtained from within the ‘reaction zone 2’, namely the total absence

* Department of Geological Sciences, University of Birmingham.

**  Department of Physics, American University in Cairo, Cairo, Egypt.
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of natural T L  in them and their inability to exhibit artificially induced TL , could be attributed 

to a high degree of radiation damage suffered by them in the reactor core. By contrast, samples 

from outside the reaction zone exhibited normal T L  properties. In the present investigation, 

a ‘second set’ of samples (six in number) are examined, which had been collected from outside 

the reaction zone. Preliminary geological examination during their selection had indicated that 

one subset of three samples had a clay matrix very similar to that of the ore of the core, and 

the second subset of three samples consisted of rich ore but with a very low reaction rate.

X-ray fluorescence (X R F ), TL, and electron-spin resonance (ESR) studies of the ‘second set’ 

have been carried out with a view to ascertaining whether the differences in the T L  properties 

of the in-core and off-core samples in the ‘first set’ could be attributed to compositional 

differences rather than to radiation damage. It is found that considerable compositional 

inhomogeneity exists within the ‘second-set’ samples. However, on comparing samples in the 

first and second sets that have broad compositional likeness, it is concluded that the original 

radiation-damage hypothesis is still tenable. The hypothesis is lent further support by an 

experiment in which material from two in-core samples of the ‘first set’ was heated at 1000 С 

for three days and it was observed that the resulting recrystallization enabled these samples 

to exhibit normal TL. Also, a certain degree of correlation has been found between the ESR 

and T L  properties of each set.

1. INTRODUCTION

In our previous paper presented at the IAEA Symposium at Libreville,
Gabon, in 1975 [1 ], one o f  the main conclusions o f  our thermoluminescence (TL) 
studies was that samples from  within a reaction zone appeared to have suffered 
such a high degree o f  radiation damage that they not only failed to exhibit any 
natural TL but it was impossible to induce fresh TL in them by large doses o f  
7 -rays. This was in marked contrast to the behaviour o f  samples from  outside 
the reaction zone, where their TL properties were quite normal. Thus, whereas 
samples 2P¡ to 2P4 from inside reaction zone 2 failed to exhibit any detectable 
T L  glow (whether natural, or as a result o f  giving them a 7 -ray dose o f  up to 
6 Mrad), samples 2P6 to 2P1S, collected at 10-cm intervals going away from the 
edge o f  the reaction zone, behaved normally. Sample 2PS, from near the edge 
o f  the reaction zone, displayed intermediate properties — it showed no natural 
TL but was able to exhibit induced TL.

The difference in the behaviour o f  the in-core and the off-core samples 
could be attributed to two alternative causes: either (i) the samples inside and 
outside the reaction zone were mineralogically so different that their TL properties 
were in marked contrast; or (ii) the radiation damage produced within the 
reaction zone by the intense bombardment o f  neutrons ( ~ 10 21 n /cm 2) and the 
resulting fission-product impacting was sufficient to produce a state o f  metamicti- 
zation in the soil grams. It may be mentioned in passing that we have never seen 
any natural geological rocks (whether lunar, meteoritic or terrestrial) that have
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failed to produce observable TL  glow when given a sufficiently high artificial 
dose o f  ionizing radiation.

To test the second hypothesis -  (ii) -  we bombarded crystals o f  both natural 
(Brazilian) quartz and o f  quartz found in an off-core Oklo sample (2P U) with a 
massive dose (1 0 s Mrad) o f  10-MeV protons from  a cyclotron. There was 
indication that this intense bombardment did produce a marked diminution in 
the TL sensitivity o f  the quartz crystals (see Refs [1 ,2 ]  for details).

It was, however, considered desirable that we should further examine the 
first hypothesis — (i) — by comparing and contrasting the TL  propertiès of.soil 
samples collected from other regions outside the reaction zone which resembled 
those inside the zone in their mineralogical com position, so that the radiation 
damage was the chief distinguishing factor. Dr. R. Naudet very kindly provided 
us with two sets o f  such off-core samples, as detailed below.

A  further novelty in the present paper is the study o f  the electron-spin 
resonance (ESR) properties o f  the in-core and off-core samples. It is known that 
the ESR signal E' in silicates is radiation-dependent; it has also been suggested 
that it is related to the TL signal from  the same sample. Therefore, we have 
carried out some ESR investigations o f  the Oklo samples to check such correlations.

1.1. Samples studied and their setting

Investigations on two sets o f  samples are reported in this paper. The ‘first 
set’ comprises two suites o f  samples [1] given to us by Dr. R. Naudet between 
September 1974 and January 1975, although only one o f  these suites is considered 
in detail here. This is the series 2Pj to 2P1S (Nos 430—444 according to Dr. Naudet’s 
code) from outcrop No. 2, picked every 1 0 cm along a line going out from reaction 
zone 2 and traversing the width o f  the ore-rich lens. From P! to P5 the samples 
are still in the ‘reactor core ’ ; those beyond are from  the low-grade ore. D r.,Naudet 
has recently expressed some doubts about sample 2P6: he no longer believes that 
it was a close neighbour o f  sample 2P5 at the time o f  the reactions.

The ‘second set’ , consisting o f  six samples and supplied to us by Dr. Naudet 
in December 1975, may be divided into two subsets. Subset A consists o f  three 
samples — Nos 762, 1943, and 1959; they com e from  outside the reaction zone 
at distances o f  1—3 m from  the core. In Dr. Naudet’s words: “ They have a clay 
matrix very similar to the ore o f  the core, and have been picked out on the surface 
after geological examination” . The purpose was “ to compare their TL sensitivity 
with core samples such as 2Pi to 2P4” .

Subset В also consists o f  three samples -  Nos 800.1, 2321, and 2266. “ They 
are made o f  rich ore (surconcentration area), but with a very low  reaction rate.”  
These samples came from  vertical drill cores SC 15, KN 259, and KN 228, 
respectively, which apparently passed through the reaction zone.



3 5 6 DURRANI et al.

2. EXPERIMENTAL RESULTS

2.1. Thermoluminescence (TL) studies

When ionizing radiation falls on, say, a crystalline material, it can cause 
electrons to be ‘trapped’ in various trapping states (or ‘traps’ ), whose stability 
depends very strongly on  the depth o f  the trap and the temperature o f  storage.
On heating the material, the stored energy may be released in the form  o f  light 
(TL), a number o f  glow peaks often being exhibited at various readout temperatures. 
In a natural sample, the glow intensity corresponding to a given peak (i.e. to a given 
trap) represents the residual or surviving number o f  filled traps, which are being 
continually drained by  the temperature o f  storage. By artificially irradiating the 
same material in the laboratory, one can determine the shape o f  the initial glow- 
peak structure as well as the ‘sensitivity’ or TL response o f  the sample per unit 
dose, the saturation characteristics, etc.

In this study, the matrix or gangue material from  each sample was sieved, 
and grains o f  diameters between 106 and 180 ¡xm were selected. The samples 
were heated on a tantalum strip in a chamber, in an atmosphere o f  oxygen-free 
nitrogen to avoid chemiluminescence, at a controlled heating rate o f  3.6°C  s '1.
The light output transmitted through a broad-band blue filter was collected by 
a cooled photomultiplier tube, and the anode current passing via an electrometer, 
was plotted on an x-y chart recorder (for further details o f  apparatus, see R ef.[2 ]). 
The area under the glow curve was integrated over the readout temperature 
intervals 180 — 340°C  and 340 — 500°C, using a planimeter.

2.1.1. Natural and induced TL

Figure 1 shows the TL glow curve from  sample 1943 (subset A , ‘second set’ ), 
chosen as an example. Curve A represents the natural TL glow, while curve В 
shows the glow induced in the sample as a result o f  imparting to it a 60Co 7 -ray 
dose o f  6 Mrad in addition to its natural dose. In the natural glow, two stable 
peaks appear, at ~325 and ~ 420°C ; these are enhanced by artificial irradiation. 
Little natural TL has survived below  ~ 200°C , whereas artificial irradiation is able 
to induce a strong peak at ~ 100°C  as well as a weak one at ~220°C . The absence 
o f  natural TL below ~ 200°C  can be explained in terms o f  room-temperature 
fading.

All samples in the ‘second set’ , except 1959 and 800.1, showed some natural 
TL over the readout temperature interval 180—500°C. In all samples (including 
Nos 1959 and 800.1) it was possible to induce varying degrees o f  glow by giving 
them a 6-Mrad 7 -ray dose. The ‘TL sensitivity’ o f  each sample was measured by 
first annealing it and then giving it a test dose o f  150 krad o f  7 ’s.
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TEMPERATURE (°C )

FIG.l. The natural and artificially induced TL glow curves for  a typical ‘second-set ’ sample 
(N o.1943 from  subset A). Curve A shows the natural thermoluminescence (TL), and curve В 
the TL resulting from  its natural dose + 6  Mrad o f  60Со у -rays. The grain size was 1 0 6 -1 8 0  fim, 
the sample weight = 2  mg, and the heating rate 3.6 С s~l ; the black-body radiation has been 
subtracted.

The sensitivity values (in TL area/mg • krad) were used to normalize the TL 
outputs, integrated over a given temperature interval, o f  the various samples. The 
results are shown in Table I.

The means o f  the two subsets for the normalized natural TL (3 4 0 —500°C) 
happen to be exactly the same, viz. 165.4 units, if one ignores the naturally non
glowing samples 1959 and 800.1 in each case (with avalúes = ±69.9 and ±31.3 
units for subsets A  and B, respectively). These values are quite close to the mean 
o f  the 3 4 0 -5 0 0 ° С TL in the off-core  samples 2P6 — 2РИ o f  the ‘ first set’ , viz. 
184.7 ± 74.6 units, while being distinctly different from  the TL in the core 
samples 2Pt — 2P5 , which is 0 in each case. Even the samples 1959 and 800.1, 
which display no natural TL, differ from  the core samples in that the former are 
able to exhibit induced TL, whereas it was found in Ref. [ 1 ] that it is impossible 
to induce any TL  in the core samples 2P! — 2P4. Samples 800.1 and 1959 thus 
resemble the core-edge sample 2P5 in its lack o f  natural TL but ability to exhibit 
induced TL. The relevant TL data for the ‘ first set’ are shown in Table II for 
ease o f  comparison.



TABLE I. THERMOLUMINESCENCE CHARACTERISTICS OF THE ‘SECOND SET’ OF OKLO SAMPLES

Sample

No.

Glow area II 

(180- 340° C)

Glow area III 

(3 40—500°C)

(arbitrary units) (arbitrary units)

Natural Natural Natural
Sensitivity3 

Natural ,
area/mg ■ krad 

+6 Mrad (7 ) 2)

Normalized

T L  +6  Mrad (7 ) T L natural T L *3

Subset A

762 15.6 28.8 26.2- 32.7 12.2 214.8

1943 14.9 61.8 23.2 44.5 20.0 116.0

1959 0 7.8 0 1.65 3.9 0

Subset В
Meanc (samples 762 and 1943) = 165.4 ± 69.9 units

800.1 .0 4.6 0 1.66 1.7 0

2321 6.6 33.4 10.6 20.0 7.4 143.3

2266 4.0 18.5 4.5 11.85 2.4 187.5

Mean0 (samples 2321 and 2266) = 165.4 ± 31.3 units

a THe T L  sensitivity of a sample is measured by first annealing it and then giving it a test dosé of 150 krad of 7 ’s; any temperature- 

sensitization is ignored.

k The normalized T L  is obtained by dividing the natural T L  of a sample, over a given readout temperature interval, by its

• sensitivity value.

c The means refer to the normalized natural T L  in the readout interval 340—500°C for the samples indicated.
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TABLE II. N A TU R AL THERMOLUMINESCENCE IN THE ‘FIRST SET’ OF 
OKLO SAMPLESa

Sample

No.

Glow area II (180- 340°C) 

(arbitrary units)

Glow area III (340-500°C) 

(arbitrary units)

Natural T L

Sensitivity^ 

-Natural T L  area/mg • krad 

( 10 ‘ 2)

Normalized
natural

T L f c

2Pr 2P4 0 0 0 -

2P 5 0 0 3.6 0

2P6 10.5 22.5 12.0 187.5

2P 7 18.8 48.8 2 1.6 225.9

2P8 28.5 62.3 19.8 314.6

2P9 9.0 27.5 17.7 155.4

2Pio 12.8 28.5 15.6 182.7

2Pn 18.8 40.5 15.3 264.7

2P12 10.5 25.0 13.2 189.4

2Pi3 2.3 2.3 5.7 40.4

2P14 2.3 7.5 5.1 147.1

2P1S ■ 3.0 7.5 5.4 138.9

Mean^ (samples 2P6-2P 1S) =  ] 84.7 ±74.6

units (or, neglecting the value for 2P13:
200.7 ± 58.2 units)

a These values are based on Figs 2, 3 and 4 of Ref. [1]. 

k See first footnote to Table I. 

c See second footnote to Table I.

^ The mean refers to the normalized T L  in the readout interval 340—5 00° С for the off-core 

samples indicated. It is quite close to the value for the naturally glowing samples in the 

‘second set’ (Table I).
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2.2. Electron-spin resonance (ESR) studies

Although a suggestion was made as long ago as 1968 by Zeller [3] that a 
relationship existed between the TL  o f  geological samples and their radiation- 
induced electron-spin resonance (ESR) signal, very little systematic or quantitative 
work has been done on the relations between the two phenomena [4]. Detailed 
experiments are currently in progress in our laboratory to verify and define such 
relations, especially for materials o f  interest in solid-state nuclear track detection 
(results to be published). We decided to check any TL-ESR correlations in Oklo 
materials.

The interaction o f  radiation with a solid material produces ionization (and 
related phenomena) as well as radiation-induced defects. Some o f  the mobile 
charges set in motion by ionization may be trapped at a defect (intrinsic or induced) 
to form  electron traps or hole traps. The electron traps are exemplified by the 
E'-centre in quartz and other silicate minerals, and the hole traps by oxygen sites 
in oxides.

Electron-spin resonance arises from  the resonant absorption o f  microwave 
electromagnetic (em ) radiation by unpaired spins in a mineral in a magnetic field. 
The resonance condition is

hi> = g цр H

where v is the frequency o f  the em radiation, g the Landé-factor, H the external 
magnetic field intensity, the Bohr magneton, and h Planck’s constant. The 
usual experimental practice is to use a fixed frequency, varying the magnetic field 
to establish the resonance condition. The g value is the spectroscopic splitting 
factor and is equal to 2.00  for a free electron spin.

Electron-spin resonance experiments on the ‘ first set’ were performed at 
both the American University in Cairo (hereafter called the ‘Cairo results’) and 
the University o f  Uppsala, Sweden (hereafter called the ‘Uppsala results’), using 
X-band ESR spectrometers. The ESR experiments on the ‘second set’ were 
performed only at Cairo.

In all cases the experiments were performed after gently crushing the 
samples in an agate mortar and picking out the finest grains without any sieving.
The sample weight and volume were kept the same (to  within ~±5% ) and other 
experimental conditions were held constant for a given series o f  runs, so that the 
results could be internally compared from  sample to sample. Heat treatment 
was given, where mentioned, by placing the sample in a furnace, held at 500°C 
for ~ 1 5 minutes, or at 200°C  for about one hour. Heated samples were, in some 
cases, exposed to X- or 7 -rays. In the case o f  the ‘ first set’ , the Cairo values should 
be regarded as preliminary; the Uppsala results are quantitatively more reliable.
All ESR spectra were measured at room  temperature.
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FIG.2. The natural ESR spectrum observed at room  temperature for  sample 2Pi2, chosen as 
an example (Cairo spectrom eter). The spectrum displays three main features: (1) A line at a 
g-value = 4.26, attributed to Fe ions present in the solid material. (2) A broad resonance 
at g =  2.0, attributed to ferromagnetic materials. (3) A sharp line at g  = 2.00, which is 
identified to be the Б' centre, induced as a result o f  irradiation in silicates. The latter line (E r) 
disappears upon heating the sample above 200° С for  h (or at 500° С for a few  min), and 
is re-formed upon exposing the sample to ionizing radiation. Similar curves are obtained with 
the Uppsala spectrometer. .

2.2.1. Natural and induced ESR signals

The natural samples displayed three main resonance lines (see Fig.2):

(1 ) A  resonance line at a g-value o f  about 4.26, which is attributed [5] 
to Fe3+ ions in the sample;

(2 ) A  broad resonance line at a g-value o f  about 2.0, which is attributed 
to ferromagnetism; and

(3 ) A  sharp resonance line at a g-value o f  2.00, which is identified with 
the E'-centre com m only induced by radiation in silicates (S i0 2).

The latter line (E r) disappeared upon heating the sample at 200°C  for ~1 h 
or at 500° С for ~ 1 5 minutes, and was re-formed upon exposing the sample to 
ionizing radiation. The figure (F ig.2) is based on the Cairo experiments, performed
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TABLE 111(a). ELECTRON-SPIN RESONANCE DATA ON THE ‘FIRST SET’ 
OF OKLO SAMPLES3

ESR  signal intensity (arbitrary units)

Sample

No.

E' signal 

(g = 2 .00)

Fe^+ signal 

(g = 4.26)

Ferromagnetic signal 

(g =  2 .0)

Cairo Uppsala Cairo Uppsala Cairo Uppsala

2Pi 8.5 116 5.5 130 strong 24.5

2P4 20 875 ~9 645 strong 13

2P6 > 50 2211 21.5 632 strong 13.5

2P8 = 3 0  6000 7.5 500 weak 12

2P9 10.7 400 17.0 525 weak 12.5

2Рц 24.8 524 7.0 238 weak 17

2P 12 22.6 850 9.0 383.3 weak 15.5

2Pis 2.5 130 14.7 783 v. weak 13.5

2P4
(heated)

disappears — unchanged

(~9)

- weak -

2Pn

(heated

disappears - unchanged

(9)

- weak -

3 The Cairo measurements were performed in February 1976, and those at Uppsala in

August 1976. The Cairo values should be regarded as preliminary. At both universities the 

measurements were performed at room temperature, using X-band spectrometers. For 

E’-centre signal, the correlation coefficient r between the Cairo and Uppsala values is 

calculated to be +0.572. See text for the origin of the various signals.

with an X-band spectrometer. Exactly the same behaviour was displayed in the 
Uppsala experiments.

In Table III (a) are collected together all the ESR values (both  Cairo and 
Uppsala) for the ‘ first set’ . The correlation between the Cairo and the Uppsala 
results has been determined by  calculating the ‘product moment correlation 
coefficient r’ which is found to be +0.572, indicating a medium-value positive 
correlation. In Table III (b ) are shown the ESR data (Cairo laboratory) on  the 
‘second set’ .
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TABLE 111(b). ELECTRON-SPIN RESONANCE DATA ON THE ‘ SECOND SET’ 
OF OK LO SAMPLES (CAIRO  SPECTROMETER)

Sample No.

ESR  signal intensity (arbitrary units)3

E1 signal Fe3+ signal Ferromagnetic signal

Subset A

762 24.2
2 7

1943 15.1 2 3.5

1959 2 1 .2 2 5

Subset В

800.1 4.2 1 6.5

2321 13.0 5 5

2266 22.6 5.5 3

a The spectrometer had been adjusted to a new sensitivity by the time the ‘second-set’ 

measurements were carried out (in October 1977). For normalization purposes it may be 

mentioned that sample 2P8 now gave a value of 10.9 for the E* signal, whereas its previous 

intensity value (in February 1976) was = 3 0  (cf. Table 111(a)). In this Table the values have 

not been normalized to Table 111(a) values.

2.3. Correlation between T L  and ESR values

In Fig.3 we plot the TL  and the radiation-induced E'-centre ESR signal 
intensity as a function o f  sample position in the ‘ first set’ . The TL  values are 
taken from  our previous work [ 1 ]; the ESR values are those from  the Uppsala 
experiments. There is fairly good agreement between the curve shapes.

Table IV  (a) gives the TL and E' values for the various samples in the ‘first 
set’ . The correlation coefficient r is found to be +0.747 indicating good corre
lation between the TL  and the E' values for the samples studied.

In Table IV (b ) are given similar comparative’ values for the ‘second set’ . 
Here r = +0.34, indicating a weak correlation between the TL and E' values for 
the ‘second set’ .
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NATURAL OKLO MATERIAL

FIG.3. Correlation between the natural TL and ESR signals from  samples in the ‘first s e t ’.
The two curves are broadly similar. The TL curve is reproduced from  Fig. 2(b) o f  Ref. [1 ] 
(without normalization); the ESR values are those from  the Uppsala machine. Good corre
lation (with r = + 0 .747) is calculated between the TL and E' signal intensities (see Table IV  (a)) 
from  these samples.

2.4. Compositional analysis o f  samples

Although, in his note relating to the Oklo samples allocated to us,
Dr. R. Naudet had stated that ‘they have been picked out after geological 
examination’ , it was decided to carry out X-ray fluorescence (X R F ) analysis 
o f  all the ‘ second-set’ samples. This was to enable us to compare their com po
sition with that o f  the ‘ first-set’ samples, which had been similarly analysed by 
us. As the test o f  the com positional similarity o f  the two sets is o f  fundamental 
importance in deciding between the alternative explanations o f  the TL properties 
o f  the in-core and o ff-core  samples (see Introduction), it is obvious that such 
detailed examination is an essential prerequisite.

In Table V  is shown the X-ray fluorescence analysis o f  the ‘second set’ o f  
Oklo samples, listing the per-cent abundances o f  sóme o f  the major elements in 
them. For ease o f  reference, we have also included the data for the ‘ first set’ o f  
Oklo samples published in our previous paper [ 1 ]. The Fe20 3 values had not 
previously been measured for that set, and are fresh determinations; in geological 
convention total iron content is expressed as Fe20 3, irrespective o f  the oxidation 
state.
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TABLE IV(a). CORRELATION BETWEEN THE N ATU RAL TL AND E'-SIGNAL 
VALUES FOR THE ‘ FIRST SET’ OF OKLO SAMPLES

Sample

No.

Natural T L

Glow area III (340- 500°C) 

(arbitrary units)

Natural E’-signal intensity3 
(g = 2 .00)

(arbitrary units)

2Pi 0 116

2P4 0 875

2P6 22.5 2 2 1 1

2P8 62.3 6000

2P9 27.5 400

2Pn 40.5 524

2Pi2 25.0 850

2Pi5 7.5 130

a Uppsala values are used. The correlation coefficient between the natural T L  (integrated over 

the temperature interval 340—500°C) and the E-centre signal intensities is calculated to be

r = +0.747. With v = 6, the t value of 2.75 means that the correlation is significant on the 

5% level (see also Fig.3).

TABLE IV (b). CORRELATION BETWEEN THE N A TU R AL TL AND E'-SIGNAL 
VALUES FOR THE ‘ SECOND SET’ OF OKLO SAMPLES

Sample No.

Natural T L

glow area III (340- 500°C) 

(arbitrary units)

Natural E'-signal 

intensity3 
(arbitrary units)

Subset A

762 26.2 24.2

1943 23.2 15.1

1959 0 2 1 .2

Subset В

800.1 0 4.2

2321 10.6 13.0

2266 4.5 22.6

a Cairo values (October 1977). The correlation coefficient between the natural T L  and the 

E'-signal intensities is calculated to be r = +0.34, which indicates poor correlation. With

t = 0.72, v = 4, this value of r is not significant.
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T A B LE  V. X-RAY F L U O R E S C E N C E  A N A L Y SIS 3 O F  O K L O  SAMPLES 

(SEC O N D  A N D  FIRSTb SETS)

Sample с о ►J Th02 PbO k 2o Al20 3e Fe20 3f Si02e

‘Second set’

762c 3.1 0.01 1.2 2.4 25 6.7 41

1943 0.04 0.01 0.2 3.2 25 6.9 44

1959d 10.6
15.5 < 0.01

1.7
2.0

2.0
1.9

22
22 7.5® 33

33

800.1 51.1 < 0.01 4.1 2.2 13 3.0 19

2321 7.3 < 0.01 1.4 4.8 28 4.6 43

2266 0.6 0.02 0.2 6.2 32 2.5 46

‘ First set’

2P, 41.8 0.13 4.4 1.2 7 - 13

2P2 52.8 0.30 6.4 1.0 7 6.6 13

2P3 29.0 0.23 5.2 1.5 15 1 1 .7g 22

2P4 10.6 0.13 2.4 2.0 21 - 30

2PS 50.8 0.41 8.5 1.5 7 - 14

2P6 1.3 0.01 0.8 1.9 21 - 42

2P, 0.8 ndh 0.8 3.1 17 - 68

2Pe 3.9 0.03 4.0 3.9 22 5.6 . 48

2P, 0.2 nd 0.2 7.9 25 4.0 53

2P,o 0.1 0.02 0.7 3.3 13 2.1 78

2P il 0.3 0.03 3.8 1.9 10 2.1 79

2P ,2 1.3 0.01 0.8 1.5 28 - 40

2P.3 0.2 nd 0.03 0.01 22 9.8® 32

2P ,4 0.05 nd nd 0.02 21 5.8 32

2P15 0 .1 1 0.01 0.2 0.2 24 8.9® 30

a Thè chemical analysis by X-ray fluorescence was performed after fusing samples in sodium 
tetraborate/lanthanum oxide (for details see [6]). The values shown are percentages. 

b The results for the ‘first set’ are reproduced from Ref. [ 1 ] for comparison, but the Fe20 3 
values are new. The values for the ‘second set’ were determined by using the ‘first-set’ samples 
as standards, and are therefore strictly comparable. 

c The values for sample 762 are averages for two sub-samples.
 ̂ For sample 1959, the values obtained differed between duplicate sub-saifiples, indicating 

inhomogeneities in the original sample. 
e Values of lower accuracy (within 1%).
 ̂ Total iron content has been expressed as Fe20 3 ; it does not imply the oxidation state.

® Calibration standard for Fe20 3 goes to only 6.0, so values much in excess o f that figure 
have a slightly greater uncertainty.

^ nd indicates values below the limit o f detectability by the method -  indicates ‘not attempted’ .
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The implications o f  the compositional comparison o f  the tw o sets are 
discussed in the next section in the light o f  their observed TL and ESR properties.

3. DISCUSSION

3.1. TL studies

As stated in the Introduction, one o f  the main conclusions arrived at in our 
previous paper [ 1 ] was that the high degree o f  radiation damage received by the 
in-core samples 2P! -  2P4 seemed to have resulted in thè destruction o f  their 
ability to display either natural or induced TL. It was considered that quartz 
crystals in the core material had becom e metamicted by  intense radiation (both  
during the operation o f  the reactor and through the а -decay and spontaneous 
fission o f  their 238U content), thus losing their crystalline structure which is one 
o f  the normal requirements o f  TL  phosphors. This hypothesis was supported by 
laboratory experiments where both  Oklo quartz and ordinary natural (Brazilian) 
quartz crystals were subjected to intense proton doses o f  up to 1 0 11 rad and a 
consequent reduction by  a factor o f  ~ 1 0  was observed in their sensitivity to a 
test-dose o f  /3-rays [1 ,2 ].

In the present investigation, two sets o f  new Oklo samples have been 
examined to test this hypothesis. Subset A  (samples 762, 1943, and 1959) was 
stated by Dr. Naudet to possess a ‘ clay matrix very similar to the ore o f  the core’ 
but came from  well outside the reaction zone. Subset В (samples 800.1, 2321, 
and 2266) consisted o f  ‘rich ore, but with very low reaction rate’ (see Section 1.1).

The situation is, in fact, not as simple as would be expected from  the above 
statements. As will be seen from  Table V, there is considerable internal inhom o
geneity between the samples in each o f  the two subsets. Thus, the U 0 2 content 
in subset A  varies from  ~ 1 5 to 0.04% and the corresponding S i0 2 content from 
33 to 44%. Similarly, in subset B, the U 0 2 content varies from  51.1 to 0.6% 
and the corresponding S i0 2 content from  19 to 46%. There is thus no obvious 
geological similarity between the subset A  samples o f  the ‘second set’ and the 
‘ore o f  the core ’ in the ‘ first set’ as we had been led to expect from  Dr. Naudet’s 
preliminary essays.

The only possible line o f  action in comparing the TL properties o f  the old 
and new sets is, thus, to do so selectively between samples that, based on our 
own X-ray fluorescence analysis, do have a prima facie similarity o f  com position. 
In this context, some useful parameters have been collected together in Table VI. 
These parameters include some compositional abundances as well as the natural 
TL and E' signal intensities from  both sets o f  samples. As the TL  exhibited by 
a sample is related to the amount o f  crystalline quartz in it, and may also be 
affected by  its Fe20 3 content (as it is known that iron often  acts as a suppressant 
o f  the TL signal), these values have also been included. T L  sensitivity (defined
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TABLE VI. SOME SELECTED PARAMETERS FOR THE ‘FIRST AND 
SECOND SETS’ OF OKLO SAMPLES

Sample No.
s.o2
(%)

Quartz3
signal

(arbit.

units)

uo2
(%)

Fe20 3
(%)

Natural 

TL (340— 
500°C) 
(arbit. 

units)

TL sensitivity 

(340—500°C) 
area/mg-krad 

( 10 ”2 arbit. units)

Natural 

E* signal*5 
(g= 2 .00) 
(arbit. 

units)

Subset A ( ‘Second set’)

762 41 62 3.1 6.7 26.2 12 .2 24.2

1943 44 97 0.04 6.9 23.2 20.0 15.1

1959 33 16
10.6
15.5

7.5
0 3.9 2 1 .2

Subset В ( ‘Second set’)

800.1 19 17 51.1 3.0 0 1.7 4.2

2321 43 25 7.3 4.6 10.6 7.4 13.0

2266 46 23 0.6 2.5 4.5 2.4 22.6

‘First set’

2P, 13 0 41.8 - 0 0 3.1

2P2 13 0 52.8 6.6 0 0 -

2P3 22 0 29.0 11.7 0 0 -

2P4 30 0 10.6 - 0 0 7.3

2Ps 14 . - 50.8 - 0 3.6 -

2P8 48 - 3.9 5.6 62.3 19.8 10.9

2P9 53 154 0.2 4.0 27.5 17.7 3.9

2P и 79 - 0.3 2.1 40.5 15.3 9.0

2Pn 40 - 1.3 - 25.0 13.2 8.2

2P, 3 32 - 0.2 9.8 2.3 5.7 -

2Pm 32 - 0.05 5.8 7.5 5.1 -

2Р15 30 - 0 .11 8.9 7.5 5.4 0.9

a Quartz was detected by X-ray diffraction. The signal values represent peak heights o f the 
strong line and are only notionally quantitative. Quartz crystals were also found in most 
o f  the samples 2P6—2P ¡¡, especially in samples 2P7 and 2Pn , even though quantitative values 
are not shown here.
All values o f  the E1 signal are based on the Cairo spectrometer. The values for the ‘first set’ 
have been normalized to those for the ‘second set’ by using the signal intensities for sample 
2P8, which gave a value o f 10.9 at the time o f  ‘second-set’ measurements (October 1977) 
compared to = 3 0  previously (February 1976; see footnote in Table 111(b)). Note that the 
Uppsala value for the same sample was 6000 (Table 111(a)).
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as the TL  glow in the readout interval 340—500°C  induced in a mg o f  the sample 
by 1 -krad 7 -rays) is a good  overall measure o f  the susceptibility o f  each sample 
to the induction o f  TL in it by radiation and is an important parameter which 
has implicit in it the effect o f  both  the TL enhancing and suppressing agents.

In Table VII we compare selected samples from  the ‘second set’ with those 
from  the ‘ first set’ in respect o f  their TL properties.

For these comparisons only those samples have been used which appear to 
have similar elemental com position, especially with regard to their U 0 2 and S i0 2 
content. It is interesting to note that all samples in the ‘second set’ , whatever 
their U 0 2 content and location, are susceptible o f  TL induction in them through 
artificial irradiation, whereas the in-core samples in the ‘ first set’ (2Pi -  2P4) fail 
to exhibit any induced TL. Similarly, whereas some o f  the ‘second-set’ samples 
exhibit natural TL  and some do not, none o f  the in-core samples in the ‘ first set’ 
do. (The core-edge sample 2PS resembles samples 1959 and 800.1 insofar as nil 
natural TL but finite TL  inductibility are concerned.) Thus, one concludes that 
there is a basic difference between the TL properties o f  the ‘second-set’ samples 
in comparison with the ‘ first-set’ in-core samples 2P! — 2P4. The situation is 
different, however, when one compares the ‘second-set’ samples with the counter
part off-core samples in the ‘ first set’ (2P 6 — 2P15). One observes a broad similarity 
here in the TL properties (especially the TL  sensitivity and the normalized natural 
TL in the 340—500°С readout interval; cf. the last three columns o f  Table VII).

Thus, one is able to reassert the proposition contained in our first paper [1 ], 
namely that it is the intense radiation received by  the in-core samples in the ‘ first 
set’ (viz. 2Pj -  2P4) that is responsible for  their exceptional TL  properties -  the 
lack o f  both  natural TL, and the ability to exhibit induced TL. ‘Second-set’ 
samples putatively similar to the in-core ‘ first-set’ samples do not parallel this 
behaviour; this remark applies to both subsets A  and В in the ‘second set’ . 
Converseley, both  subsets A  and В contain samples (762 , 1943, 2266) that 
exhibit TL  behaviour broadly similar to that o f  compositionally alike off-core 
samples in the ‘ first set’ (2P 12, 2P9, 2P15, 2P14).

A  final test o f  the radiation-damage hypothesis for the in-core samples has 
recently been carried out. This consisted in the following procedure. The matrix 
material o f  samples 2P2 and 2P4 was crushed to a very fine powder, mixed 
thoroughly* and annealed in a furnace at 1000°C  for three days. It was then 
left to coo l down to room  temperature, sieved, and the 106—180 цт fraction 
collected for further investigation (this being the grain size for our preceding 
experiments). A  7 -ray dose o f  250 krad was given to 1 - 2  mg o f  this selected 
material. When this material was read out in a TL machine, it gave a glow curve 
(Fig. 4) broadly similar to that o f  the normal off-core samples o f  both  ‘first and 
second sets’ (cf. F ig.l o f  Ref. [1] and Fig. 1 o f  this paper, respectively). This 
strongly suggests that recrystallization o f  the metamicted quartz in the core 
material results in its being able to exhibit the normal TL behaviour. A  some
what similar experiment has been reported by Dran et al. [7], who heated both



TABLE VII. COMPARISON OF THERMOLUMINESCENCE PROPERTIES OF SELECTED SAMPLES FROM THE 
‘FIRST AND SECOND SETS’ OF OKLO SAMPLES

Sample No.
u o 2
(%)

Si02
(%)

Natural TL 
(180-500°C) 
(arbit. units)

Natural TL+
6 Mrad (7 ) 
(180—500°C) 
(arbit. units)

Natural TL 
(340—500°C) 
(aibit. units)

TL sensitivity
(340—500°C) 
area/mg-krad 
(lO'2)
(arbit. units)

Normalized 
natural TL 
(340—500°C) 
(arbit. units)

Remarks

1959 10.6
15.5 33 0 9.45 0 3.9 0 Note the contrast in 

the TL induction 
properties (TL

2P4 10.6 30 0 0 0 0 sensitivities) between 
the ‘second-set’

800.1 51.1 19 0 6.26- 0 1.7 0 samples and the in-
2P, 41.8 13 0 0 0 0 - core ‘first-set’ samples 

2Pj — 2P4. Samples
2P2 52.8 13 0 0 0 0 — 1959 and 800.1 

resemble the core-edge
2P5 50.8 14 0 20.25 0 3.6 0 sample 2P$ in this 

respect. Sample 2321
2321 7.3 43 17.2 53.4 10.6 7.4 143.3 has considerable

2P4 10.6 30 0 0 0 0 - natural TL, unlike all 
the in-core samples.

762 3.1 41 41.8 61.5 26.2 12.2 214.8 Note the broad 
similarity between the

2P12 1.3 40 35.5 109.5 25.0 13.2 189.4 last three columns for 
the ‘second set’ and

1943 0.04 44 38.1 106.3 23.2 20.0 116.0 the off-core ‘ first-set’
2P, 0.2 53 36.5 83.5 27.5 17.7 155.4 samples.

2266 0.6 46 8.5 30.4 4.5 2.4 187.5

2P.5 0.11 30 10.5 73.0 7.5 5.4 138.9

2P14 0.05 32 9.8 10.5 7.5 5.1 147.1
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TEMPERATURE (°C)

FIG. 4. Induced TL exhibited by recrystallized material from  the in-core sample 2P$. The 
material, finely crushed and heated at 1 ООО С fo r  ~ 5  d, was allowed to coo l; 1 - 2  mg o f  the 
10 6 -1 0 8  цт fraction was then given a 250-krad y-ray dose. The glow curve is broadly similar 
to that o f  the normal off-core samples o f  both ‘first and second sets ’ (cf. F ig.l, and also Fig.l 
o f  R ef.[l]) . This curve was obtained on our new TL machine, but using the same photomultiplier, 
optical filter, nitrogen-flushing, and heating rate (  3 .6 ° С s~l) as the apparatus fo r  Fig.l (though 
there was no cooling o f  the PM tube). Consequently, the ordinate (TL intensity) scale units are 
not the same as those in Fig.l. The black-body radiation.has been subtracted. A similar curve 
was obtained fo r  sample 2P2, pre-treated in the same way. See text fo r  discussion.

the in-core and off-core  ( ‘normal’) clays at 500°C  for 2 h under vacuum and 
were able to observe high densities o f  ‘track-crystallites’ , which looked very 
similar to those induced by artificial Kr-ion tracks. We plan to conduct further 
investigations on the recrystallization properties o f  radiation-damaged quartz.

3.2. ESR studies

Our ESR work is still in the early stages. From the foregoing experiments 
it seems clear that the E'-centre (w hich gives rise to a sharp line at a g-value = 2.00) 
is related to the effect o f  radiation on the silicate (S i0 2) content o f  the samples.
It disappears upon heating; and reappears when the sample is subjected to artificial 
irradiation. The ferromagnetic com ponent o f  the resonance spectrum (g =  2.0) 
is probably due to iron particles or Fe30 4 present in the samples. The line at 
g = 4.26 is known [5] to be due to Fe3+ ions present in the solid material. The 
F e3+ will have a spectral com ponent at g =  2.0 only if  it is surrounded by a regular 
octahedron or tetrahedron o f  oxygen ions. I f  this regular figure is distorted, as it 
is in most cases, then the resonance will occur over a wide range o f  fields. The 
com plete explanation o f  a resonance would be given in principle by solving a 
Hamiltonian which included the paramagnetic ion and its couplings to its 
neighbours. This is beyond the scope o f  the present paper, and the reader is 
referred to [5] for further details. We have seen in Section 2.3 that there is a 
positive correlation between the ESR and TL signals from  both the ‘ first and the
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second sets’ o f  Oklo samples. Although the correlation is quite weak (r = +0.34) 
in the case o f  the ‘second set’ , that for the ‘ first set’ (both  in-core and off-core 
samples) is fairly high (r = +0.747; cf. Fig.3).

The ESR method is, thus, o f  potential use in studying radiation phenomena 
in natural geological materials. It remains, however, to be seen whether positive 
conclusions can be based on the results o f  this technique alone. In particular, 
the effects o f  impurities in the sample (which may either suppress or enhance the 
signal), natural and artificial heat-treatment, fading as a function o f  time and 
temperature, the length o f  ‘m em ory’ o f  the ESR signal etc., are all parameters that 
need careful further investigation. We hope to probe more deeply into these 
aspects o f  the ESR method.

4. CONCLUSION

We have described the further experiments that we have carried out since 
1975 [1 ] on samples collected from  outside reaction zone 2. These ‘second-set’ 
samples were supposed to be similar in com position to the ‘ first-set’ (series 2P) 
samples, but had undergone either no reaction or a very low reaction rate. Our 
X-ray fluorescence analysis shows, however, that there is considerable inhom o
geneity within the ‘second set’ . Nevertheless, by comparing samples from  the 
two sets which showed compositional similarity, we conclude that our original 
hypothesis [1 ] is still tenable, namely that the intense radiation damage within 
the reaction zone appears to be responsible for the destruction o f  the TL 
properties o f  the in -core samples. The hypothesis is lent further support by our 
observation that recrystallization o f  in-core samples 2P2 and 2P4 enables them 
to exhibit normal TL properties.

ACKNOWLEDGEMENTS

We wish to thank Dr. J.K. Brown, Dr. G.F. Alfrey and Professor J.H. Fremlin 
for many helpful discussions. S. Arafa wishes to acknowledge the financial support 
o f  the RCG Program, American University in Cairo, and the technical support o f  
the Solid State Division, University o f  Uppsala, Sweden. K.A.R. Khazal is grateful 
to the University o f  Basrah, Iraq, for support and leave o f  absence. The financial 
support o f  the SRC and the Royal Society, London, for the project is gratefully 
acknowledged.

REFERENCES

[1 ] D U R R A N I, S.A., K H A Z A L , K .A .R ., M ALIK , S.R., FR EM LIN , J.H., H E N D R Y , G .L., 

“Thermoluminescence and fission-track studies of the Oklo fossil reactor materials,”

The Oklo Phenomenon (Proc. Symp. Libreville, Gabon, 1975), IAEA , Vienna (1975) 
207-22.



IAEA-TC-119/29 3 7 3

[2] D U R R A N I, S.A., K H A Z A L , K .A .R ., M cK EE V ER , S.W.S., R ILEY , R.J., Studies of 

changes in the thermoluminescence sensitivity in quartz induced by proton and gamma 

irradiations, Radiat. Eff. 33 (1977) 237-44.

[3] ZELLE R , E.J., “ Use of electron spin resonance for measurement of natural radiation 

damage,” Thermoluminescence of Geological Materials (M c D O U G A L L , D.J., Ed.), 

Academic Press, London (1968) 271—79.

[4] NAM BI, K.S.V., B APAT , V.N., G A N G U L Y , A .K ., Thermoluminescence of CaS04 
doped with rare earths, J. Phys. C. 7 (1974) 4403—15.

[5] CA ST N E R , T., Jr., N EW E L L , G.S., H O L T O N , W.C., SPLICHTER, C.P., Note on the 

paramagnetic resonance of iron in glass, J. Chem. Phys. 32 (1960) 668—73.

[6] W EST, N.G., H E N D R Y , G .L., B A ILEY , N.T., “The analysis of slags from primary and 

secondary copper smelting processes by X-ray fluorescence” , X-Ray Spectrom. 3 

(1974) 78-87.

[7] D R A N , J.C., M A U R E T T E , М., PETIT, J.C., D R O Z D , R., H O H E N B E R G , C.,

D U R A U D , J.P., LE G RESSUS , C., M A SS IG N O N , D., “ A  multidisciplinary analysis of 

the Oklo uranium ores,” The Oklo Phenomenon (Proc. Symp. Libreville, Gabon, 1975), 

IAEA , Vienna ( 1975) 223-34.

DISCUSSION

R. NAUDET: Vos résultats ne peuvent-ils pas s’ expliquer entièrement par 
les quartz? Dans les bordures immédiates des zones de réaction, ou même 
dans les portions de zones de réaction où les taux d ’ irradiation ont été très 
faibles, il reste, semble-t-il, quelques quartz microscopiques; par contre, là où 
les taux d ’irradiation ont été très élevés, il n ’en reste plus du tout. C ’est peut-être 
ce qui explique les différences de com portem ent du point de vue de la thermo- 
luminescence.

S.A. DURRANI: A notre avis le com portem ent thermoluminescent 
d’échantillons en provenance de l’ intérieur et de l’ extérieur du coeur ne s’ explique 
pas seulement par la présence ou l’ absence de quartz. Pour vérifier l’ hypothèse 
des dégâts d ’irradiation nous avons effectué une expérience que, faute de temps, 
je  n’ai pas décrite dans ma présentation orale. Nous avons pris la matière 
matricielle de 2P2 et 2P4 — deux échantillons typiques de l’ intérieur du coeur — 
l’ avons broyée jusqu’à obtenir une poudre très fine, l’ avons mélangée com plète
ment et recuite dans un four à 1000°C pendant trois jours. Ensuite nous l’avons 
laissée refroidir, l’ avons tamisée, et avons recueilli la fraction de 106—180 /лп 
que nous avons irradiée à une dose de 250 krad (gamma). Introduite dans la 
machine à thermoluminescence, cette matière rayonnait d ’une manière parfaitement 
satisfaisante; elle a donné une courbe normale de luminescence. Pour cette 
raison nous croyons que les matériaux provenant du coeur du réacteur ont 
conservé quelque souvenir de leur expérience de rayonnement intense. Comme 
dans le cas des cristallites à traces de fission décrites par Dran et al. au Colloque 
de Libreville (IAEA-SM -204/12) et ici (IA E A-TC -119/12), le recuit des matériaux 
du coeur semble guérir partiellement les dégâts d ’ irradiation et provoquer la
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reconstitution des produits de métamictisation sous form e de cristallites 
présentant des propriétés normales de thermoluminescence. De cette façon, 
même si le quartz cristallin paraît être absent dans le coeur du réacteur de la 
zone 2 , les constituants du quartz qui ont subi des dégâts d ’irradiation semblent 
toujours être présents in situ et peuvent en quelque sorte être encouragés à 
reprendre leurs caractéristiques antérieures à l’ irradiation.
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Résumé—Abstract

C O N T R IB U T IO N  DES E T U D E S  D E  D E G A T S  D ’IR R A D IA T IO N  A  L A  C O M P R E H E N S IO N  

D U  P H E N O M E N E  D ’O K L O .

Les caractéristiques des dégâts d’irradiation ont été étudiées dans les minéraux extraits 

de différentes zones des réacteurs nucléaires fossiles d’Oklo. Les principaux résultats de cette 

étude sont les suivants: 1) Contrairement aux prédictions basées sur les fortes fluences 

neutroniques déduites des analyses isotopiques, aucune grande concentration de dégâts 

d’irradiation n’a été observée dans les minéraux argileux des zones de réaction. Les résultats 

d’expériences de simulation permettent alors de proposer une explication plausible à cette 

observation: les minéraux isolants sensibles à ¡’endommagement par les particules nucléaires 

et initialement présents dans le cœur des réacteurs ont subi une complète restructuration 

qui a été induite par l’attaque des traces de particules nucléaires enregistrées dans les grains, 

sous l’action des eaux conées de grande profondeur. 2) La distribution très hétérogène de 

l’uranium dans les grains de quartz prélevés hors des zones de réaction exclut l’utilisation de 

la méthode classique de datation par traces de fission. Une nouvelle méthode de datation a 

alors été développée qui utilise les étoiles de fission microscopiques provenant de minuscules 

inclusions riches en uranium contenues dans les grains de quartz. Dans les zones normales, 

éloignées des réacteurs, les âges obtenus sont groupés autour d’une valeur de 2,5 ± 0,5 X 10 9 
ans, qui est compatible avec l’âge de formation du massif du Chaillu. Par contre, les âges 

beaucoup plus grands mesurés en bordure des réacteurs reflètent un gradient de la fluence 

neutronique qui présente une variation inattendue avec la distance aux frontières des réacteurs.

En particulier, cette variation qui ne suit pas une simple décroissance exponentielle contient 

certainement des informations intéressantes sur le fonctionnement des réacteurs d’Oklo.

3) Les grains d’uraninite extraits des zones de réaction sont très différents de ceux prélevés 

dans d’autres gisements d’uranium. Ils contiennent de très fortes densités de petites cristallites, 

observables au microscope électronique à haute tension et disparaissant à haute température 

(1800°C). Ces cristallites, qui constituent probablement des vestiges de dégâts d’irradiation 

produits au moment des réactions en chaîne, pourraient également contribuer à la compréhension 

du fonctionnem ent des réacteurs d’Oklo.

3 7 5
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C O N T R IB U T IO N  OF  R A D IA T IO N  D A M A G E  STUDIES T O  T H E  U N D E R S T A N D IN G  

OF  T H E  O K L O  P H E N O M E N O N .

Radiation damage features were investigated in minerals extracted from various zones 

of the Oklo fossil nuclear reactors. The main results of these investigations are: (1) In 

striking contrast to expectations based on the high neutron fluences inferred from isotope 

studies, no high concentration of radiation damage was observed in clay minerals extracted 

from the reaction zones. Results from laboratory simulation experiments then give a plausible 

explanation for this observation, in strongly suggesting that the track registering minerals 

initially present in the reactor cores suffered a drastic in-situ regeneration, which was triggered 

by the deep groundwater etching of the nuclear particle tracks registered in the grains;

(2 ) the highly heterogeneous uranium distribution found in the quartz grains sampled out

side the reaction zones prevents the application of the classical fission-track dating technique. 

A  new method was thus developed with a view to using the microscopic fission-fragment 

“ stars” originating from tiny uranium-rich inclusions imbedded in the quartz grains for 

determining a track “ model” age for the grains. In the normal zones far from the reactor 

borders the ages of the quartz grains cluster at a value of about 2.5 ± 0.5 X 109 a, which is 

quite compatible with the formation age of the Chaillu Massif. On the other hand, the much 

higher ages measured in the reactor borders do in fact reflect a gradient of the neutron fluence 

which shows a very surprising variation with the distance to the reactor edges. In particular 

this variation, which does not follow a simple exponential decrease, certainly contains 

interesting information about the functioning of the Oklo reactors; (3) uraninite grains 

extracted from the Oklo reactor zones are very different from those found in other uranium 

ore deposits. Indeed they contain a very high density of tiny crystallites, observable with 

a high-voltage electron microscope, and which disappear at a high temperature (1800°C). 

These crystallites, which likely represent radiation damage remnants acquired at the time 

of the chain reactions, should also help in understanding the functioning of the Oklo reactor.

INTRODUCTION

During the past few years important reactor operating conditions o f  the Oklo 
fossil nuclear reactor [ 1 ], including the fluences o f  thermal and fast neutrons, have 
been inferred in the framework o f  a static m odel o f  the reactor, which was quanti
tatively investigated by Naudet and his team. However, many important problems 
concerning the detailed functioning o f  the O klo reactors were still unsolved, 
including the thermal regime and the poison concentration active during the chain 
reaction, the in-situ regeneration o f  minerals during or after the cessation o f  the 
chain reaction, the weak neutron fluences active in the reactor borders, etc.

In this paper we try to investigate how the study o f  radiation damage features 
stored in various minerals extracted from  different locations in the Oklo deposit 
could help in finding new clues concerning both the real functioning o f  the Oklo 
reactors in the distant past, and the long-term stability o f  neutron irradiated 
material, which has important technological implications.

First, in striking contrast to expectations based on the high neutron fluences 
inferred from  isotopic studies (cf. next section), we will show, by using HVEM 
observations, that no high concentration o f  radiation damage defects has so far
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been found in mineral grains extracted from  the reactor cores. We then use the 
results o f  laboratory simulation experiments to pin-point the most plausible 
explanation for such an observation, which apparently contradicts the very marked 
isotopic anomalies observed in the same zones. We conclude that the preferential 
deep groundwater corrosion o f  nuclear particle tracks registered in the neutron 
irradiated minerals was responsible for a severe in-situ regeneration o f  such miner
als, which reprecipitated from  the resulting radiation damage “ m ud”  in thus 
losing their initial radiation damage record.

Next we use quartz grains only found in the reactor borders and in the 
“ normal”  (i.e. non-irradiated) ore bodies as a fission-fragment track detector.
The extreme heterogeneity o f  the uranium distribution in the grains prevents 
the use o f  the classical fission-track dating technique. For dating purposes we 
describe a new method, intended to exploit the m icroscopic fission-fragment 
“ stars”  originating from  tiny uranium-rich inclusions imbedded in the quartz 
grains. In the normal zones o f  the Oklo deposits these track ages cluster around 
an age value o f  2.5 ± 0.5 X 109 a, which shows that the grains did originate from 
the nearby Chaillu Massif. In sharp contrast, in the reactor borders, the track ages 
are definitely either higher or lower than this normal value. The higher ages do 
indeed reflect a fission-track excess due to the induced fission o f  235 U, and they 
can thus be used to infer the weak neutron fluences active in the reactor borders. 
The resulting gradient o f  the neutron fluence shows an unexpected variation up 
to a distance o f  about 1.4 m from  the reactor edges, which does not fit a simple 
exponential decrease, and which contains interesting inform ation concerning the 
functioning o f  the Oklo reactors. On the other hand, the younger ages o f
1.4 ± 0.5 X 109 a could possibly be attributed to the form ation o f  a second 
generation o f  quartz grains in the reactor borders.

Finally, we discovered that the uraninite grains extracted from  the reactor 
zones, when examined by high-voltage electron m icroscopy (HVEM ), are very 
different from  those found in other uranium ore deposits. In particular, the grains 
contain very high densities o f  tiny crystallites, only observable with a high- 
voltage electron m icroscope (HVEM). These crystallites are probably radiation 
damage features acquired at the time o f  the chain reactions, and consequently 
they should give clues concerning the com plex history o f  the Oklo reactors.

1. THE MAJOR MINERALS OF THE OKLO ORE BODIES AND 
THEIR EXPECTED RADIATION DAM AGE RECORD

Minerals found in the Oklo ore bodies have been extensively described by 
G effroy in 1975 [2]. In particular, uranium minerals are distributed in two very 
different ways. First, outside the reaction zones uranium mineralization occurs 
in a sandstone constituted o f  quartz grains embedded in a matrix o f  clay minerals
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(illite and chlorite) very rich in organic matter, and where the major constituent 
is illite. Uranium appears mostly as micro-veinlets o f  pitchblende, and the 
corresponding mean uranium concentration, U8 , is about 0.5%. Second, the 
reaction zones represent a drastic discontinuity in this normal type o f  mineraliz
ation as the sandstone has now been com pletely replaced by clay minerals with 
chlorite being now predominant. Uranium appears here as clusters o f  tiny 
( <  100 цт) and well-crystallized uraninite grains, and U8 shows an approximately 
50-fold increase over the normal value o f  0.5%. In these uranium-rich zones “ h ot”  
spots, with local U8 values o f  up to 60%, are also frequently observed. In addition, 
the concentration o f  organic matter is much smaller than in the normal zones.

Quartz grains have been found to date only in the normal zones and in the 
reactor borders and both their crushing strength and size markedly decrease in 
the near vicinity o f  the reactor edges. So far they have been the most useful track 
detector discovered in the Oklo ores and this is mostly due to both their exception
al track retentivity against thermal annealing (1300°C ) and low uranium concen
trations. Before thermal annealing most o f  the radiation damage features expected 
in insulator grains (quartz, clay-minerals, mica) from  the Oklo ores are latent 
nuclear particle tracks, which are produced by a variety o f  heavy ions, and which 
can be etched in an appropriate chemical reagent. These heavy ions are either 
emitted during the radioactive decay o f  heavy elements (spontaneous fission o f  
238 U; а -decay o f  235 U, 232Th, etc.) or induced by the neutron fluences resulting 
from  the chain reactions in the reactor cores or their borders. Therefore, they 
include fission fragments with a distribution o f  masses ( ~  10 0  u) 1 and energies 
( ~  100 M eV), a-recoils with masses ~  200 u and energies o f  about ~  100 keV, 
and much lighter recoils mostly induced during the elastic scattering o f  fast 
neutrons with the constituent major elements o f  the grains.

From the data inferred from  isotope measurements we deduce that the 
constituent minerals o f  the O klo reaction zones have been subjected to fluences 
o f  thermal and fast neutrons o f  about 10 21n-cm ~2 and 10 20n-cm~2 , respectively. 
During fast-neutron irradiation, the lattice structure o f  most insulator grains is 
more readily damaged than those o f  semiconductor materials and metals. In 
particular, quartz shows an amorphous structure when exposed to fast-neutron 
fluences o f  about 10 20n-cm -2 , and this conclusion can be extrapolated to clay 
minerals which are known to be even more sensitive than quartz with respect to 
heavy ion radiation damage. Therefore, on  the basis o f  their exposure to fast 
neutrons only the insulator grains extracted from the reaction zones should 
already show a highly disordered crystalline lattice when examined by X-ray and 
electron diffraction techniques (metamict state). We have demonstrated else
where [3] that the contribution o f  other nuclear particles to such a metamic- 
tization is indeed negligible. On the other hand, from  extensive burnup experi

1 Unified atomic mass units — SI unit is u.
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ments, which have shown that the lattice structure o f  cubic ceramic fuel material 
such as uraninite is stable up to an equivalent fission fragment (F F ) bombardment 
dose ~  2 X 1016F F c m ~2 (corresponding to thermal neutron fluences in excess 
o f  1021n-cm~2), we do not expect that the Oklo uraninite could have been meta- 
mictized during the chain reactions.

Nuclear particle tracks are thermally annealed at temperatures that are 
generally much lower than the fusion temperature o f  their host grain material.
In addition, tectonic indices as well as mineralogical studies suggest that the Oklo 
ore bodies were buried most o f  the time at great depths (3000  - 5000 m), where 
the temperature o f  the sediments is expected to be ~  150°C. Consequently, 
the “ theoretical”  radiation damage record o f  Oklo minerals just outlined has 
certainly been m odified as a result o f  natural thermal annealing effects, so we 
now  try to predict for the latent tracks possibly registered in the clay minerals 
and in the uraninite grains.

These predictions are based on the HVEM observations o f  partially annealed 
latent tracks in a variety o f  minerals. These observations clearly revealed that 
upon heating, latent tracks act as nucléation sites and are transformed into tiny 
“ track-crystallites”  (TCS). These TCS are very useful indicators o f  an irradiation 
history when the latent tracks cannot be observed, either because their densities 
are too  high ( >  10 u cm -2  ) to  be resolvable, or when their contrast has already 
been altered as a result o f  partial annealing in nature. In addition, as the size o f  
the TCS markedly increases with the annealing temperature, they are useful probes 
to investigate the thermal history o f  the host grains. Therefore, if  core grains 
were first metamictized during the functioning o f  the Oklo reactors (p nf  >  1013cm 
and then subsequently annealed, they should show either before or after an arti
ficial thermal annealing, TCS densities much higher than those expected in normal 
grains.

2. FOSSIL RADIATION DAM AGE RECORD AND ITS VARIOUS 
IMPLICATIONS

2.1. Clay minerals and their in-situ regeneration in the reaction zones

HVEM observations previously reported very clearly indicated that clay 
minerals from  the reaction zones look  very similar to those from  normal zones. 
In particular, they are not metamict and show tiny crystallites only after an arti
ficial thermal annealing at a low temperature (~  500°C). These crystallites look 
then very much like the artificial TCS produced in the same type o f  minerals 
and their density, p x ta]> is much smaller than that expected from  the thermal 
annealing o f  a metamict lattice. Finally, by comparing the p xtal values observed 
in core-clays and normal clays extracted from  samples with a known average
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uranium weight concentration, U8, we observed a very clear-cut correlation 
between the p xtal and U8 values, which further suggests that the crystallites 
are TCS and that uranium has been remobilized in the sediments.

We already suggested [4] that the lack o f  a severe radiation damage dis
ordering in clay minerals extracted from  the reaction zones could be due to a 
drastic transformation o f  the clay minerals initially present in the reaction zones, 
and which occurred during or after the cessation o f  the chain reaction. This 
hypothesis is progressively gaining a wider acceptance because it is compatible 
with additional observations including ( 1 ) the non-preferential orientation o f  
the core-clays; ( 2 ) the marked degradation o f  the quartz grains in the vicinity 
o f  the reactor edges; and (3 ) the lack o f  isotopic anomalies for the constituent 
“ poisonous”  elements o f  the clays (Li, B, Fe), which suggests that the expected 
anomalies have simply been washed out and diluted with normal elements.

I f  so, this transformation was probably triggered by the preferential corrosion 
o f  tracks in deep groundwater, which was further activated by the heat released 
during the chain reaction. Then, a new generation o f  minerals similar to the 
previous ones precipitated from  the resulting radiation-damaged “ m ud” , which 
was remarkably confined within the reaction zones.

The occurrence o f  this “ in-situ”  regeneration scenario is supported by the 
results o f  the following simulation experiment: Fission-fragments-irradiated micas 
were immersed for 3 d in a IN solution o f  NaCl contained in a stainless-steel bom b 
heated at 300°C. (This solution should reasonably approximate the com position 
o f  deep groundwater in the O klo sediments two eons ago [3], and the temperature 
o f  300°C  is a reasonable choice to reproduce the effects o f  the geothermal gradient 
at a depth o f  about 3000 - 5000 m.) In Fig. 1 we show that the fission tracks 
trigger the formation o f  large superficial etch pits in mica immersed for 72 h in 
the NaCl solution, and after 180 h the further growth o f  these etch pits triggered 
the com plete dissolution o f  the mica. Consequently, as the track loaded core-clays 
most likely behave like mica, they should have been com pletely “ digested”  and 
transformed into a radiation-damaged “ m ud” , when they were exposed for periods 
o f  >  50 000 a in the hot deep groundwater.

We infer that the regenerated clays should be quite similar to the primary 
ones as they have crystallized from solutions o f  very similar com position and under 
similar thermodynamic conditions. In addition, the slight differences observed 
between the core-clays and the clays from  the normal zones are probably insignifi
cant as they could possibly reflect differences between the primary clays.

2.2. The quartz grains and their fission-track “model” ages

The HVEM observations o f  micron-sized quartz fragments revealed no marked 
difference in grains extracted from  the normal zones and the reactor edges. This 
conclusion is based on the HVEM measurement o f  an index o f  crystallinity which
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FIG .l. Scanning electron micrograph o f  a mica muscovite sheet which has been irradiated 
with fission fragments and then etched in a IN N aC l solution contained in a stainless-steel 
bomb and heated at 300°С fo r  3 days. This treatment has clearly revealed fission tracks.

is obtained by counting the maximum number o f  diffraction spots appearing on 
the electron diffraction patterns o f  about 50 different grains extracted from  a 
given sample. In addition, TCS were not observed in the grains either before or 
after an artificial thermal annealing.
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After a standard etching time o f  10 min in a boiling 18N solution o f  NaOH, 
etched fossil fission tracks were revealed in all quartz grains so far investigated.
In quartz extracted from  the normal zones, the maximum length o f  the fossil 
tracks, Lmax ~  3 jum, was much smaller than that (~  10 ц т )  measured in the 
same quartz for artificial fission tracks. This marked shortening o f  the fossil 
tracks, which is due to a natural thermal annealing in the Oklo ore bodies, is 
currently investigated by using a new “ two-step”  annealing theory described 
elsewhere [5]. In this model, which updates the classical one so far used in the 
literature, various characteristics o f  the fossil track length distribution (L max 
value; geometrical shape o f  the tail o f  the length distribution near Lmax> etc.) 
can be correlated through a set o f  com plex formulae to both the temperature, T, 
and the duration, At, o f  the natural thermal annealing. A  preliminary result 
indicates that the shortening o f  the fossil track in the normal quartz grain is 
compatible with T and At values o f  about 200°C and 2 X 109 a, respectively.
This work has to be extended now to quartz grains found in the reactor borders 
where the annealing temperature could have been much higher, as a result o f  
the functioning o f  the Oklo reactors.

In the normal zones, showing no depletion in 235 U and where U8 ~  0.5%, 
the thermal neutron fluence has probably reached a level o f  ~  1 0 15 n-cirT2 , as 
indicated by rare-gas measurements. In this case the density o f  fossil track, pf, 
will be mostly due to the spontaneous fission o f  238 U (p f ~  p sf), and the so- 
called “ fission-track”  age, a  (hom ), o f  minerals like quartz and mica can be simply 
obtained by measuring the p sf  (hom ) and the uranium concentration, U8 (hom ), 
in a zone o f  the mineral where the uranium distribution is very homogeneous.

Unfortunately, uranium track micromappings show that the uranium distri
bution is extremely heterogeneous in the Oklo quartz whatever their origin may 
be, and this prevents the application o f  the classical track-dating technique. 
Consequently, we have developed a new method which is just intended to exploit 
any heterogeneity in the uranium distribution, and which will yield a variety o f  
track m odel age a ( í), depending on the type o f  parent uranium distribution from 
which the tracks originate. More specifically, if uranium is trapped within a tiny 
inclusion form ed at the time o f  crystallization, then the tracks will form  a typical 
fission star, and A(incl) = a *  will give the form ation age o f  the mineral. On the 
other hand, the fission tracks can originate from  the uranium-rich matrix in which 
the uranium-poor grains becom e imbedded at the time o f  the uranium mineral
ization, and they will be registered in the external layers o f  the grains, thus forming 
a very clear superficial “ zoning”  o f  the track density. In this case a(í) = A(zoning) 
will give the apparent age o f  the uranium mineralization, which can be significantly 
different from  a*.

We just describe below the method that we currently apply to the fission 
stars. In this technique, the grains are first heated to a temperature o f  1200 to 
1400°C, in order to shorten the fossil tracks, if necessary. Then they are exposed 
to a known fluence o f  thermal neutrons that induces long 235 Unf  fission tracks,



I A E A - Т С - 119 /12 3 8 3

FIG.2. Scanning electron micrographs from  sample K N  226-2541 o f  quartz grains which 
have been irradiated in a thermal neutron fluence o f  1 0 1Пп-спГг and subsequently etched  
in boiling 18N  NaOH solution to reveal fission tracks. In grain (a) the density o f  short 
tracks is considerably reduced and the etching rate is much higher than in (b) where in 
quartz grains the short fossil tracks and long induced tracks can be clearly distinguished.

and subsequently etched on internal surfaces obtained by polishing. The track 
densities are finally measured with a scanning electron m icroscope at a magni
fication o f  about 20 000 (Fig. 2) for both the “ short”  tracks, p(short), which are 
mostly fossil fission tracks, and the “ long”  tracks, p(long), which weight the 
uranium concentration from  which p(short) originates. Then д* is directly 
deduced from  the p(short)/p(long) ratio by using the following formula:

(еХ8д* _  i) . x eXsT'F
p(short)/p(long) = ---------------——-----+ — - —

a o s ф ■ л8 ф

where X8 and Xfg are the total and spontaneous decay constants o f  238 U, 
respectively, X5 the decay constant o f  235 U, F and ф the fluences o f  natural and 
artificial thermal neutrons and T ' the age o f  the chain-reaction (1 .8  X 109 a).

In normal quartz, the д* values clearly cluster (д* = 2.5 ± 0.5 X 109 a) 
around the Rb-Sr ages o f  igneous rocks from  the basement. This agreement, 
which strongly suggests that the Oklo normal quartz originates from  such rocks,
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thus supports the validity o f  this new method that we have next applied to 
quartz grains extracted at various distances from a reactor edge (Zone 4), along 
a traverse profile (KN 226).

In such quartz grains we can expect that thermal neutrons produced during 
the chain reactions will be mostly responsible for an excess o f  fossil tracks in 
the fission stars, Г = pnf /p sf, where p nf  and psf  are the fission-track densities 
expected from  the induced fission o f  235 U and the spontaneous fission o f  238 U, 
respectively, and these track excesses in turn should appear as л* ages in excess 
o f  2.5 X 109 a. The value o f  Г linearly increases with the thermal neutron fluence,
F, and ranges from  about 1 to 10s , when F increases from  10 16 up to 1021 n -cm '2 . 
As a fission-track excess o f  ~  50% can be easily measured by using the new 
technique described above, Г should be a very useful parameter to determine 
the relatively weak thermal neutron fluences active in the borders o f  the reaction 
zones, and which cannot be inferred from  isotopic measurements.

A t first glance the quartz grains from  the traverse profile yield a wide distri
bution o f  д* values, ranging from  ~  6 X 109 a down to 0.4 X 109 a, and which 
apparently are very difficult to interpret in terms o f  a gradient in the neutron 
fluence, superimposed on the base line value o f  about 1 0 15n c n T 2 , as deduced 
from  rare-gas studies. Fortunately, the grains giving д* ages smaller than
2.5 X 109 a clearly belong to a distinct family o f  quartz, characterized by track- 
etching rate much higher than those measured for the other grains, and such a 
grouping considerably eases the interpretation o f  Fig. 3.

In this high etching-rate group (HER-group), the ratio between the fossil 
tracks and the fresh tracks, artificially induced to weight the uranium concen
trations, is always anomalously low, and this striking feature could be attributed 
to the following causes: (i) The thermal stability o f  the tracks in the HER-group 
is either lower or higher than in the low etching-rate group (LER-group). Con
sequently, after the artificial thermal annealing at 1200°C used in our fission star 
dating technique, the fossil tracks in the HER-group get either completely erased 
or insufficiently shortened in order to be easily differentiated from the artificially 
induced tracks; (ii) As a result o f  the enhanced etching rate o f  the observational 
planes in ther HER-group, the very short fossil tracks, which could be retained 
after the artificial annealing at 1200°C, cannot be etched out preferentially because 
o f  etching geometry considerations discussed at length elsewhere [6 ]; (iii) The 
HER-group does in fact represent grains which either formed or rejuvenated after 
the cessation o f  the chain reactions, as the corresponding д* values cluster at 
about 1.4 X 109 a.

N ow let us focus on the LER-grains, which all give values д* >  2.5 X 109 a, 
and consequently “ apparent”  thermal neutron fluences >  1015n-cm -2 . The 
resulting gradient o f  the neutron fluence shows an unexpected “ two-step”  
variation, which drastically departs from  the exponential decrease expected 
from  the neutron theory. More specifically, a plateau value o f  about 7 X 10ls n-cm “ 
is first observed up to a distance o f  about 35 cm from  the reactor edge. Then,
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FIG.3. Apparent fission-track ages obtained with quartz grains extracted from  core tube 
KN 226 that crosses reaction zone 4. For ages o f  >  2.5 X 1 0 9 a the excess fossil-track 
density reflects an exposure to a residual thermal neutron fluence (left co-ordinate).

the neutron fluence jumps to a much higher value over a distance o f  ~  14 cm 
and finally steadily decreases in following approximately an exponential decay 
law, down to the base line value o f  about 1 0 15 n-cm-2 , which is reached at a 
distance, d0 ~  10 0  cm, from  the reactor edge.

The residual nëutron fluence observed at a distance d > 3 5  cm could be 
attributed to various causes such as the tail o f  the exponentially decreasing 
neutron fluences originating from  the reactor core at the time o f  the chain reaction, 
a secondary “ neutron fire”  switched on in a local hot spot located in the reactor 
borders, a local increase in the thermal neutron fluence that indicates either a 
peculiar reflexion o f  neutrons that thus get reinjected in the reactor border, or 
the thermalization o f  fast neutrons.

We strongly believe that this residual gradient does indeed represent the tail 
o f  the initial neutron fluence. Indeed, by injecting the d0 value (= 100 cm) into 
a simple exponential decay law (exp — d/X0) and by taking as initial and final
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values o f  the neutron fluences the values determined from isotopic measurement 
in the reactor core (~  3 X 102On-cm -2 ), and from rare-gas measurements in 
normal ore samples (~  1 0 15n-cm -2 ), respectively, we deduce an upper limit for 
the diffusion length, \ 0 , o f  the neutrons in the reactor border o f  about 5 cm, 
which is in striking agreement with the value inferred from  the neutron theory [7].

Then, two plausible scenarios could possibly account for the plateau values 
observed at a smaller distance from  the reactor edge:

( 1 ) The heat generated during the chain reaction triggered the form ation o f  a 
very steep thermal gradient, which was active in the reactor border to anneal the 
neutron induced tracks up to a distance o f  about 50 cm from the reactor edges.

(2) As a result o f  the circulation o f  the hot groundwater percolating through 
the reactor boundaries the grains get rejuvenated by our mud scenario over the 
same critical distance o f  about 35 cm. This hypothesis is supported by the 
systematic observation o f  higher mean U concentration in the inclusions o f  the 
quartz grains extracted from  the vicinity o f  the reactors with respect to those 
measured in normal quartz.

These tw o distinct effects have been triggered by a very peculiar thermal 
gradient steeply falling at a distance o f  about 50 cm from the reactor border. 
Heat-transfer computations then strongly suggest that such a thermal gradient 
can only correspond to  a peculiar pulsed m ode for the functioning o f  the Oklo 
reactor, with a pulse duration o f  a few years.

Much more work is needed before elucidating the com plex but exciting 
informations appearing in Fig. 3. In particular, we have still to choose the right 
hypothesis for explaining the low л* values associated with the HER-quartz.
For this purpose we will soon m odify the fission-star dating technique outlined 
here, by selecting first the quartz grains on  the basis o f  their track-etching rates. 
Then, prior to the artificial neutron irradiation, the HER-group could be sub
jected to annealing temperatures either smaller or higher than 1200°C. I f  the 
resulting д* values suddenly jum p above 2.5 X 109a, then the first hypothesis 
would be quite plausible. In addition, to understand the plateau value in the 
gradient o f  the neutron fluence, it would be interesting to measure the length 
distribution o f  fossil tracks in the LER-grain, as a function o f  the distance to the 
reactor edge. A  clear shortening o f  the track in the plateau part o f  the gradient 
with respect to the length observed in the exponential decay part, would then 
strongly support the validity o f  the thermal gradient scenario quoted above.

2.3. Uraninite and the chain reactions

With the HVEM we have compared Oklo uraninites showing a different 
degree in the depletion o f  235 U with uraninites and pitchblendes from other 
uranium deposits o f  different ages; uraninites from Shinkolobwe (630 X 106 a)
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and Grabo (1800  X 106 a), pitchblendes from  Henriette (250 X 106 a) and 
Kerolan (300 X 106 a). Our main results are: (1 ) All the samples are well 
crystallized and there is no apparent difference between uraninite and pitchblende 
grains; (2) The Oklo uraninite is the only one containing high densities o f  
crystallites. These crystallites disappear upon thermal annealing at a temperature 
o f  ~  1800°C, and their densities are roughly correlated to the 235U depletion 
factor.

T o identify the origin o f  these crystallites we have conducted the following 
simulation experiment: uraninite and pitchblende grains, pre-annealed at 1800°C, 
were irradiated in high fluxes o f  heavy ions, including 1 keV /n lead nuclei. For 
lead fluxes in excess o f  1 0 15ion-cm _2high densities o f  crystallites similar to the 
fossil ones were observed in both uraninite and pitchblende. This observation 
strongly suggests that the crystallites observed in the Oklo uraninite are radiation 
damage remnants produced by the chain reactions. Thus, uraninite was not- 
form ed after the cessation o f  the chain reaction, and this is in agreement with 
the marked correlation between uranium and fission products, which was observed 
in this mineral with the ion m icroprobe [8 ].

We are currently measuring the efficiency o f  registration o f  the cyrstallites 
induced by fission fragments in the Oklo uraninite. Then, if  no saturation effect 
occurs in their form ation, we could in the near future determine the neutron 
fluence received by this mineral.
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DISCUSSION

Rosemary J. VIDALE: La densité élevée de traces de fission dans les 
échantillons plus anciens rend-elle le comptage difficile?

M. MAURETTE: Dans un grain de quartz il y a plusieurs étoiles de fission, 
qui ont pour origine des inclusions riches en uranium, et ces inclusions ont des 
concentrations en uranium variables. Par conséquent, après l’irradiation 
neutronique, il y aura des étoiles qui contiendront trop de traces induites, mais 
certaines étoiles donneront la bonne densité de traces. C’est donc un avantage 
de la méthode que de pouvoir choisir une «bon n e» étoile, où les traces ne se 
superposent pas.

Rosemary J. VIDALE: A votre avis, quel est le mécanisme par lequel la 
pechblende se transforme en uraninite idiom orphe dans un réacteur 
(expérimentalement ou à Oklo)?

J.C. PETIT: Nos études de simulation d ’irradiation avec des ions lourds sur 
l’ uraninite d’ Oklo suggèrent que ce minéral a été irradié lors des réactions en 
chaîne. Cette conclusion est également fortement appuyée par l’observation d ’une 
corrélation assez nette entre la densité de cristallites fossiles observée dans une 
uraninite d ’ Oklo et son appauvrissement en 235U. Nous en déduisons donc que 
l’uraninite s’ est formée soit avant, soit pendant le fonctionnement des réacteurs. 
Ces études ne permettent aucune conclusion concernant une éventuelle trans
formation de phase de la pechblende à l’uraninite. Ces deux minéraux ne sont par 
ailleurs pas différenciables au m oyen du m icroscope électronique à haute tension.
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Résumé—Abstract

L A  M ESU R E  N O N  D E ST R U C T IV E  IN  SITU D U  R A PP O R T  235U /238U  D A N S  L ’U R A N IU M  

A P P A U V R I O U  M O D E R E M E N T  ENRICHI.

En mesurant de bonne heure les rapports entre 235U  et 238U au voisinage de la fouille, 

on peut accélérer l’exploration du site d’un réacteur naturel. On a construit un instrument 

permettant de mesurer le rapport isotopique à partir des taux de fission relatifs de 235U  et de 

238U dans les spectres de neutrons rapides et ralentis. Cet appareil peut être mis en service sur 

le terrain et permet un examen continu du minerai à mesure que l’on extrait l’uranium d’un 

gisement riche. Lorsque l’opérateur est rapidement renseigné sur les isotopes, on peut détecter 

un réacteur fossile avant qu’il soit détruit. Le rapport entre les taux de fission induits par les 

neutrons rapides et les neutrons lents dans l’uranium appauvri à modérément enrichi en 235U  

peut servir à effectuer une mesure rapide, non destructive, du rapport isotopique 235ц /238и 

avec une erreur relative de quelques pour cent. Une source de neutrons de 252 Cf permet 

d’effectuer les mesures sur le terrain.

A  NON- DESTRUCTIVE F IELD  M E A S U R E M E N T  O F  T H E  23su/238U R A T IO  IN D E PL ETE D  

T O  M O D E R A T E L Y  E N R IC H E D  U R A N IU M .

The exploration of a natural reactor site is expedited by prompt measurement of 235 U 

to 238U  ratios near the mining operation. An instrument has been constructed which uses the 

relative fission rates of 235U  and 238U  in fast and moderated neutron.spectra to measure the 

isotopic ratio. This device can be placed in the field and allows continuous monitoring of ore 

as a rich deposit of uranium is mined. With rapid return of isotopic information to the operator 

it is possible to locate a fossil reactor before it has been destroyed. The relative fast-neutron 

and slow-neutron fission rates induced in uranium, which is depleted to moderately enriched 

in 235U, may be used to measure the isotopic ratio 235u /238u  quickly and non-destructively 

with a relative error of a few per cent. When a neutron source such as 2S2Cf is used, the 

measurements may be made in the field.

The discovery of the OKLO natural fission reactor has stimulated interest 
in a search for other natural reactors. If evidence for a reactor were to be 
found in the course of the actual mining of a rich deposit, definitions of 
the regions of greatest Interest and optimization of a sample-collection stra
tegy would be expedited by a fast field technique for measuring the isotopic

3 9 1
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ratio 235U/238U in ore samples. An instrument for providing such data at 
OKLO was developed and used in the field by French scientists.[1] It is 
based on measurement of the 186-keV gamma ray in the 23 5U decay spectrum and 
a transmission measurement to obtain the absolute concentration of uranium.

An instrumental technique for quickly identifying depleted samples (235U/ 
238U<0.6%) without requiring dissolution and purification of uranium has been 
developed at Los Alamos. It is based on the ratio of fissions Induced in an 
ore sample by unmoderated and moderated neutrons from a 252Cf source. With 
the existing neutron sources (three sources of 300 yg each) and a high count
ing efficiency for fission fragments ('''100%) the analysis requires about 
forty minutes using an ore of greater than 20% UsOe content. The standard 
deviation of the isotopic ratio measured on 23 samples of natural ore from 
Canada and Australia is 4% relative. Although the precision of the technique 
is not high it is sufficient to identify the main reactor zone regions in an 
OKLO-type deposit without the need for a supporting chemistry laboratory.
In addition, the features of the instrument which recommend it for field use 
are:

1. It can be carried on a light truck
2. The neutron source ie reliable and reproducible
3. Supporting materials can be obtained at the site
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FIG. 2. Counter schematic.

4. Sample preparation is minimal
5. The results are available on a sufficiently rapid time scale so 

that a minimum of interference with an ongoing mining operation 
should be necessary.

6. The procedure can be carried out with field personnel.

Estimates were made to determine if a measurement based on fission count
ing of the ore using moderated and unmoderated neutrons would give reasonable 
isotopic sensitivity. Monte Carlo calculations [Figure 1] of normal ОзОв re
sponse to moderated and unmoderated neutrons indicated that in the proposed 
cylindrical geometry [Figure 2], with the uranium at the center of the cylin
der 98% of the fissions in the unmoderated spectrum would be in the 23 8U and 
that 97% of the fissions would be in 235U in the moderated spectrum. Thus 
the ratio of fission counts from the two neutron spectra are essentially pro
portional to the 2 3 5U abundance.

A schematic diagram of the instrument as built is Illustrated in Figure
3. In use the neutron sources are removed from the shipping cask remotely
and placed in the source tube in the water shield. After an ore sample is
loaded into the counter, the 252Cf sources are lowered around the sample.
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TABLE I. OKLO ISOTOPE RATIOS (235U /238U)

Source
Present

Measurement
Mass

Spectrometry

OKLO

401/3 4.18 X 10“ 3 + .13 X 10“3 4.05 x 10"3

404/4 5.67 X 10" 3 ±.14 X

cn1оH

5.55 x 10-3

433/3 4.42 X 10'3 ±.19 X 10" 3 4.52 x 10-3

TABLE II. AUSTRALIAN AND CANADIAN SAMPLE RATIOS ( 235U /238U)

Source

NABARLEK

7.02 x 10"3 

6.90 x 10-3 

7.36 x 10“3 

7.17 x 10-3 

7.28 x 10"3 

7.79 x 10-3 

6.93 x lO-3 

7.20 x 10“3 

7.38 x 10“3 

7.61 x 10-3 

7.63 x 10“3 

6.85 x 10“3 

7.15 x 10-3 

7.76 x 10-3

KEY LAKE

7.18 X l(f3

6.95 X l(f3

7.32 X io-3

7.25 X

cn1о

6.62 X 10“ 3

6.68 X 10“ 3

7.05 X 10“ 3

MAURICE BAY

7.08 x 10“3 

7.01 x 10“3

Mean o f all Samples 7 .18X 10-3
ff±0.31 X 10"э
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Measurements are made with the counter dry and then filled with water. A 
complete measurement can be made in AO minutes on an ore of U 3O 8 content 
of 20% or better to a precision of 0.3% in the statistics of an individual 
count.

Calibration was accomplished with standards made by mixing NBS (National 
Bureau of Standards) UjOe of natural isotopic composition and 11зОв depleted 
in 2 3 5U (5700 23eU: 1 235U).

A least squares fit to the data of Figure 4 which was obtained using 
the above standards gives an equation for the line of у = 1.2619 + 616.4 x, 
where у is the ratio of moderated count divided by unmoderated count. The 
value for x is the weight ratio of 235U/238U. The precision of the data 
gives a standard deviation of ±4% for each point. The calibration curve 
over the range investigated is adequately described by a linear fit.

Three samples from the OKLO reactor were then examined. Results are 
shown in Figure 4 and in Table I with a comparison to the isotopic composi
tion as determined by mass spectrometry. Further measurements using this 
instrument have been done on ore samples obtained from the Nabarlek deposit 
in northern Australia and the deposits at Key Lake and Maurice Bay in Saska- 
tewan, Canada. Twenty-three samples have been measured from these deposits.
The results are shown in Table II. No ratios have been found outside thè 
±2a range.

REFERENCE

[1] B O Y E R , R.L., G U E R Y , M.P., R E N SO N , C., “ Appareil de mesure de teneur isotopique 

de l’uranium, utilisé sur le site d’Oklo” , The Oklo Phenomenon (Proc. Symp. Libreville, 

Gabon, 1975), IAEA, Vienna (1975) 253-63.

DISCUSSION

R. NAUDET: Votre appareil peut-il être utilisé, sans trop de problèmes, 
dans un climat tropical, c ’ est-à-dire chaud et humide?

G. A. COWAN: L’appareil a été conçu pour fonctionner sans climatisation 
et sans dispositions spéciales pour les températures élevées. Cependant, nous ne 
savons pas s’ il fonctionnera d ’une manière satisfaisante dans les conditions 
extrêmes de température et humidité.

A.T. JAKUBICK (Président): Pouvez-vous nous donner des détails concernant 
la mise à la disposition des utilisateurs de l’appareil que vous avez mis au point?

G. A. COWAN: L’instrument est en service à Los Alamos. Nous serions 
heureux de mettre les plans à la disposition de ceux qui voudraient construire 
un appareil de ce type. Si un nouveau réacteur devait être découvert, nous 
transporterions volontiers l’appareil sur le site pour faire des essais sur place.
Dans ce cas, nous pourrions probablement fournir en outre les services 
d ’un opérateur.
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Résumé—Abstract

E T U D E  L O C A L E  PAR  A N A L Y S E  IO N IQ U E  D E  N O U V E A U X  E C H A N T IL L O N S  D ’O K L O .

L ’étude par analyse ionique de minerais d’Oklo, dont une première partie a été présentée 

lors du colloque de Libreville (Gabon) en 1975 (mémoire IAEA-SM-204/13), a été poursuivie. 

L ’analyse ionique permet non seulement d’examiner la répartition des éléments entre les grains 

d’uranium et la gangue, mais également de faire des études quantitatives (rapport d’abondance 

des éléments, et rapports isotopiques), en choisissant les plages de mesure, et en ayant la 

possibilité d’apprécier leur homogénéité. On  a mis davantage d’accent sur ces études quanti

tatives, et on a choisi un certain nombre d’objectifs spécifiques. On  s’est plus particulièrement 

intéressé aux thèmes suivants: homogénéité de l’appauvrissement isotopique de l’uranium 

(dans le coeur, dans les bordures, dans les zones contaminées ou suspectes); homogénéité du 

rapport 149Sm /147Sm (qui permet d’apprécier les contaminations de terres rares), répartition 

du plomb et mesure du rapport 207Pb/206Pb (en distinguant grains d’uranium, argiles et galènes), 

répartition du thorium, et mesure du rapport cérium/praséodyme (mise en évidence d’une 

anomalie cérium négative au voisinage des zones de réaction). Pour toutes ces études, l’analyseur 

ionique apparaît comme un outil très précieux, qui apporte aux études des éléments d’apprécia

tion supplémentaires.

L O C A L  ION  A N A L Y S IS  S T U D Y  O F  N E W  SAM PLES F R O M  O K L O .

The ion analysis study of Oklo ores, a first description of which was presented at the 

Libreville (Gabon) symposium in 1975 (paper IAEA-SM-204/13) has been continued. Ion 

analysis can be used not only to investigate the distribution of the elements in uranium grains 

and gangue, but also to make quantitative studies (abundance ratio of elements, isotopic 

ratios) in which the measurement ranges can be chosen and their homogeneity assessed. More 

emphasis was placed on these quantitative studies, and a certain number of specific objectives 

were selected. Particular interest was shown in the following topics: homogeneity of isotopic 

depletion of uranium (in core, edges, contaminated or suspect zones), homogeneity of 

14£Sm/147Sm ratio (which is indicative of the rare-earth contamination), distribution of lead, 

measurement of 207Pb/206Pb ratio (distinguishing between uranium grains, clays and galena), 

thorium distribution and measurement of the cerium/praseodymium ratio (discovery of a 

negative cerium anomaly near the reaction zones). In all these studies the ion analyser 

appears to be a very'valuable tool, adding to the information gleaned from the studies.

3 9 7



3 9 8 HAVETTE et NAUDET

L'étude par analyse ionique des minerais d ’Oklo, dont une pre
mière partie a été présentée lors du colloque de Libreville [1], a été 
poursuivie.

Rappelons que l'analyseur ionique est un spectromètre de masse 
qui permet de faire des analyses in situ sur des échantillons préparés 
sous forme de lames polies. I l  est possible d ’ effectuer des spectres de 
masse comprenant les éléments depuis l'hydrogène jusqu’ à l'uranium, de 
mesurer l ’ intensité des courants émis par les ions choisis, et de faire  
des images ioniques directes de la répartition d'un élément sur une plage 
de 250 ym. L'appareil est équipé depuis peu d'un secteur électrostatique  
à haute résolution (5000) et i l  est possible, dans de nombreux cas, de 
séparer les ions élémentaires des ions polyatomiques de masse voisine. Le 
rapport 251U0/25l*U0 a pu être ainsi mesuré avec une précision d'environ
2 % r e la t if  dans les phases très argileuses responsables de la formation 
de nombreux ions polyatomiques.

Dans la première phase des études, on avait fa it  surtout des 
études qualitatives, en examinant la répartition des éléments entre les 
grains d'uranium et la gangue dans différentes catégories de minerais.
Dans la suite du programme on s 'e s t  intéressé à des objectifs  plus spéci
fiques.

1 -  Homogénéité de l'appauvrissement isotopique de l'uranium

Cette question, qui a pu être abordée avec une meilleure préci
sion grâce au perfectionnement de l'appareillage, est très importante.
E lle comporte plusieurs aspects :

- Dans le coeur, l'homogénéité de la teneur isotopique est un argument 
important en faveur de l'absence de remobilisation de l ’ uranium. Cette 
homogénéité avait déjà été bien établie (c f . en particulier dans [1] 
les résultats r e la tifs  à l'échantillon  400 /7 ). On a voulu la confirmer 
notamment dans des régions situées davantage en bordure, d'autre part 
vérifier q u 'il en éta it de même dans certaines portions des zones de réac
tion 4 à 6.

-  En bordure des zones de réaction, on peut trouver des échantillons conta
minés : i l  est intéressant de voir alors dans quelle mesure i l  y a hété
rogénéité, et essayer de classer les plages donnant lieu à des teneurs 
isotopiques différentes.

a) On a repris plusieurs échantillons provenant du SC ЗБ. C 'est 
ainsi que dans l ’ échantillon 1413/3 on a trouvé cinq grains différents  
avec la même valeur 0.45 % j de même dans 1423/5 qui est pourtant déjà 
dans la bordure, et pour lequel on se demandait s ' i l  n’ y avait pas conta
mination, on a mesuré deux grains à 0.61 %. Néanmoins on a trouvé une 
dispersion plus grande dans l ’ échantillon 1418/3 (0.50 à 0.63 %), et d ’ au
tre part dans l'échantillon  1421/9 on a trouvé des grains à 0.72 % ; cette  
dernière mesure étant cependant suspecte, on a l'inten tion  de poursuivre 
l'étude de la bordure.

b) On a examiné quatre échantillons provenant de l'a va l des zones
4 et 5 : GL 1802 (affleurement GL 5 ), GL 1962 et 1995 (affleurement GL 6) 
et GL 2066 (affleurement GL 7). L’ appauvrissement isotopique paraissait un 
peu surprenant, car ces échantillons proviennent de passes très minces.
En fa it  on a pu vérifier  que les mesures effectuées dans trois ou quatre



IAEA-ТС-119 /13 3 9 9

F IG .l. SC 44: environnement de l ’échantillon n ° 1933.

grains de chaque échantillon donnaient des résultats homogènes. On a trou
vé respectivement : 0.56 % - 0.63 % -  0.65 % et 0.69 % t i l  faut noter que 
les résultats sont un peu différents de ceux trouvés par analyse isotopique 
dans des échantillons voisins).

c) On a par contre trouvé des valeurs dispersées dans plusieurs 
échantillons situés en bordure des zones de réaction : dans le n° 1326 du 
SC 20, les valeurs vont de 0.68 à 0.72 % ¡ dans le n° 1933 du SC 44 on a 
trouvé deux groupes de valeurs, l ’ un allant de 0.52 à 0.57 %, l 'autre voi
sin de 0.72 %.

On a voulu étudier de manière détaillée la portion de carotte 
située au voisinage de cet échantillon 1933 qui est situé à 30 ou 40 cm 
du coeur. Après avoir fa i t  faire une autoradiographie de la carotte ( f i 
gure 1), on a découpé 12 échantillons jo in t i fs .  L'idée était de faire une 
carte de l ’ uranium migré, pour comprendre comment i l  s 'é ta it  mis en place, 
et rechercher ensuite les éléments associés. 40 mesures de rapports isoto
piques ont été fa ite s .  Malheureusement on n’ a trouvé que de l ’ uranium à 
teneur proche de la normale. [On s 'e s t  demandé si  les grains contaminés ne 
provenaient pas de fragments déplacés : c f .  [ 2 ] ) .

d) Dans l'échantillon n° 2671 du KN 242, qui est en bordure de la 
zone 5 et comporte du faciès -p ile  (teneur isotopique mesurée à Pierrelatte : 
0.690 %), on a trouvé 2 grains avec 0.72 % et un grain à 0.60 4. Ce sonda
ge serait donc contaminé. D’ autre part dans l ’ échantillon n° 2322 du KN 259, 
qui est analogue en bordure de la zone 3 -4 ,  on a trouvé deux grains à
0.72 % (Pierrelatte : 0.69 à 0 .70) .
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e) On a étudié quatre échantillons situés dans la bordure supé
rieure du SC 30 bis. Dans cette bordure on trouve sur 1.50 m du minerai 
relativement riche (5 à 25 %) et toutes les analyses isotopiques effec 
tuées à Pierrelatte ont donné des teneurs voisines de 0.63 ou 0.69 %. I l  
était intéressant de savoir s ’ i l  s ’ agissait d'une contamination homogène, 
ou si  au contraire i l  y avait mélange entre uranium naturel et uranium 
plus nettement appauvri.

Dans les échantillons 2064 et 2060, les plus près du coeur, les 
mesures effectuées dans 3 ou 4 grains de chaque échantillon ont donné res
pectivement 0.69 et 0.71 %. Dans les deux échantillons suivants 2495 et 
24B9 on trouve des mesures plus dispersées, entre 0.69 et 0.72 %. Ce 
qui est remarquable est qu’on n’a trouvé nulle part de l'uranium plus nette
ment appauvri, i l  semble donc que la contamination soit très homogène, et 
donc massive.

2. Contamination des terres rares

Le rapport le plus représentatif de la présence de terres rares 
venues du coeur est 11, 9Sm/1117Sm ; l 'isotope 147 étant plus abondant dans la 
fiss ion , et le 149 étant détruit par irradiation , les deux effets  font 
baisser le rapport depuis une valeur voisine de 1 pour le samarium naturel 
jusqu’ à des valeurs très petites ou nulles pour du minerai du coeur.

Si on considère un échantillon situé en bordure des zones de 
réaction avec de l'uranium faiblement appauvri, on peut se demander s ' i l  y 
a eu des réactions locales ou s ' i l  est contaminé. L'homogénéité des valeurs 
du rapport 1 l,9Sm/ 1 "*7Sm apporte un élément d ’ appréciation intéressant. Lors
que les valeurs varient d ’ une plage à l 'autre dans un même échantillon 
(l 'échantillon a 1 cm de diamètre et les plages 20 à 60 ym) ce lu i-c i  con
tient un mélange de terres rares migrées ; lorsque au contraire les valeurs 
sont très groupées, l'hypothèse d'une irradiation locale a davantage de 
plausibilité .

C’ est ainsi qu’ on a trouvé des valeurs très dispersées dans les  
échantillons 1326 du SC 20, 1912/1 du SC 44 et 2283 du SC 40 bis. Ces 
échantillons sont contaminés. Dans le cas du SC 48 bis, l'uranium est 
naturel (0.7199 %), mais les analyses isotopiques ont effectivement con
firmé la présence de terres rares migrantes [2 ] .

En revanche on a trouvé des valeurs relativement groupées (la 
plupart autour de 0 .1) dans les échantillons 1977 du SC 56, 2092 (minipile),  
2322 (KN 259) et 2671 (K.N 242). Tous ces échantillons ont des teneurs en 
uranium 235 voisines de 0.70 %. En ce qui concerne les deux premiers, les 
analyses isotopiques effectuées à Bruyères-le-Chatel [2] ont confirmé la 
valeur du rapport 149/147 et ont montré qu’ i l  semblait y avoir e ffective
ment une fluence locale. Enfin dans l ’ échantillon 1763 du SC 53, les valeurs 
sont proches de celle  du samarium naturel.

Pour ce genre de problème, l'analyse ionique est donc un moyen 
d’ investigation commode et particulièrement intéressant j on ne peut pas 
toujours trancher avec certitude, mais l'analyse chimique ne permet pas 
non plus toujours de trancher, la combinaison des deux méthodes permet une 
interprétation plus sûre. Par exemple dans le cas de la "minipile” , la 
convergence des deux approches rend extrêmement probable l 'existence de 
réactions locales.
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3. Problèmes du plomb

a) Le rapport Pb/U a été mesuré dans les grains d ’ uraninite et 
l ’ on observe qu’ i l  est très variable d ’ un échantillon à l ’ autre aussi bien 
en ce qui concerne les minerais ayant participé aux réactions (de 0 .4  à 
3 . 3 ) que pour les autres (0.02 à 13). Dans un même échantillon, il.peut  
être également variable : par exemple de 1.2 à 5.1 dans différents grains 
de K.N 242 (noter que les chiffres cités n’ ont qu’ une valeur relative, i l s  
ne représentent pas des rapports d'abondance réels) .  La même observation
a déjà été fa ite  sur les images [1 ] .  Dans le 1933/4, on peut distinguer 
sur les images trois rapports bien différents (figure 2 ).

La dispersion des valeurs peut avoir pour cause une mise en place 
de l'uranium à des époques différentes, mais plus vraisemblablement des 
départs de plomb effectués de manière aléatoire en un ou plusieurs temps.

Dans le cas d'un échantillon contenant une belle plage de c o f f i -  
nite (№ 764), le rapport Pb/U a été trouvé extrêment petit (0 .004), ce 
qui tend à confirmer que la coffin ite  est de formation récente.

b) Les rapports isotopiques a = 207Pb/206Pb ont été mesurés sépa
rément dans les grains d'uraninite, dans les argiles et dans les galènes.
I l  semble que l 'existence d'ions PbH n'introduise pas d'erreur supérieure
à 2 %. Les valeurs de a sont toujours très dispersées. I l  est important de 
noter que dans les argiles et les galènes, a est presque toujours plus 
élevé que dans 1 ’ uraninite voisine. Dans les échantillons où l'uranium est 
normal, on peut trouver des valeurs de a allant de 10.9 à 14.8 (Sges appa
rents compris entre,1.8 et 2.3 milliards d ’ années). Des valeurs de a très 
élevées ont été trouvées dans quelques échantillons.

Dans les zones de réaction la migration du plomb, associée à un 
étalement des proportions isotopiqes de l ’ uranium, peut expliquer une partie 
de la dispersion observée dans les argiles. Mais i l  est clair que cette  
explication est insuffisante.

La sortie du plomb a pu se produire à des époques différentes.
Une sortie à l'époque subactuelle n'aurait pas modifié les valeurs de a ; 
par contre une sortie ancienne aurait eu pour effet  de rajeunir les grains 
uranifères et de v i e i l l i r  le plomb mélangé aux argiles ou celui que l ’ on 
retrouve sous forme de galène. C'est ce qu'on observe. Pour expliquer à la 
fo is  une différenciation impartante des âges apparents et des quantités 
non négligeables de plomb "ancien” , cette sortie a dû se faire assez long
temps après les réactions. (On peut par exemple penser à une remobilisa
tion liée à l 'intrusion des dolérites, vers 900 ou 1000 MA).

Les mesures dans les grains d ’ uraninite donnent les résultats les  
plus valables j mais on peut toujours craindre d'intégrer dan.s la mesure 
des galènes remplissant les fissures, dont l 'âge apparent est généralement 
plus élevé. C’ est ainsi que dans l 'échantillon 400/7, on avait trouvé une 
valeur de a (corrigée de l'appauvrissement isotopique de l ’ uranium) de 12.9.  
Dans un te l  échantillon, où l ’ uranium est beaucoup plus appauvri que dans 
ses voisins immédiats, on peut craindre plus particulièrement la contamination.

Ayant la p ossib ilité ,  depuis le mois d'octobre 1977, d'augmenter 
l'agrandissement de l'image observée ainsi que son intensité, nous avons pu 
sélectionner plusieurs plages éloignées des fissures dans un grain d'urani
nite de grande dimension et bien compact (plusieurs millimètres) et toutes
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FIG.2. En A e t  В sont représentées des parties différentes de l ’échantillon n °1933 ¡4  (diamètre: 200 ixm). Dans les deux cas, 
on peut observer des plages a) peu intenses en uranium, peu intenses en plomb, b) peu intenses en uranium, très intenses en plomb, 
c) très intenses en uranium, moins intenses en plomb.
En bas à gauche de chaque image figure la nature de l ’ion représenté (en gris ou blanc sur l ’image j ;  en haut à droite, le temps de 
pose exprim é en secondes.
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les mesures donnent une valeur de a voisine de 4.48 % (erreur relative
1.5 %).Connaissant la valeur de l'appauvrissement isotopique de l ’ uranium 
(Q.302 \ à 1.5 % près) on peut en déduire que l 'âge minimum de ce grain 
est 1.75 ± 0.05 milliards d'années. I l  est possible que ce grain, nettement 
plus compact que ceux observés dans les autres échantillons, n' ait  pas perdu 
de plomb à une époque ancienne ou bien, si ce lu i-ci  a quitté la structure 
de l ’ uraninite, i l  est resté dans le grain. Dans ce cas, la valeur obtenue 
serait proche de la valeur réelle .

4. Autres questions

a) Thorium

De même que les terres rares, le thorium est pratiquement toujours 
localisé dans l'uranium, aussi bien dans le minerai normal que dans celui 
des zones de réaction. Le rapport ThO/UQ a été mesuré dans un certain nom
bre d’ échantillons. On le  trouve petit dans les argiles de piles où i l  y a 
eu très peu de réactions nucléaires (pas de thorium radiogénique).

□ans 1 ’échantillon 1901 (bordure-du SC 36) i l  y a par exception 
énormément de thorium et de terres rares naturelles : on n'observe pas sur 
les images une coïncidence aussi bonne entre les plages U, Th et Nd que 
dans les autres cas ; en particulier on trouve du thorium et des terres 
rares abondantes dans des plages où i l  n'y a presque pas d'uranium (fig. 3).

Dans l'échantillon 1326 (bordure du SC 20), on trouve une d if fé 
rence très nette entre les plages très intenses en uranium (0 . 2  1 0 ~2) et 
les plages peu intenses (0.3 10~3, là encore ces rapports n’ ont qu’ une 
valeur relative),  les premières correspondant à de l'uranium appauvri et 
les secondes à de l'uranium naturel. Ceci tend à prouver que le thorium 
est radiogénique et que l'uranium appauvri s 'e s t  déplacé avant la décrois
sance de l'uranium 236 ; cette conclusion est importante.

b) Cérium

Le rapport cérium sur praséodyme a été mesuré dans des minerais 
contenant seulement des terres rares naturelles, éloignées ou proches des 
piles. Les valeurs trouvées sont les suivantes ■:

5 à 5.6 dans l'échantillon 312 (grès "normal"), 5.7 dans le 2252 (SC 0) ,
5 dans le 1947 (coupe 2 '0 ) ,  5 à 3 dans le 1763 (SC 53), 1 .9 dans le 594 
(affleurement 2 ) ,  1.2 dans le 1912/1 (bordure du SC 44), 1.15 dans le 2428 
(SC 49 b i s ) .

On voit donc qu 'i l  y a un échelonnement de valeurs de 5.7 à 1 .2 ,  
les valeurs élevées sont en général dans des échantillons éloignés des 
réacteurs, les valeurs faibles sont dans des échantillons plus rapprochés.
On a vérifié  en outre que dans le SC 0 (qui est à 12 mètres des réacteurs)
on trouve des valeurs du même ordre dans l 'échantillon 2250 qui se trouve
dans les pélites du to i t ,  que dans le 2252 qui est un grès.

Dans les roches, le rapport habituel est voisin de 5. On sait ц+
d'autre part que le cérium est la seule terre rare qui peut s'oxyder (Ce. ).
I l  semblerait donc qu 'i l  y a it  eu élimination partielle de cérium dans les 
zones de réaction, donc que c e l le s -c i  aient connu une ambiance relativement 
oxydante, par exemple pendant le fonctionnement des réacteurs.
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Conclusion

L’ analyse ionique permet non seulement de "voir” la répartition 
des éléments entre les grains d'uranium et la gangue ; e l le  permet aussi 
de faire des études quantitatives (mesures d'abondance des éléments ou de 
rapports isotopiques) en choisissant par exemple les grains d'uranium, et 
en ayant la possibilité d’ apprécier l'homogénéité des résultats d'un grain 
à l ’ autre. De ce point de vue, c ’ est un outil irremplaçable.
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DISCUSSION

G. A. COWAN: Bien entendu, il est difficile de faire une distinction entre 
la diffüsion continue et une perte épisodique de plomb sans posséder les 
données fournies par l’étude d’une série importante d’échantillons. Avez-vous 
envisagé le cas de la diffusion continue? A  ce propos, quelle était la taille du 
grain qui a donné un âge de 1750 MA?

Andrée HAVETTE: Les sorties du plomb sont très aléatoires d’un échantillon 
à l’autre, d’un grain à l’autre et même dans un même grain, comme nous l’avons 
montré sur certaines images présentées au Colloque de Libreville. Nous avons 
choisi un grain dans lequel l’âge apparent est le plus élevé, ce qui permet d’obtenir 
un âge minimal, sans plus. Ce grain a plusieurs millimètres de diamètre et est 
bien compact.

C. DEVILLERS: Quelles sont les valeurs les plus élevées du rapport 
207Pb/206Pb que vous avez mesurées et qui caractérisent le plomb le plus ancien?

Andrée HAVETTE: Dans notre mémoire, nous indiquons une valeur 
a = 14,8 qui est la plus élevée de celles trouvées dans les zones argileuses où 
l’uranium est normal.
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Résumé-Abstract

D E T E R M IN A T IO N S  DES SECTIONS D E  C A PT U R E  N E U T R O N IQ U E  D ’ISOTOPES 

IN T E R V E N A N T  D A N S  LE P H E N O M E N E  D ’O K L O  P A R  IR R A D IA T IO N  D A N S  LE 

R E A C T E U R  TR ITO N .

Des irradiations expérimentales d’éléments et isotopes séparés ont été effectuées dans 

un réacteur de type piscine (réacteur Triton) afin d’améliorer la connaissance des sections de 

capture des produits de fission de l’uranium intervenant dans le phénomène d’Oklo. On décrit 

les conditions d’irradiation, les techniques d’analyse des échantillons, ainsi que les méthodes 

de calculs utilisées pour l’interprétation des résultats. Les éléments irradiés ont été les suivants: 

uranium à 93%  de 235U, uranium à 20%  de 235U, 240Pu, I43+145Nd, 14, Sm, 99Tc, dysprosium 

naturel, mélange europium + gadolinium naturels, krypton et xénon naturels. L ’uranium et 

le plutonium ont été utilisés pour déterminer la fluence et le spectre reçus par les autres 

échantillons. Les irradiations ont été faites dans deux emplacements distincts du réacteur 

Triton, de manière à mettre en œuvre des spectres différents; les indices de spectre r ont été 

respectivement de 0,03 et 0,15. On a pu ainsi déterminer de manière précise les sections effica

ces effectives de capture de tout un ensemble d’isotopes en fonction du spectre. Les résultats 

sont quelquefois sensiblement différents de ceux publiés dans la littérature. Ces résultats 

apportent des éléments d’information intéressants dans l’interprétation du phénomène d’Oklo.

Ils confirment en particulier les valeurs de la fluence neutronique, d’où l’âge des réactions 

nucléaires déterminé à partir des bilans de néodyme de fission. Ils permettent de connaître 

de manière plus précise les rapports eau/uranium à l’époque des réactions nucléaires, par la 

mesure des «indices de spectre». Ils expliquent aussi l’écart constaté antérieurement entre la 

valeur de la durée de réaction calculée d’après la participation du plutonium aux fissions et 

celle déduite du couple 99Tc—99Ru.

D E T E R M IN A T IO N S  BY  IR R A D IA T IO N  IN T H E  T R IT O N  R E A C T O R  O F  N E U T R O N  

C A P T U R E  CROSS-SECTIONS F O R  ISOTOPES IN V O L V E D  IN T H E  O K L O  P H E N O M E N O N .

Experimental irradiations of separate elements and isotopes were carried out in a swimming- 

pool reactor (Triton) in order to obtain better information on the capture cross-sections of

* Division de chimie

** Division d’étude et développement des réacteurs
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uranium fission products involved in the Oklo phenomenon. The irradiation conditions, sample 

analysis techniques, and calculation methods used to interpret the results are described. The 

elements irradiated were the following: uranium 93%  and 20%  enriched in 23SU, 240Pu, 143+ 145Nd, 

147Sm, 99Tc, natural dysprosium, mixture of natural europium + natural gadolinium, natural 

krypton and natural xenon. The uranium and plutonium were used to determine the fluence 

and spectrum received by the other samples. The irradiations were carried out in two different 

locations of the Triton reactor to permit work with different spectra; the spectral indices, r, 

were 0.03 and 0.15. In this way accurate determinations were made of the effective capture 

cross-sections of a large number of isotopes as a function of the spectrum. In some cases the 

results differ considerably from those published in the literature. These findings contribute 

information which is of interest in interpreting the Oklo phenomenon. More particularly, they 

confirm the values for neutron fluence, and hence the age of the nuclear reaction determined 

from the fission neodymium balances. They afford a more accurate knowledge of the water/ 

uranium ratios at the time of the nuclear reactions (through measurement of the spectral indices). 

They also explain the discrepancy observed earlier between the value for the duration of the 

reaction calculated on the basis of the participation of plutonium in the fissions and that 

deduced from the pair 99T c- 99R u .

L'étude précise et détaillée des produits de fission de l'uranium 
permet d ’ obtenir des renseignements fondamentaux concernant aussi bien les 
paramètres nucléaires d'échantillons particuliers (fluence, indice de spec
tre, nombre de f issions, pourcentages de participation aux fissions de 238U 
et 239Pu) que les caractéristiques de fonctionnement des réacteurs (date, 
durée, température). Cependant une des limitations à la précision des ca l
culs résulte des marges d'erreur des sections efficaces.

Ainsi pour le néodyme 143 qui sert à calibrer les mesures de 
fluence, et qui est de ce fa i t  l ’ un des isotopes le plus u til isé  dans l ’ étu
de du phénomène d'Oklo, les valeurs de la section de capture adoptées par 
les auteurs des communications au colloque de Libreville variaient entre 
266 et 325 barns. Une te l le  différence se traduit par une variation de 20 % 

sur la fluence ; les âges de la réaction nucléaire, calculés à partir des 
bilans du néodyme de fission , varient alors entre 1.8 et 2.05 milliards 
d'années. I l  est donc apparu très utile  d'entreprendre de nouvelles mesures 
de la section de capture du néodyme 143. I l  paraissait d'autre part néces
saire de préciser les sections efficaces de ll<5Nd et surtout llt7Sm, qui par 
comparaison avec celle de :i*3Nd, permettent de caractériser le spectre neu- 
tronique. Dès lors, puisqu'il fa l la i t  de toute façon disposer d'un emplace
ment pour l ’ irradiation et de détecteurs de fluence et de spectre, on en a 
profité pour mesurer en même temps les transferts d'isotopes dans d'autres  
éléments intéressants : europium, gadolinium, dysprosium, gaz rares. On sou
haitait enfin préciser les sections de capture de 99Tc et Ru, u tilisés  
pour la détermination de la durée de réaction, mais malheureusement seul le 
premier de ces deux noyaux a pu être étudié.
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1 - CONDITIONS EXPERIMENTALES D ’IRRADIATION

4 0 9 .

Les irradiations ont été effectuées dans le réacteur Triton, qui 
est du type piscine (flux thermique de ' l ’ ordre de 3 à 5 1013 n/cm2 'S , tem
pérature voisine de 40 °C). On a u til isé  deux emplacements différents du 
réacteur, en plusieurs campagnes :

Triton 1 : du 10 juin au 31 ju i l le t  1975
Triton 2 : du 23 ju i l le t  au 12 octobre 1976
Triton 1-2 ; " ”
Triton 1-3 : du 3 janvier au 10 février 1977

Les irradiations 1, 1-2 et 1-3 ont été fa ites  au même emplacement
du réflecteur (Triton 1-2 a eu pour but de déterminer avec précision l ' i n d i 
ce de spectre, ce qui n'avait pas été fa i t  la première f o i s , et on en a pro
f i té  pour étudier le dysprosium. Quant à l'expérience Triton 1-3 ,  on l 'a  
fa ite  pour reprendre l 'irradiation du mélange Eu + Gd, car i l  était apparu 
que dans Triton 1 i l  y avait eu une dépression locale de flux thermique im
portante dans la capsule correspondante ; on a donc réduit considérablement 
les quantités(d' un facteur 2 0 )) .  L'irradiation Triton 2 a été faite  dans le 
coeur, et on a en outre durci artificiellement le spectre par emploi d'une 
chemise de zirconium boré (voir détails en annexe).

Pour chaque campagne, on a irradié simultanément tout un ensemble 
d'échantillons, y compris les détecteurs uranium et plutonium destinés à 
mesurer la fluence et l ’ indice, de spectre. Malgré ce groupement, i l  peut y 
avoir des petites différences de flux d'un échantillon à l 'autre. Dans Tri
ton 1-2, 1-3 et Triton 2, les positionnements ont été bien repérés, et en 
outre on a réalisé des mesures par activation pour définir les flux re latifs  
(en neutrons thermiques et rapides) dans l'ensemble du d isp ositif  ; par con
tre les positionnements n’ ont pas été repérés dans Triton 1, et on a seule
ment mesuré après coup l ’ écart de flux maximum entre les échantillons.

Le tableau I1regroupe la l is te  des isotopes irradiés au cours de 
chaque campagne, leurs formes chimiques, les quantités mises en oeuvre et 
les analyses' effectuées. Toutes les irradiations ont été fa ites  en double ; 
les analyses ont été en partie doublées ; on a fa it  également l ’ analyse iso 
topique de tous les vierges. Par ailleurs l ’ analyse isotopique de l ’ euro- 
pium irradié dans Triton 1 a été refaite à 9 mois d ’ intervalle pour appré
cier les décroissances radioactives.

2 - METHODES ANALYTIQUES UTILISEES

La mise en solution des échantillons de terres rares irradiés a 
été réalisée par de l 'acide nitrique 3 M de grande pureté. Pour les détec
teurs à base de РиОг, on a util isé  de l ’ acide nitrique 8 M (5 ml) et de 
l 'acide fluorhydrique 23 M (quelques gouttes).

La composition isotopique des échantillons, avant et après irra
diation, a été mesurée par spectrométrie de masse à thermoïonisation.

Les rapports 151Eu/160Gd et 152Sm/151Eu ont été déterminés par d i 
lution isotopique dans les mélanges d'europium et de gadolinium naturels 
irradiés en utilisant un traceur triple constitué des isotopes séparés sui
vants : 1 5 l Eu, l 60Gd, ll,9Sm. La séparation élémentaire des terres rares :

1 Voir annexe.
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Les échantillons de 99Tc irradiés ont été dissous par un mélange 
d'acide chlorhydrique 6 M et d'acide nitrique 1 . 6  И contenant une quantité 
connue de ruthénium naturel et la composition isotopique du ruthénium résul
tant de ce mélange a été mesurée par spectrométrie de masse à thermoïonisation.

Les analyses isotopiques du Krypton et du'xénon ont été réalisées  
sur un spectromètre spécialement conçu pour l'analyse précise des gaz.

Les mêmes échantillons vierges ont été u til isé s  pour toutes les 
campagnes. Pour l ’ irradiation Triton 1 toutes les capsules ont fa i t  l 'ob jet  
d'analyses ; pour les autres irradiations une capsule seulement de chaque 
échantillon a été analysée, sauf pour les gaz rares.

Les résultats d'analyses sont donnés en annexe (tableaux II à IX).

3 - INTERPRETATION DES RESULTATS

3.1 Formalisme et méthodes de calcul

I l  est important de préciser quelques définitions utilisées pour 
ce travail :

- Le flux neutronique est le flux ф, défini comme le produit de la densité 
neutronique /  n(v) dv par la vitesse de référence Vo [2200 m/s). La fluence 
est l 'intégrale  du flux sur la durée d'irradiation.

- La section efficace effective 0  est le taux de réaction par noyau et par
Гunité de temps a[v) n(v) v dv divisé par le flux e f fe c t i f  f. Si une sec

tion efficace va?"ie comme 1/v ,  5 s ’ identifie avec la valeur a0 de la section 
efficace à 2200 m/s. Dans le cas général a/ 0  dépend du spectre neutronique.

- L'indice de spectre г est défini de la manière suivante : on sait qu'en 
première approximation, la densité neutronique varie dans le domaine de 
ralentissement proportionnellement à 1/ v 2 (ou ce qui revient au même, le 
flux 4?(E) varie comme 1/E) ; cette loi de variation étant extrapolée jus
qu'à l ' i n f i n i ,  r est le quotient de -j- v2 n(v) dans ce domaine par l ' i n t é 
grale /  ntv) v0 dv. On montre que г est, à un facteur près, le quotient de 
l'absorption globale du milieu par son pouvoir de ralentissement. Dans le 
cas idéal d'une section efficace qui varie comme 1/v  dans le domaine de 
thermalisation et qui possède des résonances uniquement dans le domaine de 
ralentissement pur, la définition de r conduit à la formule très simple : 
a = a„ + r i ,  I intégrale de résonance corrigée de la "queue en 1 /v " .2

Gd, Eu, Sm a été effectuée, préalablement à l'analyse spectrométrique, sur
une colonne de résine cationique (AG 50 WX 4) en employant de l’acide a-hydro-
xyisobutyrique 0.2 11 à pH f  4 comme éluant.

Les intégrales de résonance publiées dans BNL 325 [ 1 ]  sont calculées 
au-dessus de 0.5 eV sans cette correction ; i l  faut alors retrancher 
0.45 a 0.
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Dans le cas d'une section quelconque, mais dans un milieu où la 
capture est en 1/ v ,  г ne dépend pas de la température pour une composition 
de milieu donnée (d'où l ' in té rê t  de cette définition pour les études Oklo 
où la température n 'est pas connue a priori) .  En réalité  dans un réacteur, 
n(v) ne varie nulle part comme 1/v 2 ; on peut cependant continuer à définir  
r de manière précise à condition de choisir une vitesse de référence ; i l  
faut alors remplacer la densité réelle au-dessus de cette vitesse par une 
densité f ic t iv e  en 1 /v2. Dans ce qui suit, la référence est prise au voi
sinage de 4 eV, c ’ est-à -dire suffisamment au-dessus du domaine de therma
lisation mais au-dessous de la plus basse des résonances de l'uranium 238 
(pour une vitesse de référence plus élevée, r sera plus grand).

Pour les études Oklo, on admet que les sections efficaces effec
tives ne dépendent que de deux paramètres : l 'indice  de spectre r et la 
température T ; ce n 'est évidemment qu'une approximation.

Le code Binocle, spécialement adapté à la description et au cal
cul neutronique des milieux Oklo [2 ] ,  calcule un r conforme à la définition  
précédente, pour chaque composition de milieu. On dispose d ’ autre part d'un 
code perfectionné, Apollo, qui décrit de manière détaillée (99 groupes 
d'énergie) l 'action  de tous les noyaux du milieu, et peut calculer les 
sections efficaces effectives de n’ importe quel autre noyau dans le spectre 
correspondant. Apollo ne calcule pas r, mais Binocle ayant été ajusté avec 
précision sur ce code, le "r  Binocle” défini pour la même composition de 
milieu est celui que calculerait Apollo pour la même définition. On peut 
donc calculer des sections efficaces effectives dans des milieux modérés 
par l ’ eau, en fonction de r et de T.

Ces calculs ont été u til isé s  d'une part, pour exploiter les mesu
res effectuées dans Triton (les fluences et indices de spectres re latifs  
aux irradiations étant déterminés par les taux de réaction de noyaux choi
sis comme référence : uranium 235 et plutonium 240) et d'autre part pour 
transposer les résultats Triton aux conditions d ’ Oklo (où la température 
est supposée de l'ordre de 350 à 400 °C).

Pratiquement, les calculs Apollo étant très lourds, on a mis à 
profit des tables de sections efficaces effectives calculées à Saclay i l  
y a quelques années au moyen d'un modèle de thermalisation approché, après 
les avoir recalées sur un petit nombre de calculs Apoll.o ; cela a fa c i l i té  
l 'obtention de formules d'interpolation.

3 . 2  Mesures des fluences

La fluence est déduite des analyses isotopiques de l'uranium ¡ on 
a u t il isé  d'une part le transfert 2 3 5U -*■ 36U, d ’ autre part la disparition
de 235U par rapport à 230U. Le premier est mesuré avec une meilleure préci
sion, mais la section effective correspondante est connue avec une marge 
d'erreur relative plus grande. On a mis à profit les recoupements entre 
ces deux déterminations sur l ’ ensemble des mesures.

On mesure N5/N8 et IM6/N8 avant et après l ’ irradiation ; les cap
tures de 2 38Uet 2 36U sont petites, et on peut estimer leur effet  a priori 
sans grand risque d'erreur ; on déduit donc de l 'irradiation de chaque 
échantillon les deux quantités x = aC5 T  et y = ôa5 T ,  qui fournissent 
chacune т si on connaît les sections efficaces effectives.
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Celles-ci  sont obtenues par le calcul en fonction de la tempéra
ture et de r ; l'interprétation doit donc être combinée avec celle des 
détecteurs de spectre dont on parlera au paragraphe suivant. Les formules 
d'interpolation tirées des calculs ont été légèrement modifiées pour assurer 
la meilleure cohérence possible des deux groupes de mesures (car aC5 varie 
davantage avec r que Oa5), et ce petit ajustement doit être considéré éga
lement comme un résultat positif  des expériences. Pour les valeurs de r
qui seront déterminées plus loin, les' sections efficaces effectives calcu
lées sont les suivantes (en barns) :

Triton 1 (r = 0.03) ôa5 = 664.2 ÔC5 = 101.4

Triton 2 (r = 0.155) ôa5 = 673.3 ÔC5 = 110.6

On en déduit les valeurs ci-après des fluences (en 1021 n/cm2 , ou n/Kbarn) 
tirées respectivement de y et x, les marges d'erreur résultant seulement 
de celles des mesures :

Triton 1 caps. L x (y) = 0.150 + 0.003 T (x) = 0.150., + 0.0003

Triton 1 caps. E = 0.157 + 0.003 ” = 0 . 1572 + 0.0004

Triton 1- 2 caps. V = 0.301 ± 0.003 ” = 0.3015 + 0.0013

Triton 1-3 caps. III = 0 .1 7 6 ± 0 . 0 0 2 ” = О. 17 53 + 0.0008

Triton 2 caps. G = 0 .151 + 0.004 " = 0 . 147g + 0.0006

Triton 2 caps. IV = 0.145 + 0.003 ” = 0.145o + 0.0008

La cohérence est satisfaisante. On note qu' entre les deux détec-
teurs de Triton 1, i l  y a une différence de plus de 5 % ; les mesures u lté
rieures par activation ont montré qu'entre les positions extrêmes d 'ir ra 
diation, l ’ écart pouvait a ller jusqu’ à 7 % et malheureusement, pour cette 
première irradiation, on ne connaît pas la position précise de chaque 
échantillon ; i l  y a donc une indétermination assez importante sur la 
fluence reçue par chacun d ’ eux. Dans le cas de Triton 1-2 et Triton 1-3,  
tous les échantillons étaient groupés aux mêmes emplacements. Les échantil
lons de l ’ irradiation Triton 2 étaient répartis en trois niveaux, mais on 
a repéré, grâce aux mesures par activation, la différence entre les niveaux.

Finalement on a adopté les valeurs suivantes :

Triton 1 T = 0 . 1 5 4 + 0 . 0 0 7

Triton 1 - 2 T = 0 . 3 0 1 + 0 . 0 0 3

Triton 1 - 3 T = 0 . 1 7 5 g + 0 . 0 0 3

Triton 2 niveau 2 (U5 - Dy) T = 0 . 1 4 8 + 0 . 0 0 3

niveau 3 (Us - Nd - Sm - 2 Ц0Ри) T = 0 . 1 4 6 + 0 . 0 0 3

niveau 4 (Eu + Gd, Te, Xe, Kr) T = 0 . 1 4 3 + 0 . 0 0 3

En outre, dans le cas des mélanges europium-gadolinium, i l  est 
nécessaire de tenir compte d ’ une dépression de flux locale due à la forte 
capture du mélange (voir plus loin).

3.3 Mesure des indices de spectres

Les indices de spectre ont été déterminés d'une part par la mesu
re du 21,1Pu formé par irradiation du 21, 0Pu, d'autre part par la mesure du
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2 39Pu formé par irradiation de 238U (les 2l*°Pu et 2Ц1Ри fournissent des 
recoupements). Le 2ц°Ри est le détecteur le plus sensible, mais i l  était  
intéressant de recouper au moins une fois  les deux mesures : c 'est  ce qui 
a été fa i t  dan? Triton 2.

a) Ÿiuutoyùum 240

La quantité in itia le  de 239Pu étant extrêmement petite, on peut 
négliger la formation de 21*°Pu ; la disparition de 21,2Pu est également 
très faible et on peut en tenir compte après coup, sous forme d'une correc
tion. Dans ces conditions les nombres de noyaux de 21, 0Pu, 21,1Pu et 21,2Pu 
sont fournis par un système de trois équations d ifféren tie lles ,  que l'on  
peut intégrer explicitement.

On mesure Nj/N0 et N2 /N1 avant et après irradiation. On peut en 
déduire x = 0 O т et y = Si T, si  on se donne le rapport m = 0C1/Oai de la 
section de capture radiative à la section d ’ absorption totale du plutonium 
241.

En prenant m 'v 0.27 (quel que soit le spectre), on trouve :

Triton 1-2 : ô0 T =0.171 ± 0.001 aal T = 0.453

d ’ où, en utilisant la valeur de T indiquée plus haut : 0.301 ± 0.003,

3 Q = 5БВ ± 7 ôai = 1510

Triton 2 : 30 T = 0.236 ± 0.002 о T = 0.246

d’ où (T = 0.146 ± 0.003)

â p = 1616 ± 35 ôal = 1680.

Les aal sont extrêmement proches des valeurs calculées, ce qui 
signifie  qu’ on ju s t i f ie  parfaitement la quantité de plutonium 242 formée. 
D’ ailleurs le calcul d ’ erreur montre que, même si  on fa isa it  une erreur 
notable sur y (ou sur m), la détermination de x resterait précise. Les 
v a l e u r s  d e  a 0 o b t e n u e s  s o n t  e x p l o i t é e s  p l u s  l o i n .

Ы üncLYiium 23S

On a irradié de l ’ uranium à 20 % d ’ isotope 235 ; on a dosé le 
plutonium 239 formé par rapport à l ’ uranium (IM9 /Ne) et mesuré les rapports 
IM0/N9 et N¡/N9 des isotopes 240 et 241 rapportés au 2 3 9 .

En négligeant dans un premier temps la variation de IM8 (réintro
duite ensuite comme correction), les nombres de noyaux N3, N0 et sont 
fournis par un système de trois équations d ifférentielles  que l ’ on peut 
intégrer explicitement.

Л /4 A
Si on se donne 0 а1лТ et m = осъ/ааъ, on déduit des trois rapports 

mesurés les quantités : x  = 0 8 T, y = a ,  T et 0 ,  T (en réalité  on n’ a pas 
besoin d ’ une grande précision sur m ; c ’ est my = 0C9 T essentiellement que 
l 'on détermine). Dans le cas de Triton 2 ,  puisque l 'échantillon a été irra
dié dans la même fluence et le même spectre que le 2Ц0Ри, on connaît déjà
О T = 0 . 2 3 6  e t -0 al T = 0 . 2 4 6 .  On vérifie  qu'on retrouve effectivement la 
meme valeur de o0 т que celle  déterminée par l 'irradiation précédente, ou
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CT8 T = 0.00B74 ± 0.00005 ôc9 т = 0.0712 ± 0.0007

d’ où : Ô8 = 46.2 ± 1 . et ac9 = 480 ± 12

. A A A A
C) Les calculs fournissent a „ , aa9 et ac9 /Oa9 en fonction de г et 

T. Pour 40 °C, on a ajusté les formules d'interpolation suivantes :

S. = 2B4 (1.034 + 31.6 r - 10.4 r2 + 2 r 3)

ce qui revient au même que l'on justifie parfaitement à l'aide de cette
valeur la quantité de plutonium 241 formée. On trouve en outre :

9
Ôc„/Saa = 0-285 + 0.343 r

0.9 r 3)

D'autre part, on admet 0 8 = 2.72 + 280 r (uranium infiniment dilué). 

On déduit des mesures précédentes :

Triton 1 2*°Pu : r = 0.031

Triton 2 2 t°pu . r = 0.155

2 38U : r = 0.155

239Pu : r II O сл \l

La convergence^entre les trois mesures de spectre dans Triton 2 est remar
quable. On peut estimer que pour Triton 1 : r est donné à ± 0.001 et pour 
Triton 2 à ± 0.004. Les mesures par activation ont montré par ailleurs que 
le spectre est très constant pour l'ensemble du d ispositif  Triton 2.

3.4 Détermination des sections efficaces effectives du-néodyme et du 
samarium

Les trois transferts 11, 3l\ld -»■ 1 ‘*1*Nd, 11,5Nd -+ :i*6l\ld,
se présentent de manière analogue. Pour le premier par exemple, la forma
tion de 11,3Nd est négligeable à cause de la très faible teneur de 14zi\ld, 
et le départ de 11*'4Nd est également négligeable. I l  su ffit  donc de connaî
tre N,,/N3 avant et après l 'irradiation  pour en déduire 0 3T. Les résultats  
sont les suivants :

a) Hiodymz 743

- Triton 1 : capsule I : 0 3 T = 0.0535 ± 0.0001

capsule K : 0 3 T = 0.0526 ± 0.0001

T = 0.154 ± 0.007 devant être appliqué uniformément à tous les échantillons 
de Triton 1, on déduit pour la moyenne : 0 8 = 344 ± 12 (la marge d'erreur
s'obtient en associant la plus grande des deux valeurs de x à la borne
supérieure de la fluence et inversement).

- Triton 1-3 : capsule 0 : a 3 T = 0.0567 ± 0.0003

I l  faut tenir compte de la petite dépression de flux créée pour 
le mélange capturant (Eu + Gd) au sein duquel se trouve le néodyme. On 
verra plus loin que la correction est évaluée à 2.5 %. D'où T corrigé =
0.1712, et S3 = 331 ± 8 .
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Ce résultat, bien que nettement plus p etit ,  est compatible avec 
celui obtenu dans Triton 1, compte tenu des marges d'erreur, ün admettra
pour la moyenne des deux résultats, une valeur de l'ordre de 335 barns.

- Triton 2 : capsule D : Cf3 T  = 0.0470 ± 0.0003

pour T = 0.146 ± 0.003, on déduit ô 3 = 322 ± 7.

I l  semble incontestable qu’ i l  y a diminution de la section effec
tive de capture avec r. Cela n'est pas de nature à surprendre, puisque la 
section efficace possède une petite résonance à énergie négative : les ca l
culs Apollo ont montré que 0 3 baisse d ’ une vingtaine de barns lorsque r pas
se de 0.05 à 0.25. On propose de représenter les résultats par la formule 
suivante :

S3 = 330 - 100 r

Le calcul montre d'autre part que la section efficace effective  
baisse légèrement avec la température ; i l  est donc recommandé d 'u til iser  
pour Oklo :

Ощз = 335 - 100 r

Rappelons que le BNL 325 donne 325 barns pour 2200 m/s.

Ы Niodymz 145

- Triton 1 [capsules I et K) : 0 5 T  = 0.0082 ± 0.0003

Si on u til ise  T  = 0.154, on trouve 0 5 = 53, mais compte tenu de 
la comparaison entre Triton 1 et Triton 1-3 i l  est sans doute ju s t i f ié  de 
minorer légèrement cette valeur, et adopter

0 5 = 52 ± 3

-  Triton 2 ; S5 T  = 0.0114 ± 0.0003

On en déduit a5 = 78 ± 3
la comparaison entre les résultats conduit à écrire :

О ц 5 = 4Б + 210 г

Si on tient compte des marges d ’ erreur indiquées, on a séparément : 
a0 = 46 ± 4, et I = 210 ± 30, ce qui est très proche des valeurs du BI\IL 
325 : aQ = 42 ± 2, Ic = 220 ± 35. Cette section efficace peut être considé
rée comme indépendante de la température.

c) Samanim 14?

- Triton 1 - capsule A : S?T = 0.01144 ± 0 . 0 0 01

G : Ô7T = 0.01115 ± 0.0001

on en déduit pour la moyenne : = 73 ± 3.

- Triton 2 - capsule С : a7 T = 0.0216 ± 0.0001

d'où on déduit : a7 = 140 ± 3
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La comparaison entre les deux résultats conduit à écrire :

a = 55 + 6QQ r 

(marges d'erreur approximatives : 55 ± 4, 600 ± 30).

Les^calculs Apollo montrent que l'on peut utiliser  une approxima
tion du type О = O0 g + r I avec un g un peu glus petit que un, décroissant 
légèrement avec la température ; la baisse de a est de l'ordre de 2.7 barns
lorsqu'on passe de 120 à 360 °C. Pour les conditions Oklo, i l  est donc
recommandé d 'u til ise r  :

0147 = 52 + 600 r

Les sections effectives sont sensiblement plus petites que celles tirées  
du BNL 325 (a0 = 64 ± 5, Ic = 685 ± 50).

I l  en résulte qu'on a eu tendance à sous-estimer un peu les 
indices de spectres. Désormais, en tout cas, on est certain que les indi
ces de spectres, déterminés par comparaison des taux de capture de I1,3Nd 
et llt7Sm, sont conformes à la définition qui a été donnée.

3.5 Détermination de la section efficace effective du technétium

La composition isotopique du ruthénium naturel, qui a été reme
surée, fa i t  apparaître que le poids atomique est 101.17 et que la concen
tration en atomes du 100Ru est 12.60 %. On en déduit que si p est le poids 
de ruthénium naturel ajouté à 1 g de technétium 99 in i t ia l ,  le nombre d 'a 
tomes de ruthénium 100 ajoutés par atome de technétium est :

99P x x 0.1260 = 0.1233 pH 101.17 H

Soient d’ autre part â  et Sj les rapports 100Ru/102Ru mesurés dans le ru
thénium naturel et dans le mélange : le nombre d ’ atomes de 100Ru formés 
par irradiation, rapporté à un atome de 99Tc in it ia l  est :

/ ai \
—  - 1 ) x 0.1233 p

\ a° /

ce nombre est aussi 1 - e X, x étant le produit par T de la section de cap
ture du technétium 99. Les résultats sont les suivants :

- Triton 1 - capsule C : x = G.00377 ± 0.00002
capsule F : x = 0.00414 ± 0.00003

On note que la différence entre les deux mesures de x est de près 
de 10 %, c 'est -à -d ire  supérieure à l'étalement maximal supposé des fluences 
dans les capsules, et ceci malgré des marges d'erreur indiquées inférieures 
au %. I l  est probable qu 'i l  s 'y  ajoute une imprécision sur les quantités 
effectivement mélangées.



En rapportant la moyenne des deux mesures, à la moyenne de la 
fluence, 0.154 ± 0.07 on trouve :

a  = 25.7 ± 1.5

- Triton 2 - capsule S : x = 0.00699 ± 0.00002

Pour un T de 0.143 ± 0.004, on trouve ;

S = 48.9 ± 1.5

La comparaison entre les deux valeurs conduit à :

IAEA-TC-119/14 417

3 = 20  + 186 г

(avec les marges approximatives : 20 - 2, 186 ± 16). Par comparaison avec 
le BNL 325 (a<j = 19 ± 2, I = 340 ± 20), on conclut que l 'intégrale  de 
résonance est significativement plus petite que celle  des tables.

3 . 6  Détermination des sections efficaces effectives des gaz rares

En ce qui concerne les gaz rares, les transferts sont petits ,  
mais les mesures très précises. On peut l'apprécier en comparant pour cha
que transfert.la perte observée sur le noyau concerné au gain observé sur 
le noyau de rang suivant. On obtient des informations non seulement sur 
les sections de capture de 83Kr et 131Xe, objet de la mesure, mais aussi 
sur 82Kr et 129Xe.

- Triton 1

Transfert 82Kr 83Kr :: 0.036 -  0.043 rapporté à 11.59
8 3Kr 8Y r  :: 0.394 - 0.401 " 11 .50

12 9Xe 13 °Xe :: 0 . 1 2 0 -  0.126 " 26.41
131Xe ->- 132Xe ;: 0.416 - 0.429 " 21 .22

On en tire  les valeurs suivantes des sections effectives, pour 
T = 0.154 ± 0.006

Xe : a = 30 ± 2 1J1Xe : a = 129 ± 6

(les marges sont estimées en ne tenant compte que des écarts observés).

Triton 2
Transfert 8 2Kr -*■ 8 3Kr : 0.05B - 0.063 rapporté à 11.58

8 3Kr -> 8 цКг : 0.349 - 0.354 11.50
129Xe -  13°Xe : 0.238 - 0.241 26.40
130Xe -  132Xe : 0.747 - 0.759 21 .21

On sn tire les valeurs suivantes, pour T = 0. 143 ± I

f-,

00

; o  = 36 ( ± 4 )  8 3Kr : a  = 214 l± Б)

1 2 9Xe : 3 = 64 (± 3) 131Xe : a = 248 (± 6 )
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D'où les relations suivantes en fonction de r, par comparaison avec BNL
325 :

ÍHсо

18 + 120 r ( 1B+4, 120±40) (BNL 0 O = 45±15, Ic = 180140
8 3K.r 215 (±15) Од = 200±30, Ic = 140+30

129Xe 22 + 270 r ( 22±3, 270+30) 0„ = 18± 7, Ic = 240+25
13 l Xe 100 + 950 r (100±6 , 950±10) O0 = 90±10, I c = 830±40)

On obtient donc pour la section de 82Kr, des valeurs nettement 
plus petites que celles des tables ; pour les trois autres noyaux par contre, 
les ordres de grandeur publiés sont corrects. Toutefois pour 83Kr la mesu
re n’ a pas donné une croissance de 0  avec r Cil y a vraisemblablement, 
pour ce noyau, une petite résonance à énergie négative non indiquée dans 
la littérature) ; i l  paraît raisonnable d'adopter une valeur de S indépen
dante de r. Enfin en ce qui concerne le xénon 131, la mesure fournit une 
valeur un peu plus grande que celle  du BNL 325 (d'environ 10 % quel que 
soit le spectre).

3.7 Détermination des sections efficaces effectives des isotopes du 
dysprosium

Les transferts 160Dy ■+ 161Dy -*■ 1620y -*■ 163Dy r* 161*Dy -*• 165Ho 
étant tous notables, i l  n’ est guère possible de donner du système une solu
tion analytique simple suffisamment approchée ; aussi a-t-on eu recours à 
l'ordinateur, en utilisant un petit code qui calcule ces transferts pas à 
pas. D'autre part, puisque le système n'est pas fermé, (la quantité d 'hol-  
mium formé n'étant pas dosée), on ne dispose que de quatre rapports mesurés 
pour déterminer cinq sections efficaces ; on ne peut donc obtenir en r é a li 
té, à partir de chaque irradiation, qu’ un jeu de valeurs dépendant d ’ un 
paramètre arbitraire.

Pour choisir des systèmes de valeurs plausibles, on peut s ’ aider 
des valeurs publiées, par exemple dans le BNL 325 : le jeu obtenu dans 
Triton 1 ne doit pas être trop différent des valeurs à 2200 m, et la d i f fé 
rence entre les deux jeux doit refléter autant que possible les ordres de 
grandeur des intégrales de résonance. La section efficace la mieux connue 
est sans doute 0 16Ц : le BNL 325 donne a0 = 2700 ± 75 ; d'autre part on 
sait que la section effective varie peu avec le spectre ; e lle  tend à d i 
minuer à cause d’ une petite résonance à énergie négative.

Les valeurs suivantes permettent de retrouver les rapports d ’ abon 
dance mesurés, avec pour О щ  des valeurs-proches des calculs. On donne par 
comparaison les sections tirées de BNL 325 pour les indices de spectres res
pectifs de 0.03 et 0.155  
pour l ’ isotope 164).

(on a simplement u til isé  la forme a. + r I sauf

Q i 6 0

л1 6 1 
Ô l 6 2
0 1 6 3
0 1 6 4

Triton 1 Triton 2 BNL 325
r = 0.03 r = 0.155

135 295 96 241
309 754 612 749
317 610 262 603
365 620 180 390

2693 2632 2688 2630
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Les valeurs trouvées pour S160 dépendent beaucoup de la composi
tion isotopique in it ia le  : l ’ écart n’ est donc peut-être pas s ig n if ic a ti f .  
Par contre le fa i t  de trouver des valeurs beaucoup plus grandes pour a163 
est tout à fa i t  s ign if ic ati f  : i l  est impossible d'ajuster simultanément 
les sections efficaces, des deux noyaux 163 et 164.

Pour interpréter les expériences Oklo, i l  est moins important 
d'avoir de bonnes valeurs absolues qu'une cohérence convenable entre les 
sections efficaces. En particulier, aux fluences élevées, le rapport 
16l*Dy/163Dy dépend moins de la valeur de a164 que du rapport 0 163/ а 16ц : 
l'expérience Triton conduit à modifier significativement ce rapport. Les 
résultats permettent également d'apprécier de manière plus sûre si un 
échantillon donné a été irradié dans une fluence déterminée, ou s ’ i l  s ’ agit 
d'un mélange.

Les valeurs ajustées peuvent être représentées par les formules 
suivantes :

a i 6 0 95 = 1350 r ( BML 325 G 
I—lCD+lCDilоD = 1130 + 130

01 6 1 575 + 1150 г a0 = 585 ± 3 0 ,  Ic = 800 + 80

0162 245 + 2350 r a0 = 180  ± 2 0 ,  l c = 2650 + 270

01 6 3 305 + 2030 r a0 = 130 ± 10, l c

□CMCDII + 150

016*. 2708 - 500 r a0 = 2700 ± 75 ) .

Les calculs montrent que 0 161 et Oi6 4 baissent avec la tempéra
ture. En se basant sur les résultats obtenus on peut proposer pour Oklo des 
formules modifiées :

= 510 + 1270 r

0 16Ц = 2695 - 500 r

3.8 Etude des mélanges europium-gadolinium

a) L1europium donne lieu à des transferts complexes 
i c f .fig.1j.0n a mesuré les compositions isotopiques avant et après irradia
tion des mélanges europium-gadolinium, on connaît le poids r e la t i f  in it ia l  
des deux éléments et on a mesuré le rapport 151Eu/160Gd par dilution isoto
pique. Puisque la section de capture de 160Gd est négligeable, ce noyau est 
resté stable au cours de l ’ irradiation. On peut donc faire un bilan en rap
portant tout à ce noyau. Par exemple pour la capsule A de Triton 2, on a 
pour le mélange Eu + Gd, avant et après irradiation, les nombres de noyaux 
suivants pour un noyau de 160Gd

151 152 153 154 il 55 156 157 158

H Eu 21.77 23.79
< Gd 0.0093 0.1000 0.6766 0.9366 0.7158 1.137
<r

(ЛIII Eu 7.70 6.46 25.35 1.404 0.167
CHn Gd 2.704 0.0255 0.283 0.0229 1.646 <0.001 1.838
c
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FIG .l. Schéma des transferts obtenus par irradiation d ’europium.

Tous les noyaux se retrouvent dans le mélange final sous forme 
d'europium ou gadolinium à l'exception de 152Sm. ün peut donc en principe 
estimer la concentration de ce noyau par différence entre les nombres de 
noyaux initiaux et finaux sous forme Eu et Gd : on trouve 152Sm = 1.57.  
Toutefois toutes les marges d ’ erreur s ’ accumulent sur cette détermination. 
Par sécurité, le dosage de 152Sm a été effectué directement par dilution  
isotopique, dans cette capsule et dans la capsule D de Triton 1. Pour Tri
ton 2, on trouve 152Sm/160Gd = 1.55 ± 0 .03 , en très bon accord avec la 
valeur qui vient d ’ être indiquée. Pour Triton 1, l'accord était moins bon ; 
on a alors réajusté la normalisation, en modifiant légèrement la valeur 
mesurée de 151Eu/16,Gd. Dn a vérifié  en outre que dans les deux capsules 
voisines B et D de Triton 1, tous les transferts après renormalisation 
étaient cohérents.

b) Un certain nombre de noyaux étant radioactifs à longue pério
de, la composition mesurée a évolué depuis l 'irradiation , ün a pu consta
ter cette évolution en mesurant à deux reprises la composition isotopique 
de 1 ' europium [capsule D)

152/151 153/151 154/151 155/151

19/11/76 0 . 580±0.005 2 . 544±0.0006 0.0761±0.0003 0.006910.0001
10/ 8/77 0 . 550±0.005 2 . 543±0.004 0.0713±0,0003 0.0062±0.0001

Les isotopes 151 et 153 étant stables ( i l  ne restait déjà prati
quement plus de 153Gd), les trois autres ont décru. On peut en déduire les 
périodes de décroissance, par comparaison avec celles de la littérature  
qui sont très imprécises :

152Eu : T = 9.5 ± 3 ans (littérature : 12.2 -  12.7)

151*Eu : T = 7.7 ± G.7 an ( " : 8.6 à 15.6)

15sEu : T = 4.7 ± 1.3 an ( " : 1.9 à 4.7)
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On a retenu respectivement 12.2, 0 .6  et 4.7 ans, qui sont parmi 
les valeurs publiées celles qui semblent convenir le mieux. D’ autre part 
on a admis que la période de 153Gd est de 241 jours, et que la décroissance
de 1S2Eu conduit au partage : 72 % Sm, 28 % Gd. Toutes ces données sont
très incertaines [ i l  serait intéressant de refaire l'analyse dans quelques 
années).

Les transferts ont alors été corrigés en tenant compte des inter
valles de temps qui séparent le milieu de la période d ’ irradiation de la
date des analyses. On obtient, après correction de décroissance les bilans 
suivants :

Triton 1 
[capsule □)

Triton 2 
(capsule A)

destruction 1S1Eu 11.87 14.08

formation 1 52Eu 6.20 6.78
M 1 52Gd 2.24 2.60
II 1 52Sm 1.03 1.32

1 5 3Eu 1.36 1.50
ri 1 5 3Gd 0.044 0.061
1» 154Еи 0.041 1.502
M 15"Gd 0.066 0.086
II 1 5 sEu 0.003 0.190
II ( 1 5 5 + 1 5 6 ) Q d 0.013 0.034

c) Ces différents transferts peuvent alors s ’ exprimer en termes 
de sections efficaces.

- Puisqu’ i l  n’ y a pas d'apport d'europium 151, la destruction de ce noyau 
est simplement de la forme (1 - e~aiT) ; on obtient donc immédiatement et 
avec une bonne précision :

europium 151 : Triton 1 : OjT = 0.788 ± 0 .0 0 5

Triton 2 : SjT = 1.041 ± 0.006

les valeurs des fluences à u til iser  sont discutées plus loin.

- L’ europium 151 fournit d'une part un noyau instable qui se dissocie immé
diatement en 152Sm et 152Gd, et d'autre part un 152Eu à décroissance lente ;
la mesure donne la proportion des trois noyaux, à condition d'évaluer d i 
rectement les transferts 152Sm -*■ 153Eu et 55Eu ■+■ 156Gd, qui sont petits .
On trouve :

Triton 1 : 1 52Eu : 71.3 % 152Gd : 19.8 % 152Sm : 8.9 %
Triton 2 : 7 0 .В % 19.5 % 9.7 %

Bien que ces chiffres soient entachés de l ’ incertitude affectant la période 
de décroissance de l'europium 152, i l s  sont probablement plus corrects 
que les valeurs très incertaines de la littérature.

- La détermination de la section de capture de 152Gd est i llusoire  à cause
de l'importance des corrections de décroissance : par contre on peut obtenir 
celle  de 152Eu avec une précision de l'ordre de 5 % : la quantité de 1 5 3Eu 
formée se calcule explicitement en fonction de c^T et a2T ; on trouve :

Triton 1 : 02T = 0.58 Triton 2 : 02T = 0.69
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- On peut évaluer avec une précision correcte (> 3 %) la section de capture 
de 153Eu. L’ accroissement de ce noyau étant petit par rapport à la quantité 
in it ia le ,  et la section de capture modeste, on peut évaluer simplement le 
nombre moyen de noyaux au cours de l ’ irradiation. On trouve :

Triton 1 : a3T = 0.0385 Triton 2 : S3T' = 0,0707

- Enfin, on peut obtenir une estimation de la section de capture de 15цЕи. 
On trouve pour a^T respectivement 0.224 et 0.294.

d) I l  est apparu que la forte capture du mélange europium-gadoli
nium avait causé une dépression de flux locale importante dans Triton 1. 
C'est pourquoi on a réduit par un facteur 20 les quantités de produit 
dans Triton 2, et on a refait une nouvelle irradiation dans le réflecteur  
avec cette quantité réduite (expérience Triton 1 -3 ) .  On a calculé le rap
port des fluences locales dans Triton 1 et Triton 1-3, en comparant les  
transferts à partir de 151Eu et 153Eu. I l  faut tenir compte, d ’ une part de 
ce que la dépression de flux locale modifie l 'indice  de spectre, et d'au
tre part que, même en réduisant fortement la capture, i l  reste un petit  
effet sur le flux local. On a évalué à 0.Б2 le facteur multiplicatif de la 
fluence dans Triton 1, et 0.975 le facteur correspondant dans Triton 1-3 
et Triton 2. Finalement, on a adopté les valeurs suivantes pour les fluen
ces et indices de spectre dans les trois irradiations :

Triton 1-3 : T = 0.171 ± 0.005 г = 0.032
Triton 1 : T = 0.096 ± 0.004 r = 0.052
Triton 2 : T = О.19З5 ± 0.004 r = 0.159

Les sections efficaces effectives sont alors les suivantes :

151Eu 1 52Eu 1 5 3Eu 1 51*Eu

Triton 1-3 8300 ± 300 360 ± 20
Triton 1 6170 ± 300 6000 ± 400 400 ± 20 ^ 2300
Triton 2 7460 ± 200 5000 ± 300 510 ± 20 ^ 2100

La baisse de la section effective de capture de 1 ' europium 151 
en fonction de r est tout à fa i t  significative ; on peut estimer que la 
différence, quand on passe de Triton 1-3 à Triton 2 gst de 840 ± 250. Or 
les calculs montrent.au contraire une croissance de a  avec r. Qn sait que 
cette section efficace possède deux résonances dans le domaine thermique, 
l ’ une à une énergie^négative presque nulle (- 0.004 eV), l 'autre à 0.32 eV ; 
le comportement de a en fonction de r et T dépend de l'importance relative  
donnée à ces deux résonances ; le résultat Triton tend à prouver qu’ i l  faut 
majorer l ’ effet de la résonance inférieure.

Les calculs montrent d ’ autre part que lorsqu’ on élève la tempéra
ture, la section effective diminue, mais qu 'elle diminue moins lorsque r 
est plus grand ; i l  est probable que cet effet  reste vrai. Néanmoins, i l  
est délicat de transposer1 le résultat Triton aux conditions Oklo : on ad
mettra que, pour une température de 300 à 400 °C, 3 151 est voisin de 7000 
barns et dépend peu de r. (Rappelons que BNL 325 donne a0 = 9200 ± 100).

En ce q u i  concerne l ’ europium 153, on peut représenter les résul
tats Triton par

S153 = 325 + 1150 r (BNL 325 : O0 = 390 ± 30, I c = 14Б0 ± 200).
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S153 = 300 + 1200 г

Les sections de capture des europium 152 et 154 n’ ont pas d ’ in
térêt direct pour Oklo ; là encore les valeurs sont assez différentes de 
celles des tables (BNL 325 : a j 52 = 2300 ± 1000, o f 5„ = 1500 ± 400).

4 - CONCLUSION

Les nouvelles valeurs de section de capture déduites des irradia
tions dans le réacteur Triton apportent des éléments d ’ information intéres
sants pour l ’ interprétation du phénomène Oklo, en particulier sur les points 
suivants :

-  La valeur de la section de capture du ll,3Nd, mesurée au cours de l ’ irra
diation Triton, confirme en gros la valeur du BNL .325 utilisée  précédemment 
pour calculer la fluence reçue par les échantillons d ’ Oklo. (Toutefois 
l ’ expérience a mis en évidence une légère décroissance de la section effec 
tive avec l ’ indice de spectre). I l  en résulte que les âges de la réaction 
nucléaire, calculés à partir des bilans du néodyme de fission restent voi
sins de 2 milliards d’ années dans l ’ hypothèse où l ’ uranium et le néodyme 
sont restés stables [3] .

-  Les sections de capture effectives du llt7Sm, déduites de 1 ’ irradiation 
Triton, sont sensiblement plus petites que celles tirées du BNL 325, qui 
avaient été choisies pour déterminer les indices de spectre à partir des 
couples 1 ц3Nd-1‘‘ ‘‘ Nd et 1ц73 т - 11,85т [ 4 ] .  On a eu tendance à sous-estimer un 
peu les indices de spectres.

L’ important, en tout état de cause, est qu'e grâce à ces mesures, 
on peut déduire des analyses combinées de néodyme et de samarium, un indice 
de spectre conforme à une définition précise, qui peut elle-même être rat
tachée à une composition définie du milieu multiplicateur à l'époque des 
réactions. Comme cet indice, qui traduit la compétition entre absorption 
et ralentissement, dépend essentiellement du rapport eau/uranium, on peut 
connaître désormais de manière précise cette caractéristique très importan
te du phénomène Oklo [2 ].

~ Une meilleure connaissance du rapport des sections efficaces de
11,3N d e tZ35U permet d'autre part de déterminer de manière plus exacte le 
facteur de conversion, qui représente le rapport entre l'uranium 235 formé 
à partir du plutonium et celui détruit par les réactions. En effet  ce rap
port s'obtient en comparant l'appauvrissement isotopique de l'uranium à la 
fluence.

-  Les mesures ont également permis accessoirement de préciser la 
variation avec le spectre des sections efficaces effectives de l ’ uranium 235 ; 
l ’ ajustement qui a été fa i t ,  en ce qui concerne la section de Capture de ce 
noyau, permet de calculer de manière plus correcte les quantités de thorium 
radiogénique formé.

" L ’ intégrale de résonance du technétium 99, tirée des mesures de 
l ’ irradiation Triton, est significativement plus petite que celle  publiée 
par BNL 325. Cette conclusion est importante pour la détermination de la 
durée de la réaction nucléaire à partir de la mesure du rapport dans

99Ru

Les calculs montrent qu'il y a une légère baisse de la section effective
avec la température. Pour Oklo on pourra utiliser :
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les échantillons d’ Oklo. Elle permet notamment d'expliquer l 'é c a rt ,  avec 
l'estimation de durée déduite de la mesure des participations du 2 39Pu aux 
f issions, observé au cours d ’ une étude précédente [5 ] .

En effet dans les échantillons de minerai d ’ Oklo étudiés, on 
avait trouvé pour la section de capture moyenne du mélange [ 99Tc + 99Ru) 
des valeurs de l'ordre de 42 à 44 barns pour un indice de spectre de l ’ or
dre de 0.15. Si on admet les valeurs du BNL 325 C5jc 'v 70 et Oru 'v 34),  
i l  faudrait supposer qu’ une proportion importante de 99Ru a eu le temps 
de se former, donc que la durée a été très longue j si au contraire, comme 
l ’ expérience Triton le montre, Ojc л, 48, la mesure prouve que le technétium 
est resté majoritaire, donc que la durée est nettement plus courte. Mais 
pour calculer une durée avec davantage de précision par cette méthode, i l  
faudrait également mieux connaître la section de capture neutronique de 
"R u .

- L e  rapport 16 3Dy/16‘*0y est apparu beaucoup plus grand que celui  
publié dans les tables. La détermination d ’ un jeu cohérent de sections 
efficaces du dysprosium permet de comparer la "fluence dysprosium” à la 
"fluence néodyme” et d ’ en tirer des éléments d ’ appréciation sur les migra
tions et le fractionnement des terres rares. En particulier, on est certain 
maintenant que dans de nombreux cas les compositions isotopiques trouvées 
pour le dysprosium ne peuvent s ’ expliquer que par des mélanges d ’ éléments 
irradiés dans des fluences différentes.

-  Ces mesures ont également apporté des informations sur les 
sections efficaces de l ’ europium, du krypton et du xénon, éléments dont 
les analyses ont été peu exploitées jusqu’ à maintenant. I l  faut souligner 
que les résultats trouvés pour les sections de capture des gaz rares sont 
quelquefois assez différents, mais en tout cas nettement plus précis que 
toutes les valeurs publiées dans la littérature.

I l  serait sans doute intéressant de refaire, dans quelques 
années, des analyses des radionucléides formés par irradiation du mélange 
europium-gadolinium ; ces analyses permettraient à la fo is  de déterminer 
les périodes de décroissance, qui sont très mal connues, et de préciser 
les valeurs des sections efficaces grâce à de meilleures corrections de 
décroissance dans le calcul interprétatif.
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Dispositif d'irradiation Triton 2

Les éléments étaient contenus dans des capsules en quartz scellées  
sous une pression d'hélium légèrement inférieure à la pression atmosphéri
que ¡ les capsules étant elles-mêmes réparties dans quatre conteneurs en 
acier inoxydable (ф : 11 x 12 mm) scellés sous hélium sous une pression de 
350 mm de mercure, suivant le schéma de principe représenté sur la figure 2.

Les conteneurs, placés côte à côte, étaient solidarisés par deux 
pièces en duralumin, et enrourés de deux demi-coquilles, de zirconium boré 
(5000 ppm de bore naturel) de 0.57 mm d'épaisseur, 398 mm de longueur, sur 
un diamètre de 30.5 mm. Cet assemblage était maintenu en son centre par une 
tige f i le té e  de 5 mm de diamètre, qui permettait de caler le plan médian des 
conteneurs dans le plan théorique de flux maximum. L'ensemble était posi
tionné dans une gaine d’ acier inoxydable, de diamètre 32 x 39.5 mm, soudée 
sous atmosphère d'hélium.

Pendant 1 ' irradiation, ce d ispositif  cylindrique a subi des rota
tions successives d'un quart de tour pour obtenir une égalisation des flux 
intégrés par les quatre conteneurs. Ce d isp ositif  a été irradié, pendant 
deux cycles, à la position 44 du coeur du réacteur Triton (c f .  Tableau I ) .  
Pendant le même temps, des capsules contenant des détecteurs et notamment 
deux f i l s  d'acier inoxydable (ф = 3 mm, 1 = 70 mm) ont été irradiées à la 
position 31 en périphérie du coeur (position de l 'irradiation Triton 1).
□es mesures de spectrométrie y  ont été effectuées par le Laboratoire des 
Combustibles Irradiés (Service d'Etudes Nucléaires -  C.E.N. Cadarache) sur 
les conteneurs et les f i l s  d’ acier inoxydable en utilisant les pics d'ab
sorption suivants :

E = 320 keV dû au 51Cr ( 50Cr (n.yb-5 xCr)

E = 810 keV dû au 58Co ( 58Ni(n,p)->-58Co)
Y 2

E ■= 835 keV dû au 5цМп ( 5‘*Fe(n,p)->-5‘,rin)

E =1330 keV dû au 60Co ( 59CoCn,v H 6°Co)Y4

Ces mesures utilisant des réactions n,y (domaine des neutrons thermiques) 
et n,p (domaine des neutrons rapides) ont permis de déterminer les réparti
tions longitudinales des flux thermiques et rapides intégrés par les con
teneurs.
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Tableau I - Liste des échantillons et des analyses effectuées
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Elément
irradié

Forme
chimique

Quantité 
mise en 
oeuvre

Référence
des

capsules

Analyses
effectuées

Triton 1
1 ц 3Nd + 1 ц 5l\ld

“ * 7Sm

nitrate en 
résidu sec

4 mg 

4 mg

I-K

A-G

N^iso

^miso
Eu naturel + 
Gd naturel

- 10 mg 
1 mg

B-D Eu ís o  ”
151Eu/160Gd- Sm/160Gd

Technétium métal en 
poudre

23.6 mg F Ruísq après addition 
de Ru naturel au 
9 ,Tc irradié

U à 93 % de 235 nitrate en 
résidu sec

1 mg E-L Uiso

Kr naturel 
Xe naturel

gaz à la pres
sion atmosphér

1.5 ml I -Ib is
I I -I Ib is

^riso
^9iso

Triton 1-2 
Dy naturel

U à 20 % de 235

nitrate en 
résidu sec

2 mg 

1 mg

M

V-VI

'-'Viso

Usiso
2“ °Pu oxyde sur sup

port titane
20 yg I - I I 2“ °Pu-ruiso

Triton 1-3
U à 20 % de 235

Eu naturel +
Gd naturel +
1 4 3Nd

nitrate en 
résidu sec

1 mg

500 yg 
55 yg . 

105 yg

III  ■ 

0-K

ü (20%)iso

Euiso ' ^^iso 
N^iso

Triton 2
i"3N d  + its|\|d

1ц 7Sm '
Dy naturel 
Eu naturel + 
Gd naturel

nitrate en 
résidu sec

2 mg

2 mg 
2 mg 

500 yg 
50 y

, D-E

B-C
L-M
A-H

N^iso

^miso
^Yiso
Eu-î en "" GcL ер 

151Eu/1E0Gd - Sm/œtlGd

Technétium métal en 
poudre

16.0 mg 
13.3 mg

S
T

Ruiso après addition 
de Ru naturel à 
99Tc irradié

U à 93 % de 235 nitrate en 
résidu sec

250 yg G-Q U = iso

U à 20 % de 235 M 1 mg IV-II Ut20%)iso - PuisQ 
Pu/2 38U

2Ц0Ри oxyde sur sup
port titane

20 yg V-VI 21,0Pu-ruiso

K.r naturel 
Xe naturel

gaz è la pres
sion atmosphér.

1.5 ml
1.5 ml

I -Ib is
I I -I Ib is

^riso
Xeiso
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Tableau II - Compositions isotopiques de l'uranium des échantillons de
l'irradiation Triton exprimées en atomes

234 235 236 238

U à 93 % de 235 
in itia l 0.1327 ± 2 15.88 ± 2 0.0383 ± 2 1

Triton 1 
capsule E ,0 .1304  ± 2 14.33 ± 2 0.2778 ± 5 1

Triton 1 
capsule L 0.1301 ± 2 14.41 ± 2 0.2671 ± 5 1

Triton 2 
capsule G 0.1262 ± 2 14.44 ± 4 0.2857 ±10 1

U à 20 % de 235 
in it ia l 0.00201 ± 2 0.2523 ± 3 0.000795 ± 3 1

Triton 1-2 
capsule V 0.00195 ± 3 0.2074 ± 4 0.00777 ± 3 1

Triton 1-3 
capsule III 0.00196 ± 3 0.2248 ± 3 0.005Û3 ± 2 1

Triton 2 
capsule IV 0.00195 ± 3 0.2304 ± 3 0.00465 ± 2 1

Tableau III  -  Compositions isotopiques du plutonium des échantillons de 
l ’ irradiation Triton exprimées en atomes 
Mesure du rapport . 2 39Pu/2 38U de l'échantillon Triton 2

238 239 240 241 242

2-°Pu
in it ia l 0.000033 ± 5 0.00784 ± 4 1 0.00475 ± 4 0.00176 ± 1

Triton 1-2 
capsule I 0.00020 ± 2 0.00645 ± 6 1 0.1527 ± 3 0.0127 ± 1

Triton 2 
capsule VI 0.00012 ± 1 0.00864 ± 6 1 0.2400 ± 5 0.0109 ± 1

Triton 2 
capsule VI 
Pu formé par 
irradiation

- 1 0.03400 ± 15 0.0262 ± 2 < 0.000035

Triton 2 
capsule IV

239Pu/238U 
0.00607 ± 4



Tableau IV -  Compositions isotopiques du néodyme des échantillons de l 'irradiation  Triton exprimées en atomes

142 143 144 145 146 148 150

1 3Nd + 1 “* 5Nd 
in it ia l 0.0327 ± 1 1 0.06725 ± 5 0.4537 ± 5 0.0374 ± 1 0.00262 ± 2 0.00160 ± 2

Triton 1 
Capsule 3 I 0.0342 + 1 1 0.1259 + 1 0.4771 ± 5 0.0436 ± 1 G.00279 ± 2 0.00172 ± 2

Triton 1 
Capsule 3 K. 0.0342 ± 1 1 0.1249 ± 1 0.4772 ± 5 0.0436 ± 1 0.00278 ± 2 0.00171 ± 2

Triton 2 
Capsule D 0.0342 ± 1 1 0.11B6 ± 2 0.4722 ± 5 0.0448 ± 1 0.00276 ± 2 0.00169 ± 2

Triton 1-3 
11>3Nd in it ia l 0.026B ± 1 1 0.0495 ± 1 0.00634 ± 3 G.01622 ± 5 0.00139 ± 1 0.00098 ± 1

Triton 1-3 
Capsule G 0.0282 ± 1 1 0.1107 ± 1 0.00673 ± 3 0.01725 ± 5 0.00148 ± 1 0.00106 ± 1

Tableau V - Compositions isotopiques du samarium (atomes) et du dysprosium [atomes %) des échantillons de 
l ’ irradiation Triton

144 147 148 149 150 152 154

1117Sm in it ia l 0.00060 ± 1 1 0.00869 ± 4 0.00518 ± 3 0.00177 ± 2 0.00360 ± 2 0.00214 + 2

Triton 1 
capsule A 0.00059 + 1 1 0.0203 + 1 - 0.00699 ± 3 0.00358 ± 2 0.00222 + 2

Triton 1 
capsule G 0.00060 + 1 1 0.0200 ± 1 - 0.00694 ± 3 0.00355 ± 2 0.00220 + 2
Triton 2 
capsule C 0.00059 + 1 1 0.0307 ± 1 - 0.00706 ± 5 0.00344 + 2 0.00225 + 2

156 158 160 161 162 163 164

Dy naturel 
in it ia l 0.059 ± 5 0.096 ± 5 2.339 ± 5 18.94 ± 4 25.50 ± 5 24.88 ± 5 28.18 ± 5

Triton 1-2 
capsule N 0.064 ± 5 0.109 ± 5 2.683 ± 5 18.98 ± 4 31.36 + 5 29.50 ± 5 17.30 ± 4

Triton 2 
capsule M 0.058 ± 5 0.104 ± 5 2.469 ± 5 18.82 + 4 27.87 ± 5 27.49 ± 5 23.18 ± 5

IA
E

A
-T

C
-1

19/14 
4

2
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Tableau VI - Compositions isotopiques du ruthénium des échantillons de l'irradiation Triton exprimées en rapport du nombre
d ' atomes

Fbids de 3STc 
in i t ia l  en mg

Poids cte Ru nat 
ajouté en mg 96/102 98/102 X99/102 1 0 0 / 1 0 2 1 0 1 / 1 0 2 104/102

Ru naturel 0.1748 ± 2 0.0590 ± 1 0.4034 ± 4 0.3990 + 4 0.5400 ± 5 0.5910 ± 5

Triton 1 
capsule C 57.3 0.8256 0.1747 + 4 0.060 ± 1 non mesuré 1.244 ± 3 0.542 ±2 0.591 ± 2

Triton 1 
capsule F 23.6 1 .1626 0.1750 + 4 0.0595 ± 5 non mesuré 0.6708 ± 15 0.539 ± 2 0.591 ±2

Triton 2 
capsule S 1 6 .B 0.43195 0.1762 + 4 0.0594 ± 5 non mesuré 1 .276 ±2 0.541 ±2 0.591 ± 2

Pour les échantillons irradiée les analyses isotopiques de ruthénium ont été fa ites sans séparation chimique 
préalable du technétium 99 de sorte que le rapport Ru/102Ru n'a pas pu être mesuré.

Tableau VII - Compositions isotopiques des échantillons de gaz rares de l 'irradiation Triton, exprimées en atomes %

KRYPTON 78 80 82 83 84 B6
Triton 1 
Kr in it ia l 0.355 2.275 11.587 11.498 56.978 17.307

"Triton 1 
Kr irradié 0.353 2.280 11 .544 11.140 57.372 17.311
Triton 2 
Kr in i t ia l 0.352 2.27.4 11.583 11.503 56.934 17.355

"Triton 2 
Kr irradié 0.353 2.264 11.520 11 . 2 1 2 57.283 17.368

XENON 124 126 128 129 130 131 132 134 136
Triton 1 
Xe in it ia l 0.094 0.08B2 1 .914 26.406 4.065 21.219 26.902 10.441 . 8.871

:;Triton 1 
Xe irradié 0.091 O.O883 1.912 26.280 4.1B5 20.790 27.31B 10.452 8.884
Triton 2 
Xe in it ia l 0.0956 0.089g 1.913 26.401 4.069 2 1 . 2 1 2 26.876 10.459 8 .B86

"Triton 2 
Xe irradié 0.088 0.089g 1.913 26.163 4.310 20.465 27.635 10.446 8.891

Pour le krypton et le xénon les valeurs publiées correspondent respectivement à la moyenne des résultats 
d ’analyses des capsules I , Ibis et II , Ilb is .
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Tableau VIII - Compositions isotopiques du gadolinium des échantillons de l’irradiation Triton exprimées en
atomes

152 153 154 155 156 157 158 160 Date des 
analyses

Gd naturel 
in it ia l 0.GD93 ± 1 0.1000 ± 3 0.6766 ±15 0.9368 ± 15 0.7158 ±15 1 .137 ± 2 1 30.09.76

Triton 1 
capsule В 2.323 ± 4 0.0101 ± 3 0.235 ± 1 0.0217 ± 4 1.616 ± 3 < 0.001 1.851 ± 4 1 20.10.76

Triton 1 
capsule □ 2.375 ± 5 0.0113 ± 3 0.24B ± 1 0.0252 ± 4 1 .615 ± 5 < 0.001 1 .851 ± 4 1 14.10.76

Triton 2 
capsule A 2.704 ± 5 0.0255 ± 3 0.283 ± 1 0.0229 ± 4 1.646 ± 5 < 0.001 1 .838 ± 4 1 20.06.77

>
H

Tableau IX -  Compositions isotopiques de 1 'europium des échantillons Triton exprimées en atomes. Mesure des 
rapports 151Eu/160Gd et 152Sm/l51Eu

151 152 153 154 155 Uate des 
analyses 1 5 1Eu/16 °Gd 152Sm/l s l Eu

Eu naturel 
in it ia l 1 - 1.0929 ± 5 - - 10.11.76 21 .77

Triton 1 
capsule В 1 0.560 ± 5 2.448 ± 6 0.0711 ± 1 0.0063 ± 1 18.11 .76 10.23 ± 5 non dosé

Triton 1 
capsule 0 1 0.580 ± 5 2.544 ± 6 0.0761 ± 3 0.0069 ± 1 19.11.76 9.90 ± 5 non dosé

Triton 1 
capsule D 1 0.550 ± 5 2.543 ± 6 0.0713 ± 3 0.0062 ± 1 10.08.77 non dosé 0.158 ± 2

Triton 2 
capsule A 1 0.840 ± 3 3.293 ± 4 0.1823 ± 3 0.0217 ± 2 01.07.77 7.70 ± 5 0.202 ± 2
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DISCUSSION

W.J. MAECK: Quelle température attribuez-vous aux foyers de réaction d’Oklo? 
Monique LUCAS: Les diverses méthodes utilisées pour évaluer la température 

dans les zones de réaction conduisent à des valeurs comprises entre 300 et 400°C . 
Les formules proposées pour Oklo, pour le calcul des sections de capture déduites 
de l’irradiation Triton, ont donc été basées sur une température de 350°C .
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Résumé—Abstract

N O U V E L L E S  M ESU R ES  D E  D ISTR IBUTION  DES F LU EN C ES  D A N S  LES R E A C T EU R S  

D ’O K L O  PA R  A N A L Y S E  ISOTOPIQ U E  DES TE R R E S  RARES .

Le programme d’analyses isotopiques systématiques des terres rares présenté au Colloque 

de Libreville (Gabon) en 1975 (mémoires IAEA-SM-204/29 et 30) a été poursuivi. Une vingtaine 

d’échantillons supplémentaires ont été analysés. Le but des mesures était de comparer les courbes 

de fluence et d’appauvrissement isotopique de l’uranium. Les nouveaux résultats sont présentés 

et commentés. Certains d’entre eux montrent à l’évidence qu’il y a eu une certaine remobilisation 

des terres rares, même dans le cœur.

N E W  F L U E N C E  D ISTR IBUTION  M E A S U R E M E N T S  F O R  T H E  O K L O  R E A C T O R S  BY 

ISOTOPIC A N A L YS IS  O F  RARE- EARTHS.

The programme of systematic isotopic analyses of rare-earths described at the Libreville 

(Gabon) symposium in 1975 (papers IAEA-SM-204/29 and 30) has been continued. Twenty 

or so additional samples have been analysed. The purpose of the measurements was to compare 

the fluence curves and uranium isotopic depletion curves. The new results are presented with 

comments. Some of them show evidence that there has been some remobilization of rare-earths, 

even in the core.

Le programme d'analyses systématiques d'échantillons de minerais 
d'Oklo, présenté dans [1] et [2 ],  a été poursuivi et terminé dans l ’ année 
qui a suivi le colloque de Libreville. Ce travail, rappelons-le, consistait  
à comparer aux distributions d'appauvrissement¡ isotopique de l'uranium, le 
long de sondages ayant traversé les zones de réaction, les distributions  
des fluences et autres paramètres neutroniquesI déduits des analyses isoto
piques du néodyme et du samarium. Les mesures déjà présentées concernaient 
91 échantillons ; 19 échantillons supplémentaires ont été étudiés à la fin  
de 1975 et en 1976.

Résultats et interprétations

La technique d'analyse a été décrite dans [1 ] .  On a u t i l isé ,  pour 
tous les nouveaux échantillons, la méthode mise au point en 1974 consistant

* Centre d’études nucléaires de Cadarache, Saint-Paul-lez-Durance.

** Centre d’études nucléaires de Saclay, Gif-sur-Yvette.
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Résultats en %
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Echantillon 142Nd l*3Nd 1 4l*Nd l*sNd 1 **6Nd 1 *-eNd 150Nd

SC 39 - n° 1363 3.20 23.77 20.06 17.27 15.38 7.94 3.59
13B5 2.04 23.93 29.44 17.66 15.36 0.05 3.51
1395 4.31 22.62 2Б.9В 16.74 15.61 7.84 3.70

SC 35 bis - n° 2126 2.05 23.50 29.94 17.44 15.55 6.00 3.52
2130 1.42 21.59 32.16 17.48 15.73 6.17 3.43
2134 1.11 22.03 31.21 17.60 15.46 0.10 3.41

SC 43 - n° 2421 2.56 23.35 29.64 17.42 15.40 0.06 3.56
SC 63 - n° 1970 3.19 24.94 27.01 17.54 15.05 8.00 3.47

1972 0.93 24.53 29.73 17.65 15.19 0.28 3.48
1974 0.93 23.57 30.46 18.02 15.62 0.11 Э.29
1976 2.45 23.49 29.79 17.64 15.10 8.00 3.54
1978 1.21 24.23 29.56 18.03 15.30 0.16 3.42
1900 3.10 23.00 20.04 17.20 15.19 0.08 3.70

SC 30 - n° 2031 1.61 24.85 20.50 17.52 15.04 8.16 3.44
2035 3.06 24.69 28.12 17.49 15.16 7.91 3.57
2039 1.60 23.91 29.73 17.93 15.32 8.00 3.44
2043 1.69 23.31 30.15 17.72 15.45 B.14 3.54

SC 30 bis - n° 2068 4.93 24.00 27.30 16.94 15.14 7.97 3.64
2074 2.85 24.32 28.52 17.48 15.22 8.01 3.60

à faire les analyses isotopiques sans séparation chimique préalable : on met 
à profit l'existence de conditions d'ionisation différentes des terres ra
res, par chauffage à haute température du filament de rhénium.

Les tableaux I et IIdonnent, en pourcentages atomiques, les compo
sitions isotopiques du néodyme et du samarium dans les 19 échantillons.

La méthode d'interprétation des résultats a été décrite dans [2] ¡
on n'en rappelle que les principes. On sépare tout d ’abord les contributions 
des éléments naturels et des produits de fission, et on admet q u’à une très 
faible contamination près (d’ailleurs réduite par la nouvelle technique 
d'analyse) les éléments naturels ont été irradiés dans le même flux que 
l’uranium et les produits de fission. On déduit la fluence■neutronique T 

du transfert ll,3Nd ■+■ ^ “Nd. La comparaison entre cette fluence et l'appau^ 
vrissement isotopique de l'uranium fournit ensuite le "coefficient de con
version” C : celui-ci est le rapport moyen entre l’uranium 235 formé par 

décroissance radioactive du plutonium 239 et l'uranium 235 détruit par fis
sion et capture radiative (on écrit simplement : Log N°/N5 = o a 5 (1 - C)l). 

Enfin, on déduit un indice de spectre r de la comparaison entre les trans
ferts ll,3Nd 11,l,Nd et li,7Sm ■+■ 1 8Sm, la section de capture du samarium

147 étant plus sensible à la proportion des neutrons en ralentissement 
vis-à-vis des neutrons thermiques. La formulation a été délibérément sim
plifiée, le but de l'étude étant essentiellement d ’apprécier la variation 
de paramètres calculés dans les mêmes conditions.



Résultats en %

IAEA-ТС-119 /15

TABLEAU I I . ANALYSES ISOTOPIQUES DU SAMARIUM

4 3 5

E c h a n t i l lo n “ -Sm lt,7Sm ’ - ‘ Sm “ •Sm 1 50Sm 152Sm . 15uSm

SC 39 -  n° 1303 0 .3 2 52.48 3 .62 0 .5 0 26.15 12.62 4 .30
1365 0 .1 9 53.07 3 .9 9 0 .43 26.25 11 .76 3.51
1395 0 .2 9 50.88 4 .54 0 .93 2 5 .89 12 .86 4 .60

SC 35 b i s  -  n° 2126 0 .22 53.06 2 .3 9 0 .4 4 20.18 10.94 3.90
2130 0 .00 51.66 0 .32 0 .1 8 26.15 10.21 3 .40
2134 0 .0 6 52.47 7.31 0 .2 8 26.90 9.98 2.92

SC 43 -  n° 2421 0.21 52.69 4.51 0 .5 4 2 6.29 12.16 3.60
SC 63 -  n° 1970 0 .20 52.73 3 .0 9 0 .9 0 2 7.35 12.17 3 .40

1972 0 .3 3 51 .18 5.01 0 .47 26.12 13.11 3 .79
1974 0.11 53.56 5 .63 0 .3 0 27.52 10.36 2.51
1976 0 .1 4 54.46 4 .7 9 0 .20 26.60 10.94 2.71
1970 0 .0 5 55.14 3 .85 0.51 2 6 .62 11.07 2 .75
1900 0 .33 52.04 3 .37 1 .46 26.04 12.22 3.73

SC 30 -  n° 2031 0 .40 51.10 3 .00 1 .02 25.27 13.50 5.47
2035 0 .2 6 53.17 2.73 0 .6 9 25.87 12.36 * .32
2039 0 .1 9 53.97 3 .0 3 0 .3 6 26.27 11.85 3 .52
2043 0 .15 51.45 5.27 2 .90 25.55 11.16 3 .44

SC 30 b i s  -  n° 2068 0 .4 9 50.60 2.71 1 .23 25.21 14.10 5.58
2074 0 .2 5 52.70 3 .6 8 0 .5 7 26.19 12.42 4 .19

Le tableau III donne, en regard du numéro de l ’ échantillon et de 
sa localisation : la teneur du minerai en uranium, la concentration isoto
pique de l'uranium en isotope 235, et les trois paramètres neutroniques dé
duits des analyses ; à savoir la fluence T ,  le facteur de conversion C et 
l 'indice de spectre r. (Cinq échantillons pour lesquels les résultats  
avaient déjà été présentés ont été rajoutés à la l is t e ,  afin de regrouper 
dans l'ordre l ’ ensemble des mesures du sondage SC 39). Par souci de conti
nuité, on a u til isé  non seulement les mêmes formules, mais les mêmes valeurs 
numériques que dans [ 2 ].

On rappelle que la fluence considérée ic i  est la fluence “effec
t ive” T = v q /  n(v) dv dt. Le taux de réaction par noyau /  O(v) n(v) v dv dt 
étant mis sous la forme ОТ, la section efficace ''effective" O  se réduit à 
la valeur à v ( = 2200  m/s pour un absorbeur strictement en 1 / v ,  et peut 
s 'écrire dans le cas général 5 = o0(g + rs ) ,  r étant l ’ indice de spectre, 
■avec des coefficients g et s qui ne dépendent en première approximation que 
de la température. On a u til isé  les sections efficaces effectives suivan
tes : pour l ’ absorption de l'uranium 235 ¡ O g = 653 barns (indépendante de 
r) ¡ pour la capture du néodyme 140 : O 3 = 325 barns (indépendante de r) ; 
pour la capture du samarium 147 : 07 = 64 + 685 r.

Les expériences effectuées dans le réacteur Triton, consistant à 
irradier par analyse différents éléments et en particulier des isotopes 
séparés de 2 35U, Nd et 1,,7Sm [3] ont permis d'ajuster de meilleures va
leurs des sections efficaces en fonction du spectre. Les trois sections
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Sondage n°
échantil.

Teneur 
U %

% 2 3 5U T(n/kb) C r::::

Sondage SC 39

1.95 m 1383 25 0.561 0.6B 0.43 0.06
2.05 13B5 40 0.562 0.80 0.52 0.10
2.15 1387" 32 0.484 1.01 0.39 0.12
2.25 1389:: 27 0.479 1.02 0.38 0.16
2.30 1390" 26 0.505 0.87 0.37 0.22
2.35 1391" 43 0.510 1.02 0.43 0.2  0
2.45 1393" 54 0.575 0.77 0.55 0.26
2.5.5 1395 9 0.511 0.74 0.28 0.10

Sondage SC 35 bis

1.55 m 2126 55 0.568 0.92 0.60
1.75 2130 46 0.402 1.44 0.38 0.20
1.95 2134 60 0.526 1.21 0.60 0.22

Sondage SC 43

2.00 m 2421 39 0.491 0.85 0.30 0.11

Sondage SC 63

2.50 m 1980 34 0.529 0.43 (<0 ) (0.18)
2.60 1972 42 0.576 0.83 0.58 0.13
2.70 1974 35 0.453 1 .01 0.29 0.17
2.80 1976 48 0.435 0.88 (0.11) 0.15
2.90 1978 51 0.616 0.80 (0.70) 0.12
3.00 1980 39 0.595 0.70 0.58 0.0B

Sondage SC 30
5.80 2031 34 0.652 (0.62) (0.75) (0.02)
6.00 2035 21 0.617 0.49 (0.51) (0.03)
6.20 2039 25 0.511 0.85 0.38 0.09
6.40 2043 28 0.502 0.97 0.43 0.14

Sondage SC30bis
S. 00 2068 15 0.686 0.36 (0.79) (0.02)
6.30 2074 56 0.605 0.60. 0.55 0.09

résultats déjà présentés dans [2 ].

les valeurs de r doivent être majorées de 0.03 à 0.04 lorsqu'on uti 
l ise  les nouvelles valeurs des sections efficaces ajustées dans 
T riton.
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FIG .l. Sondages SC 39 et SC 35 bis. Comparaison entre les courbes de fluence et d ’appauvrisse
ment isotopique. En grisé teneur en uranium du minerai.

effectives baissant un peu avec la température, on a tenu compte de cet 
effet pour transposer les résultats Triton. Ceci nous a amené à proposer 
les valeurs suivantes : &a5 = 601 (0.931 + D.19 r), CT3 = 335 - 100 r, 
a 7 - 52 + 600 r. Avec ces nouvelles constantes, les fluences sont peu mo
difiées, les facteurs de conversion sont un peu plus grands lorsque г est 
élevé, et les indices de spectre systématiquement plus grands (de 0.035 en 
moyenne). Mais l'allure des variations n’est pas modifiée.
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Commentaires sur Iss résultats

On rappelle que la conclusion principale de ce programme mené à 
Cadarache a été de montrer que les fluences déduites des analyses des terres 
rares sont corrélées aux appauvrissements isotopiques de l ’ uranium, et que 
l'une et l 'autre , ainsi que les paramètres C et r, sont en relation avec la 
distribution de l'uranium. On peut retrouver par des calculs de bilans et 
diffusion neutroniques les corrélations observées et la forme des courbes 
obtenues. Une des motivations de ces mesures est donc de fournir des don
nées expérimentales aux études de physique des réacteurs. C’ est dans cet 
esprit qu'on a complété les mesures dans le sondage SC 39, et qu’ on a étudié 
quelques échantillons des sondages SC 35 bis et SC 43.

riais on a montré également que'dans les bordures des zones de réac
tion, les corrélations ne sont plus respectées ; on trouve en particulier  
des terres rares de fission manifestement déplacées : i l  faut donc admettre 
qu’ i l  y a eu une petite remobilisation des terres rares, qui n’ apporte sn 
général que des perturbations mineures dans le coeur, mais dont les effets  
sont prépondérants en bordure, là où les taux de réaction locaux sont très 
faibles . Dans certains cas les perturbations sont manifestes même dans le 
coeur : c ’ est ce que montrent les analyses des sondages SC 63, SC 30 et 
SC 30 bis.

a) Dans SC 39 et SC 35bis ( f ig .  1a et 1b) les résultats sont con
formes à ce qu’ on peut déduire de considérations neutroniques. Dans les 
bordures du SC 39, la fluence remonte un peu quand on sort des zones riches, 
et le, facteur de conversion diminue. Les indices de spectre deviennent égale
ment plus petits . 0e même, dans SC 35 bis, la courbe de fluence est moins 
contrastée que la courbe d’ appauvrissement isotopique, parce que le facteur 
de conversion est plus petit au centre qu’au droit des deux maxima de teneur. 
Enfin dans le SC 43, sondage plus pauvre que ses voisins, on trouve un 
appauvrissement isotopique relativement élevé, à la fo is  parce que le flux 
thermique remonte dans cette région de moindre absorption, et parce que le  
facteur de conversion diminue ( l ’ indice de spectre également est petit,  
comme on peut s ’ y attendre).

b) Mais dans le SC 63 (figure 2a) les résultats ne peuvent plus 
être expliqués par des considérations de ce genre. Alors que la courbe 
d’ appauvrissement isotopique de l ’ uranium comporte un maximum très aigu, 
la courbe de fluence est beaucoup plus aplatie ; c ’ est bien ce que nous 
avons' constaté chaque fo is ,  mais ic i  les valeurs des facteurs de conversion 
auxquelles on est conduit deviennent invraisemblables, trop petites ou trop 
grandes : on ne peut plus rendre compte par le calcul de te lles  valeurs.
I l  semble nécessaire d ’ admettre qu’ i l  y a eu remobilisation du néodyme, et 
mélange isotopique qui a effacé en partie le pic de fluence. Cette hypo
thèse avait déjà été suggérée dans [1 ] ,  à propos des valeurs trop basses 
du facteur de conversion ; ic i  e lle  semble s'imposer.

De ce fa i t  i l  faut peut-être mettre en doute certaines interpréta
tions précédentes ; les transitoires de facteur de conversion, s ' i l s  s 'e x 
pliquent par des considérations neutroniques,sont probablement a r t i f i c i e l 
lement accentués la plupart du temps du fa i t  des mélanges de néodyme.

De même dans le sondage SC 3D (f ig .  2b), si  les valeurs de la 
fluence trouvées dans les échantillons 2043, 2039 et 2035 sont acceptables, 
la valeur trouvée pour l'échantillon 2031, qui serait plus grande que dans
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FIG.2. Sondages SC 63 et SC 30. Comparaison entre les courbes de fluence et d ’appauvrisse
ment isotopique. En grisé teneur en uranium du minerai.

l'échantillon précédent, ne l’est pas. D'ailleurs la remontée du facteur 
de conversion, que l'on observe déjà dans l’échantillon 2035, n’est pas 
explicable. Là encore, il faut donc admettre qu’il y a eu remobilisation 
du néodyme. On á déjà constaté en bordure des zones de réaction un ’’glis
sement" du néodyme vers l’extérieur, mais on l'avait vu principalement 
dans le minerai pauvre bordant le réacteur ; il semble donc que cela est 
vrai également lorsqu'il y a du minerai riche en bordure.

La même constatation a été faite sur le sondage voisin SC 30 bis : 
si la valeur de la fluence trouvée pour l'échantillon n° 2074, qui est 
encore dans le coeur, est acceptable, celle du n° 2068 est certainement 
trop élevée, car elle conduit à un facteur de conversion trop grand.
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Finalement, la remobilisation du néodyme semble un phénomène
assez constant ; il est possible que dans beaucoup de cas elle soit peu
apparente simplement par effet de compensation.
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Résumé—Abstract

LES R E A C T E U R S  N A T U R E L S  D ’O K L O : E T U D E  DES M IG R A T IO N S  D E  L ’U R A N IU M  

ET DES TE R R E S  R A R E S  SU R  U N E  C A R O T T E  D E  S O N D A G E  ET  APPLICATION  A  L A  

D E T E R M IN A T IO N  D E  L A  D A T E  DES R E A C T IO N S  N U C LEA IR E S .

Les analyses isotopiques et chimiques de l’uranium et de cinq terres rares — néodyme, 

samarium, europium, gadolinium et dysprosium — ont été effectuées sur quatorze échantillons 

prélevés sur une même carotte de sondage qui traverse une zone de réaction du gisement 

d’uranium d’Oklo. Cette étude fait ressortir la stabilité générale de l’uranium et des terres 

rares de fission; les distributions dans l’espace de ces éléments sont tout à fait analogues. Au 

cœur de la zone de réaction, les migrations n ’ont affecté qu’environ 5%  du néodyme de fission 

formé; les valeurs correspondantes sont légèrement plus élevées pour le samarium et le gado

linium. Ces phénomènes de migration n’ont pas entraîné de terres rares de fission à plus de 

80 centimètres du cœur. L ’étude de l’europium révèle de plus que les traces des réactions 

nucléaires sont restées inscrites dans les terrains depuis l’époque des réactions. On  montre 

d’autre part, grâce notamment aux analyses de dysprosium, que les terres rares naturelles n’ont 

pas subi de remobilisation majeure. Cette étude permet également de déterminer la date des 

réactions nucléaires à partir de la mesure des quantités de néodyme de fission formées. On 

aboutit ainsi à une valeur égale à 1,98 milliard d’années, valeur légèrement plus élevée que celle 

déterminée par les méthodes géochronologiques.

T H E  N A T U R A L  R E A C T O R S  O F  O K L O : S T U D Y  O F  U R A N IU M  A N D  RARE- EARTH 

M IG R A T IO N  IN A  C O R E  SA M PLE  A N D  ITS APPLICATION  T O  T H E  D A T IN G  OF  TH E  

N U C L E A R  REACT ION S.

Isotopic and chemical analyses of uranium and five rare-earths (neodymium, samarium, 

europium, gadolinium and dysprosium) were carried out on fourteen samples from a bore

hole traversing a reaction zone of the Oklo uranium deposit. The study shows how stable 

the fission rare-earths and uranium are in general; the spatial distributions of these elements 

are completely analogous. In the core of the reaction zone the migrations have affected only 

about 5%  of the fission neodymium formed; the analogous values for samarium and gadolinium 

are slightly higher. These migration phenomena have not moved fission rare-earths more than 

80 cm from the core. In addition, the europium study shows that the traces of nuclear reactions 

have remained imprinted in the ground ever since the reactions took place. It is also shown, 

mainly by the dysprosium analyses, that the natural rare-earths have not been subject to any

4.41
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major remobilization. This study also makes it possible to date the nuclear reactions by measuring 

the amounts of fission neodymium formed. This leads to a value of 1980 million years, which 

is slightly higher than the geochronological estimates.

Parmi les méthodes préconisées pour l'investigation du phénomène 
d'OKlo, i l  est rapidement apparu que l'étude précise et détaillée des pro
duits de fission permettrait d'accéder à des renseignements fondamentaux, 
concernant aussi bien les paramètres nucléaires d ’ échantillons particuliers  
(fluence, indice de spectre, nombre de f issions, pourcentages de participa
tion aux fissions de 238U et 239Pu) que les caractéristiques de fonction
nement des réacteurs (date, durée, température).

Nous nous sommes intéressés principalement à l ’ étude des terres  
rares légères j ces éléments ont des rendements de fission importants et 
leurs différents isotopes présentent des caractéristiques nucléaires nom
breuses et variées. I l  a semblé intéressant d'étudier une série d'échan
t i l lo n s ,  tous situés sur une même carotte de sondage qui traverse de part 
en part le gisement d’ uranium.

Le sondage étudié, repéré SC 36, traverse la zone de réaction 
n° 2, qui est apparue comme la zone la plus homogène et la plus compacte.
La carotte, d'un diamètre de 63 mm, a été découpée en quatre dans le sens 
de la longueur ; les cinq échantillons 1892, 1402, 1418, 1901 et 1905 cor
respondent chacun à un prélèvement de 5 cm sur un quart de carotte, les  
neuf autres à un prélèvement de 1 cm. I l  y a 100 cm entre les échantillons 
extrêmes, le 1892 étant prélevé au toit  du gisement et le 1905 au mur 
(figure 1). Chaque échantillon a été finement broyé et homogénéisé au labo
ratoire, et toutes les analyses ont été effectuées sur les poudres ainsi 
obtenues.’

Les méthodes chimiques d’ extraction, mises au point au labora
toire, ont déjà été décrites dans une publication précédente [1 ].  Les ana
lyses isotopiques ont été effectuées par spectrométrie de masse à thermo- 
ïonisation (spectromètre CAMECA TSN 206 SA), les dosages chimiques par 
dilution isotopique [2].

Dans tous les calculs, sauf mention spéciale, les valeurs des 
sections de captures neutroniques et des intégrales de résonance que nous 
avons utilisées sont extraites du rapport BNL 325 [3 ].  Les rendements de 
fission sont ceux recommandés par fleek et Rider [4 ] .  En l'absence de stan
dards isotopiques pour les terres rares, les compositions isotopiques 
naturelles utilisées sont celles que nous avons mesurées au laboratoire à 
partir des produits purs Johnson Matthey, compositions indiquées dans les  
tableaux II à VI1.

Certains résultats préliminaires re la t i fs  aux échantillons s i 
tués au coeur de la zone de réaction ont déjà été publiés lors du colloque 
de Libreville [5 ].  Le présent rapport fa i t  le point des résultats obtenus 
sur l'ensemble des 14 échantillons du sondage.

1 Voir annexe, tableaux I à XX et figures 1 i  12.
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Nous avons reporté dans le tableau I les résultats des analyses 
d ’ uranium dans onze échantillons, ainsi que les mesures de concentrations 
des cinq terres rares étudiées (Nd, Sm, Eu, Gd, Dy). La figure 1 représente 
la distribution de la teneur en uranium du minerai le long du sondage, ainsi  
que l'appauvrissement isotopique de l ’ uranium. Les résultats des analyses 
isotopiques des terres rares pour les quatorze échantillons sont indiqués 
dans les tableaux II à VI.

On constate tout d’ abord une grande similitude entre les résul
tats des analyses effectuées sur les cinq échantillons centraux (1408/4 à 
1418) et ceux que nous avions obtenus sur l'échantillon K.N 50 - 3548 [1].
De part et d'autre de ces échantillons, on observe :

-  une augmentation des abondances des isotopes 11,2Nd, llfl*Sm, 151,Sm et 160Gd 
qui sont les témoins de la présence d'éléments naturels ;

-  une augmentation des abondances des isotopes l s l Eu et 161*0y, attestant  
une diminution correspondante de la fluence ;

- une augmentation des abondances des isotopes fortement capturants 11,9Sm, 
155Gd et 157Gd, qui indique soit une irradiation neutronique faible , soit  
une arrivée postérieure d'élément naturel pas ou peu irradié ;

-  une diminution des abondances des isotopes 15ZGd et 151*Gd, attestant une 
diminution correspondante du transport Eu-Gd après captures neutroniques 
sur les isotopes 151Eu et 1S3Eu j

- une évolution systématique des compositions isotopiques qui tendent à se 
rapprocher des compositions isotopiques naturelles ; la similitude est 
particulièrement frappante pour les échantillons 1892 et surtout 1901 et 
1905.

La figure 2 représente les distributions, le long du sondage, de 
l ’ uranium et des trois terres rares : néodyme, samarium et gadolinium. Les 
quantités mesurées, exprimées en atomes d ’ élément par gramme de minerai, 
correspondent pour les terres rares à des mélanges élément naturel/élément 
de fission . On observe pour les deux terres rares les plus légères, qui sont 
aussi celles de rendements de fission les plus élevés, trois maximums de 
concentration qui correspondent aux trois maximums de concentration de l 'u 
ranium ; i l s  sont situés au niveau des échantillons (1408/4 à 1418), 1423/5 
et 1901. Sur la courbe du gadolinium, le premier maximum est moins prononcé, 
le second est totalement escamoté.

Les tableaux II à VI et principalement l'examen des isotopes 
ll<2Nd, ll*‘tSm, 15,*Sm et 160Gd indiquent que l'élément naturel est largement 
minoritaire dans le  premier maximum, et au contraire quasi-exclusif dans le 
dernier ; la différentiation est moins aisée pour le deuxième maximum, mais 
les analyses isotopiques et essentiellement les abondances des isotopes pré
cédemment cités présentent une discontinuité très nette au niveáu des échan
til lons  1421/4 et 1423/5.

Ces quelques remarques permettent d'affirmer que ;

- les échantillons 1408/4 à 1418 sont constitués pour l 'essen tie l  d ’ élément 
formé par fiss ion , en quantité importante ;

- l ’ échantillon 1901 est constitué presque exclusivement d'élément naturel, 
en quantité importante par rapport aux quantités formées par fission dans 
la zone de réaction ;
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1.1 Echantillons du coeur

L’ étude des quatre échantillons du coeur (1408/4 à 1418) est 
effectuée selon le modèle que nous avions appliqué à l'échantillon KN 50- 
3548 et qui est défini dans [1 ].

Rappelons quelques points particuliers. L’ élément naturel est 
déterminé à partir des isotopes 11,2Nd (corrigé des contributions dues au 
praséodyme et au cérium), ll,l,Sm et 160Gd ; l ’ absence d ’ information mesura
ble à la masse 157 du gadolinium autorise à exclure toute arrivée d'élément 
naturel non irradié postérieurement aux réactions nucléaires ; la fluence 
et l 'indice  de spectre sont déterminés à partir des couples d'isotopes  
(ll,3Nd, 11,1*Nd) et ( lll?Sm, 11,eSm) ; le facteur de conversion s ’ obtient par 
comparaison entre la fluence subie par les produits de fission et celle  dé
duite de l'appauvrissement de l'uranium ; les pourcentages de participations 
aux fissions, des noyaux f i s s i le s  23eU et 23,Pu (a et 3) découlent des com
positions isotopiques ¡ enfin, le nombre de f issions, déterminé pour chaque 
élément et rapporté à l'uranium actuel, est obtenu à partir des concentra
tions de groupes d ’ isotopes peu affectés par les captures neutroniques.

Sur ces bases de calcul, nous obtenons les décompositions élément 
naturel/élément formé par fission indiquées dans les colonnes 2 et 3 des 
tableaux VII à IX pour les trois terres rares néodyme, samarium et gadoli
nium, ainsi que les principaux paramètres des réactions nucléaires rassem
blés dans le tableau X. Nous avons u til isé  pour les sections efficaces de 
captures neutroniques des isotopes 11,3Nd et ll,7Sm les expressions suivantes, 
exprimées en barns : (338 - 100 r) et (52 + 600 r) respectivement [6].

La figure 3 représente les courbes de variation de certains para
mètres le long de la partie centrale du sondage. On observe une corrélation 
très nette entre les variations du rapport 23 U/23eU, de la fluence et du 
nombre de fissions déterminé à partir des analyses de néodyme. Cependant 
s i  l ’ on compare les nombres de fissions déterminés à partir du néodyme à 
ceux obtenus à partir du samarium ou du gadolinium, on observe des fluctua
tions qui apparaissent dans les colonnes 8 à 10 du tableau X. La comparaison 
néodyme-samarium indique que les migrations relatives de ces deux éléments 
sont demeurées fa ibles , par contre le désaccord s'accentue avec le gadoli
nium.

Ces légers désaccords nous amènent à étudier de façon plus appro
fondie les migrations de ces trois terres rares dans le coeur. Avant d'abor
der ce problème, i l  est utile de pouvoir se rapporter à un ensemble d'échan
til lons  constituant une référence. Trois échantillons, extérieurs au sondage 
SC 36, ont été choisis en fonction des critères suivants : teneur en uranium 
supérieure à 50 %, uranium très appauvri, fluence élevée. Les caractéristi
ques de ces trois échantillons sont indiquées dans le tableau XI. On a inclus 
dans ce tableau les valeurs de la date calculée pour chaque élément à partir 
des concentrations en produits de fission correspondantes. Les trois échan
til lo n s  situés au centre du sondage SC 36 s'intégrent parfaitement dans le 
groupe des échantillons de référence.

Le calcul de la date des réactions à partir de la mesure des 
quantités de produits de fission formés a été exposé dans [1 ] ,  En première

- l'échantillon 1423/5 est constitué d ’élément naturel et d'élément de fis
sion, dans des proportions relatives telles q u’aucun de ces deux consti
tuants ne semble être prépondérant.
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approximation, l ’ expression finale proposés peut s ’ écrire sous la forme 
condensée suivante :

Nf 5
d = j -  Ln (A . —  . ^) (1)

où d est la date de la réaction ; X5 est la constante radioactive de 235U ; 
(Nf5/U) est le nombre de fissions de l'uranium 235 rapporté à l ’ uranium 
actuel ; T est la fluence et A est une expression numérique caractéristi
que de l 'échantillon.

Une particularité est à noter : alors que toutes les valeurs de 
la date déterminées à partir des analyses de néodyme et de samarium con
cordent autour d'une valeur moyenne de l ’ ordre de 1,95 milliard d'années, 
celles déterminées à partir des analyses de gadolinium sont groupées au
tour d'une valeur légèrement inférieure, voisine de 1,8 milliard d'années.

En f a i t ,  la détermination du nombre de fissions à partir des 
analyses de gadolinium est très délicate. Elle est en effet basée sur la 
mesure des quantités d’ isotopes (155 + 156) et (157 + 150) produits par 
fission , qui ne représentent en moyenne, par rapport au gadolinium total 
et dans les échantillons du coeur, que 15 % et 4 % respectivement. Et la 
détermination du nombre de fissions à partir de ces quantités mesurées 
dépend de façon très étroite des valeurs de a et B-

De plus, dans ces échantillons du coeur, l 'isotope 154 représente 
à lui seul entre 20 et 30 % du gadolinium total et possède une section 
efficace de capture neutronique non -négligeable et surtout très dépendante 
du spectre neutronique. La correction due aux captures sur cet isotope, qui 
contribuent à augmenter l'abondance des isotopes (155 + 156), est de ce 
fa i t  très importante.

Enfin, la répartition entre élément naturel et élément de fission
est basée sur l'abondance mesurée de l ’ isotope 160 j or, dans la fission ,
l'abondance de cet isotope dépend beaucoup du noyau f i s s i l e .

Pour chaque élément, nous avons déterminé le nombre de fissions
théorique, donc les quantités théoriques de produits de fission formés, 
en utilisant la valeur de la date déterminée pour l'élément correspondant 
de la référence et la fluence calculée à partir des analyses isotopiques.
Les valeurs des quantités de produits de fission mesurées et calculées 
sont regroupées dans les tableaux VII à IX pour les quatre échantillons du 
coeur ainsi que les deux échantillons directement adjacents, 1402 au toit  
et 1421/4 au mur. Dans ces tableaux, Д est la différence entre les quanti
tés mesurée et calculée de l'élément de fission rapportée à la quantité 
correspondante mesurée dans l ’ échantillon 1410 (cet échantillon a été 
choisi arbitrairement).

On constate que les écarts ainsi pondérés sont fa ib les ,  particu
lièrement pour le néodyme où i l s  restent limités à 5 % en valeur absolue.
Les variations de ces écarts le long de la coupe sont représentées sur la 
figure 4 pour les six échantillons considérés. On observe alternativement 
un défaut et un excès de terres rares de fiss ion , et ces défauts comme 
ces excès semblent plus importants pour le samarium et le gadolinium que 
pour le néodyme. En outre, le défaut correspond à un maximum de concentra
tion (1410/3 et 1418), alors qu’ à l 'inverse l'excès correspond à un minimum 
de concentration (1413/3). On observe donc un certain étalement des terres 
rares de fiss ion , qui a tendance à combler les creux au détriment des bosses.
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En ce qui concerne les deux échantillons directement adjacents au 
coeur, on constate au mur (1421/4) un excès de terres rares de fission qui 
a tendance à augmenter pour les terres rares lourdes, et au toit  (1402) un 
léger excès de néodyme associé à un défaut en samarium et en gadolinium.

En résumé, on peut affirmer que les migrations qui ont affecté  
les terres rares de fission formées au coeur de la zone de réaction sont 
restées fa ibles ,  particulièrement pour le néodyme. I l  semble qu’ elles  aient 
pris plus d ’ importance lorsqu'on se déplace vers les terres rares lourdes.

I .2  Echantillons de bordures, côté mur

Nous considérons dans ce paragraphe les trois échantillons 
1899/4, 1901 et 1905. L’ échantillon 1901 sera plus particulièrement étudié, 
car i l  lui correspond un maximum de concentration très prononcé en uranium 
et en terres rares.

En bordure, les concentrations en uranium deviennent fa ib les , com
parables à celles enregistrées dans le minerai normal exploité dans le 
reste du gisement, et les appauvrissements sont voisins de 1. De ce f a i t ,  
nous supposons dans un premier temps l ’ absence de terres rares de fission  
produites localement. Dans ces conditions, les quantités de terres rares 
de fission mesurées sur ces échantillons proviennent du coeur, puisque nous 
savons que les concentrations en terres rares de fission sont largement 
prépondérantes dans cette portion du sondage.

Nous avons choisi l ’ échantillon 1418 constitué essentiellement 
de produits de fission , comme échantillon type : on admet dans la suite  
que les compositions isotopi'ques et chimiques de cet échantillon sont carac
téristiques du coeur de la zone de réaction ; les excédents de terres rares 
de fission sont comparés aux quantités mesurées dans l ’ échantillon type.

Les résultats sont illustrés pour l ’ échantillon 1901 dans les ta 
bleaux XII à XIV ; i l s  mettent en lumière l ’ excellent accord ainsi obtenu 
pour les trois terres rares entre la composition isotopique corrigée et 
celle  de l ’ élément naturel. La quantité de gadolinium de fission est très 
faible (inférieure à 0.1 %) et n'apparaît pas dans le tableau XIV ; pour 
les deux autres échantillons, où cette quantité est voisine de 1 %, on peut 
facilement identifier trois composantes : élément naturel, élément formé 
par fission et élément résultant des captures sur les isotopes de 1 'euro
pium.

Les résultats des répartitions effectuées pour les trois échan
til lons  sont groupés dans le tableau XV. Dans la dernière colonne de ce 
tableau, les chiffres indiqués se rapportent à la tota lité  du gadolinium 
résultant des captures neutroniques sur l'europium, soit formé sur place, 
soit provenant de l ’ échantillon type.

On peut constater sur les tableaux XII à XIV que la fluence reçue 
par les échantillons corrigés des produits de fission est suffisamment f a i 
ble pour ne pas modifier les isotopes capturants ll,3Nd, 145Nd et ll,7Sm. Par 
contre, on observe des défauts importants des isotopes fortement capturants :
II,9Sm, 155Gd et 157Gd. Les transferts correspondants permettent de calculer 
la fluence subie par ces échantillons, à condition de connaître les sections 
efficaces effectives de capture neutronique de ces isotopes. Or, cette der
nière détermination est délicate car ces sections effectives dépendent à la 
fois  du spectre neutronique et de la température.
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Pour une température de 40 °C, on observe un désaccord profond 
entre les différentes valeurs des fluences ; pour des températures plus éle 
vées, ce désaccord a tendance à se réduire, principalement pour l 'échan til 
lon 1901 très riche en terres rares naturelles. Cependant, pour expliquer 
la composition isotopique de l'échantillon voisin 1B99/4, on remarque que 
l 'on ne peut pas exclure un apport d'élément naturel peu ou pas irradié.

Au niveau du maximum de concentration en terres rares naturelles 
(échantillons 1099/4 - 1901), l'étude du samarium et du gadolinium conduit 
donc à des valeurs de la fluence que l'on peut estimer comprises entre
0.5 1019 n/cm2 et 1.0 1019 n/cm2, soit plus de cent fois  plus faibles qu’ au 
coeur, et à des températures élevées, de l'ordre de 300 à 400 °C ; cependant, 
des migrations d ’ éléments dans cette zone, également mises en évidence, ten
dent à accroître sensiblement les marges d ’ incertitude correspondantes.

Les valeurs des appauvrissements et des fluences calculées sur ces 
échantillons conduisent à des nombres de fissions rapportés aux noyaux d ’ ura
nium de l ’ ordre de 0.0001, et les terres rares de fission ainsi formées res
tent toujours inférieures à 10 % de la valeur mesurée. Les quantités abso
lues de produits de fission qui ont migré, te lles  qu’ e lles  peuvent être cal
culées à partir des valeurs rapportées dans le tableau XV, constituent en 
tout état de cause des valeurs limites supérieures.

Le tableau XVII indique pour chaque échantillon la quantité de 
terres rares de fission excédentaire maximale, exprimée en atomes par gramme 
de minerai, et rapportée à la quantité totale de fission mesurée dans l'échan
t i l lo n  type 1416(Д). On obtient des pourcentages fa ibles ,  ce qui i llustre  
une nouvelle fois  la stab ilité  des terres rares. La limite de migration côté 
mur peut être estimée à environ B0 cm à partir du coeur (échantillon 1418).
A cette distance, l ’ excès de fission pour les trois terres rares représente 
moins de 1 % de la quantité correspondante mesurée au centre de la zone de 
réaction.

Le tableau XVI indique les valeurs du produit (а.т) ainsi que les
fluences calculées pour un même indice de spectre (r = 0.05) et deux valeurs
de la température, 40 °C et 400 °C.

1.3 Echantillons directement adjacents au coeur côté mur

Nous avons regroupé les trois échantillons situés en bordure immé
diate du coeur, côté mur : 1421/4, 1423/5 et 1425/1. L'emplacement priv ilé 
gié de ces échantillons rend leur étude particulièrement intéressante, car 
l'examen de la figure 2 les montre pris "en sandwich” entre un maximum 
de concentration en produits de fission et un maximum constitué d'éléments 
naturels peu irradiés.

Les fluences calculées pour ces trois échantillons (voir tableau 
X) sont très élevées mais incompatibles avec les nombres de fission mesu
rés ; les calculs conduisent pour les trois  échantillons à des âges trop 
grands. L'équation (1) du calcul de la date indique que c e l le -c i  est en 
première approximation proportionnelle au nombre de fissions et inversement 
proportionnelle à la fluence. Deux hypothèses non exclusives permettent de 
retrouver des âges comparables aux âges des échantillons de référence : 
elles  supposent soit un excès de produits de fission (ce qui a pour effet  
de diminuer les nombres de f iss io n ) ,  soit un excès de terres rares pas ou 
peu irradiées (ce qui a pour effet  d'augmenter les fluences).



4 4 8 RUFFENACH

Сев deux hypothèses ne sont pas exclusives, et une infinité de 
solutions sont envisageables pour expliquer les compositions et les concen
trations mesurées. A défaut de pouvoir résoudre ce problème à trois compo
santes (terres rares locales naturelles et/ou de fission , terres rares de 
fission irradiées excédentaires, terres rares naturelles pas ou peu irra
diées excédentaires), nous avons essayé d'atteindre les valeurs maximales 
que l ’ on peut attribuer aux migrations des terres rares en provenance soit  
du coeur, soit des bordures.

Pour simplifier, nous avons admis les correspondances suivantes : 
l ’ excès de produits de fission est attribué exclusivement à une migration 
en provenance du coeur et précisément de l'échantillon 1418 ; l 'excès de 
terres rares naturelles pas ou peu irradiées est attribué exclusivement à 
une migration en provenance d'un maximum de concentration en terres rares 
naturelles peu irradiées et précisément de l ’ échantillon 1901. Les calculs 
sont alors entrepris selon la séquence suivante : étude, à partir des ana
lyses de néodyme et de samarium, des domaines de variation de la fluence et 
du nombre de fissions compatibles avec la date de référence ; détermination 
des pourcentages d’ échantillons 1418 et 1901 correspondant aux limites de 
ces domaines de variation.

Pour le samarium, l 'excès d'échantillon 1901 est déterminé direc
tement à partir de l ’ isotope 149, en exprimant la différence entre la quan
t ité  d'isotope 149 mesurée et celle qui découle des valeurs calculées des 
fluences. On montre en effet  que le rapport isotopique de fission 149/
(147 + 148) est inversement proportionnel à la fluence, et obéit à la loi  ;

149 _ 4*  Ln W 1 . .
147 + 148 y7 W - 1 a9.T

où y7 et Y, sont les rendements de fission  des isotopes 147 et 149 respec
tivement ; W est l 'inverse de l ’ appauvrissement de l ’ uranium et a9 est la
section efficace de capture neutronique de l ’ isotope 149.

On peut remarquer que dans le cas de l'échantillon 1421/4, la 
quantité d’ isotope 157 mesurée ne s'explique pas exclusivement par un apport 
de gadolinium naturel non irradié, en raison d'incompatibilités au niveau 
des isotopes 155 et 156. Cette constatation vient à l ’ appui de l'hypothèse 
d'une migration à partir de concentrations locales faiblement irradiées 
comparables à celles observées au niveau de l 'échantillon 1901.

La figure 5 résume les résultats obtenus sur ces trois échantil
lons ; les excès observés sont exprimés en atomes par gramme de minerai et 
rapportés à la quantité correspondante mesurée dans un échantillon type, 
échantillon 1418 ou 1901 selon le cas. Nous avons également fa i t  figurer 
sur ce schéma les résultats correspondant aux deux échantillons 1901 et 1905 
et re latifs  aux excès de produits de fission observés (voir paragraphe 1 .2 ) .  
Les deux hypothèses formulées précédemment étant traitées indépendamment 
l'une de l ’ autre, les excès indiqués pour chacune d'entre elles correspon
dent à des valeurs maximales.

En ce qui concerne les migrations d'élément naturel faiblement 
irradié, on constate que les quantités ayant migré restent fa ibles , infé
rieures à 10 % de la quantité mesurée dans l 'échantillon type 1901 ; e lles  
sont maximales pour les échantillons directement adjacents à la zone con
cernée, puis diminuent régulièrement au fur et à mesure que l'on s'en é lo i 
gne. Les différentes courbes de migration que l ’ on est amené à tracer à
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partir des domaines de variation représentés sur la figure 5 présentent 
toutes la même allure, caractéristique d ’ un phénomène de diffusion dont 
l 'épicentre est localisé au niveau de l 'échantillon 1901.

Par contre, l ’ interprétation des excès de produits de fission en 
provenance du coeur (échantillon type 1418) est plus délicate. Les courbes 
de migration que l'on peut tracer présentent un maximum qui reste situé 
approximativement dans la zone délimitée par les échantillons 1425/1 et 
1901 ; ces courbes excluent donc une migration orientée dans le sens du 
sondage.

D'autre part, une migration ayant opéré exclusivement dans le 
sens de la couche n'aurait occasionné qu’ un déplacement des produits de 
fission sans en modifier la distribution. La figure 5 suggère plutôt un 
lessivage des produits de fission formés au coeur de la zone de réaction 
selon un pendage légèrement décalé par rapport au sondage j la zone située 
au niveau de l ’ échantillon 1425/1, entre le coeur et l'échantillon 1901, 
aurait constitué une zone particulièrement propice à la circulation de ces 
produits de fission . Toutefois, dans le cas du néodyme par exemple, ces 
phénomènes n'ont pas conduit à accumuler en bordure de la zone de réaction 
plus de 3 % en moyenne du néodyme total formé par fission au coeur.

1.4 Echantillons situés au toit  du gisement

Sont regroupés dans ce paragraphe les deux échantillons 1892 et 
1402. D'une façon générale, les interprétations des analyses sont identi
ques à celles proposées pour les échantillons homologues situés côté mur.

On observe au niveau de l'échantillon 1402 un défaut de produits 
de fission par rapport aux valeurs que l ’ on peut calculer en utilisant la 
fluence déterminée à partir des analyses isotopiques de néodyme et de sama
rium. (Les résultats re lat i fs  à cet échantillon sont indiqués dans les 
tableaux VII à IX). En ce qui concerne le néodyme, l 'écart n'est pas signi
f i c a t i f  ; par contre, le défaut en terres rares lourdes est plus marqué.

Un défaut en terres rares de fission au niveau de l ’ échantillon 
1402 peut surprendre, compte tenu de sa position en bordure immédiate d ’ une 
zone de concentration maximale en produits de fission . Un lessivage des 
produits de fission du to it  vers le mur du gisement constitue une hypothèse 
plausible quant à l'interprétation des résultats. Cependant, nous verrons 
plus loin qu'un excès d’ uranium constitue une hypothèse peut-être plus sé
duisante. On remarque d'autre part que l ’ on observe en bordure plus loin
taine (échantillon 1892 - voir plus loin) un excès très net de terres rares 
de fission .

Quant à l ’ échantillon 1892, i l  peut être aisément rapproché des 
échantillons correspondants situés côté mur, tout au moins en ce qui con
cerne les quantités excédentaires de terres rares de fission observées. Les 
principaux résultats qui lui sont re la t i fs  ont de ce fa i t  été inclus dans 
les tableaux XV et XVII. Une seule particularité discutée au chapitre 2 le 
distingue de ses homologues : l'appauvrissement élevé de l ’ uranium.

1.5 Distribution des terres rares de fission

Les distributions des terres rares de fission sont i llustrées sur 
la figure B, où elles peuvent être comparées à la courbe correspondante de
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l'uranium. L’ examen de cette figure souligne bien la stab ilité  générale des 
terres rares de fission . Tout au plus observe-t-on un léger glissement des 
produits de fission du to it  vers le mur, glissement progressif dans le sens 
néodyme-samarium-gadolinium et particulièrement dans la zone centrale au 
niveau des échantillons 1408/4 à 1418, ainsi qu’ une très légère augmentation 
de la quantité relative de terres rares de fission au niveau des échantil
lons 1421/4 et surtout 1423/5 et 1425/1, côté mur ; une remarque analogue 
peut être formulée à l ’ égard de l 'échantillon 1408/4, situé côté to it .

La figure 7 représente les variations des rapports des produits 
de fission  samarium/néodyme et gadolinium/néodyme le long du sondage (rap
ports atomiques). On observe bien des valeurs identiques pour les trois  
échantillons situés au coeur de la zone de réaction ; les rapports tendent 
à augmenter pour les échantillons adjacents, principalement au mur, a tte i 
gnant des valeurs maximales pour l'échantillon 1425/1, situé à 35 cm du 
coeur(1418), puis chutent rapidement vers des valeurs nettement plus faibles  
(échantillon 1901). Aux bordures extrêmes du sondage, au toit comme au mur,
on observe un excès de gadolinium de fission par rapport au néodyme et par
rapport au samarium. Les migrations des terres rares de fission è partir du 
coeur ont donc entraîné un fractionnement.

..Une façon différente d'aborder ce problème de migrations consiste 
à se limiter à des groupes fermés d ’ isotopes stables, non affectés par les 
captures neutroniques et dépendant peu du noyau f i s s i l e  i n i t ia l ,  donc insen
sibles aux innombrables aventures ayant pu affecter les éléments pendant les 
réactions. Deux groupes d'isotopes répondent à ces caractéristiques :
(143 + 144)Nd et (147 + 148)Sm. Nous avons regroupé dans le tableau XVIII
les quantités mesurées et calculées de chacun de ces deux groupes d'isotopes. 
C’ est une illustration supplémentaire de la stab ilité  des principales terres 
rares de fission par rapport à leur parent commun, 1 ’ uranium.

1.6 Distribution des terres rares naturelles

Les distributions des terres rares naturelles présentes actuelle
ment sont illustrées sur la figure 8 pour les trois éléments néodyme, sama
rium et gadolinium. La similitude entre ces trois courbes est frappante ; 
on retrouve exactement le même motif pour les trois terres rares : minimum 
de concentration au centre de la zone de réaction, légère remontée de part 
et d ’ autre de cette zone, et maximum très prononcé et surtout très localisé  
au niveau de l ’ échantillon 1Э01.

I l  est intéressant d'examiner les variations le long du sondage • 
des rapports des quantités d'éléments naturels samarium/néodyme et gadoli
nium/néodyme, en ayant soin cependant de se reporter aux quantités présentes 
avant les réactions nucléaires. En e f fe t ,  les captures neutroniquessur les 
isotopes situés en fin  de chaî.ne ( 1 **6Nd par exemple) ou isolés ( ll,8Nd par 
exemple) ont entraîné une diminution des quantités présentes initialement ; 
en f a i t ,  seul le samarium présente une très grande sensibilité v is -à -vis  
de cet e ffet  (captures neutroniques sur l 'isotope 152 principalement).

Les quantités présentes avant les réactions ont été calculées en 
utilisant les valeurs de la fluence déterminée le long du sondage. Les ré
sultats rapportés au néodyme sont i llustrés  sur la figure 9. On a également 
reporté sur cette figure les valeurs du rapport dysprosium naturel/néodyme 
naturel corrigé comme indiqué ci-dessus (voir aussi paragraphe 1 .8).
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Les variations des trois rapports le long du sondage présentent 
exactement le même profil  : à partir des échantillons du coeur, on observe 
une augmentation importante de tous les rapports, y compris du rapport 
Dy/Nd, puis une diminution sensible à partir de l'échantillon 1901.

Le fractionnement des terres rares naturelles i llu stré  sur cette 
figure peut être rapproché de celui observé pour les terres rares de f i s 
sion (voir figure 7) . Comme indiqué précédemment, l 'origine des migrations 
au mur est vraisemblablement située au niveau de l ’ échantillon 1901 ; la 
comparaison avec la figure 5 (courbe supérieure) suggère un fractionnement 
l ié  à l'étalement du pic de concentration maximale.

Cependant, la similitude entre les courbes de la figure 9 semble 
indiquer un fractionnement important du néodyme par rapport aux terres 
rares plus lourdes. On constate d'autre part que les valeurs des différents  
rapports pour l'échantillon 1901 sont voisines de celles des échantillons 
du coeur, ce qui tend à suggérer une concentration sélective du néodyme 
liée à l'accumulation d ’ uranium. Les rapports des quantités d ’ élément natu
rel samarium/néodyme, gadolinium/néodyme et dysprosium/néodyme mesurées 
dans l'échantillon 1901 peuvent sans doute être considérés comme caracté
ristiques des zones à forte concentration en uranium du gisement d'Oklo.

1. 7 Etude de l'europium

La figure 10 représente les courbes de distributions des quanti
tés d'uranium et d'europium mesurées le long.du sondage. On constate que 
les deux courbes présentent la même allure générale. Par analogie avec la 
figure 2 et le commentaire qui lui est associé, on peut dès à présent a f f i r 
mer que l ’ europium de fission  actuellement présent dans le gisement se re
trouve en première approximation aux endroits où est situé l'uranium, et 
que l ’ europium de l'échantillon 1901 est constitué pour l 'essen tie l  d 'é lé 
ment naturel.

Mais dans le cas de l'europium, élément di-atomique, i l  est impos
sible d1 effectuer-directement la séparation élément naturel/élément de f i s 
sion ; une approximation peut être envisagée à partir des courbes de dis
tribution des autres terres rares naturelles (figure 8) .  La similitude de 
ces différentes courbes impose pour l ’ europium une distribution similaire,  
basée sur la quantité présente au niveau de l ’ échantillon 1901 j une fois  
déduite de la distribution totale mesurée (figure 10), e l le  conduit à une 
répartition de l ’ europium formé par fission tout à fa i t  comparable à celles  
représentées sur la figure B pour les trois autres terres rares.

Mais l ’ europium que l ’ on retrouve aujourd'hui ne représente qu’ une 
partie de l ’ europium formé initialement par fission ; en e f fe t ,  les deux 
isotopes possèdent des sections efficaces de capture importantes. Les cap
tures neutroniques engendrent une cascade de réactions nucléaires particu
lièrement complexe. Nous nous limiterons à l ’ étude succincte des conséquen
ces de ces captures, à savoir les perturbations apportées aux compositions 
du samarium et du gadolinium.

Pour chaque échantillon du sondage, i l  est possible de déterminer 
les quantités excédentaires observées sur les isotopes 152Sm, 152Gd et 15l*Gd 
pour cela, nous avons admis que l'isotope 152 représente 7.7 % du samarium 
total (cette valeur correspond à : a = 8 = 3 %) j pour le gadolinium, 
l ’ excès correspond aux quantités mesurées directement au niveau des isotopes
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152 et 154, déduction faite  des quantités faibles correspondant à l'élément 
naturel. La figure 10 représente les quantités de samarium et de gadolinium 
excédentaires ainsi déterminées le long du sondage.

La similitude entre cette courbe et les courbes correspondantes 
représentant les quantités de produits de fission mesurées pour le samarium 
et le gadolinium (voir figure 6) conduit à écarter l ’ hypothèse d ’ une remo
bilisation conséquente de ces terres rares de fission dans le gisement d'Oklo, 
puisque même les transferts nucléaires entre les différents éléments ont gar
dé leur configuration originelle depuis l'époque des réactions.

1.8 Etude du dysprosium

L’ étude du dysprosium présente un intérêt particulier par.rapport 
aux quatre autres terres rares considérées jusqu'à présent : les rendements 
de fission des différents isotopes étant très faibles , le dysprosium mesuré 
dans le gisement d ’ Oklo est presque exclusivement composé d'élément naturel.

L'isotope 164 possède une section de capture neutronique importante, 
et l'analyse du dysprosium permet donc a priori de calculer la fluence reçue 
par cet élément non produit par fission . En fa i t ,  le problème ne se résume 
pas à l ’ étude .d'un seul transfert nucléaire car tous les isotopes, de 160 à 
164, possèdent des sections ds capture neutronique non négligeables ; i l  
faut donc résoudre un schéma de captures successives. De plus, certains iso
topes et en particulier l 'isotope 162 sont très sensibles à la partie épi- 
thermique du spectre neutronique. Enfin, le terbium 160 résultant d ’ une 
capture neutronique sur le terbium 159 décroît rapidement en dysprosium 160, 
ce qui entraîne un excès de ce dernier isotope.

Aussi, les déterminations de la fluence et de l 'indice de spectre 
ont été effectuées de la manière suivante : on calcule les compositions iso 
topiques du dysprosium irradié en utilisant différentes valeurs des paramè
tres nucléaires de façon à obtenir des séries de compositions isotopiques 
théoriques que l ’ on compare ensuite aux compositions isotopiques mesurées. 
Cette méthode permet de déterminer la fluence des échantillons très irradiés 
avec une précision relative de l'ordre de 2 %. (Bien entendu, la sensibilité  
diminue avec la fluence ; lorsque c e lle -c i  devient inférieure à 0.1 1021 
n/cm2, l ’ incertitude peut dépasser 5 %).

Une estimation de la quantité de terbium naturel présente dans le 
gisement, effectuée à partir de la comparaison entre les concentrations rela
tives des différentes terres rares dans des sédiments et dans l ’ échantillon 
1901, conduit à un rapport terbium naturel/dysprosium naturel dans Oklo de 
l 'ordre de 0 .3 .  En fa i t ,  cette approximation est ju stifiée  puisque, pour 
expliquer l'abondance mesurée de l 'isotope 160 dans les échantillons du 
coeur, i l  faut affecter à ce rapport des valeurs très voisines de 0.23  
(voir tableau XIX) ; une valeur légèrement plus élevée doit être appliquée 
à l'échantillon 1418. Pour les autres échantillons situés en bordure, la 
fluence est trop faible et ne permet pas de déterminer ce rapport avec une 
précision suffisante.

Le tableau XIX résume les résultats obtenus. I l  est intéressant 
de comparer ces valeurs à celles déterminées à partir des analyses de néo
dyme et de samarium ; les figures 11 et 12 permettent les comparaisons 
entre les valeurs respectives de la fluence et de l 'indice  de spectre.
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□ans les deux cas, la fluence culmine à environ 1.4 1021 n/cm2 au 
niveau de l'échantillon 1413/3 situé exactement au centre de la zone de réac
tion, puis décroît régulièrement de part et d'autre, plus vite cependant 
pour le dysprosium que pour les deux terres rares légères. Ce dernier effet  
est important : par exemple, pour l ’ échantillon du coeur 1410, les deux 
déterminations diffèrent entre e lles  d'un facteur 2 .5 .

L’ écart observé ne peut s ’ expliquer par un ajustement des valeurs 
des sections efficaces de captures neutroniqües ; cependant, nous avons déjà 
montré que pour las échantillons adjacents au coeur on ne peut exclure un 
apport d’ élément en provenance de zones à accumulation préférentielle en 
terres rares naturelles comparables à celle observée au niveau de l ’ échan
t i l lo n  1901. Un te l  apport aurait eu pour effet de réduire la fluence appa
rente pour les échantillons concernés. Or toutes les compositions isotopi
ques mesurées peuvent s ’ expliquer par un mélange adéquat entre d ’ une part 
du dysprosium naturel irradié avec la fluence "locale" te l le  qu’e l le  est 
déterminée à partir des analyses de néodyme et de samarium, et d ’ autre part 
du dysprosium naturel irradié avec une fluence plus faible (de 1 'ordre de 
0.01 à 0.1 1021 n/cm2) et qui proviendrait de zones analogues à celle dé
crite précédemment. Ce schéma suppose une mobilité plus grande du dyspro
sium par rapport aux terres rares légères. Notons toutefois que ces migra
tions n'affectent que des quantités de matière extrêmement fa ibles , puis
que le dysprosium mesuré au coeur ne représente en poids qu’ environ 1 ppm 
par rapport au minerai.

En ce qui concerne l ’ échantillon central 1413/3, les quantités 
absolues mesurées sont très fa ib les , comme on peut s 'y  attendre d'après 
l'examen des courbes de distributions des quantités de terres rares natu
relles le long du sondage (figure 0) ) compte tenu du nombre de fissions  
calculé, la proportion de dysprosium formé par fission présent dans cet 
échantillon peut être estimée à environ 4 %. On en déduit pour cet échantil
lon un rapport dysprosium naturel/néodyme naturel égal à 0.032, antérieu
rement aux réactions nucléaires ; ce même rapport mesuré dans l ’ échantillon 
1901 est égal à 0.031.

Cependant, les écarts observés entre les différentes valeurs cal
culées de la fluence ne sauraient faire oublier la similitude existant entre 
les deux courbes de variation de cette fluence, déterminée d'une part à par
t ir  du néodyme et du samarium, éléments formés principalement par fiss ion ,  
et d'autre part à partir du dysprosium, élément présent presque exclusivement 
à l 'é ta t  naturel. Cette similitude conduit à exclure une remobilisation im
portante des terres rares lourdes dans le gisement d'Oklo.

Cette constatation se trouve encore renforcée par l'examen de la 
figure 12, qui décrit la variation le long du sondage de l ’ indice de spectre 
déterminé par les deux méthodes. Les deux courbes présentent le même profil ,  
les minimums et maximums sont parfaitement en phase. 0e plus, ce profil  est 
calqué très étroitement sur le profil  de la distribution de l'uranium le 
long de la coupe : plus l ’ échantillon est riche en uranium, moins i l  compor
te d ’ eau, élément ralentisseur des neutrons, et plus le spectre neutronique 
est dur. La variation de l ’ indice de spectre le long du sondage traduit,très  
fidèlement cette remarque.

2. MIGRATIONS 0E L’ URANIUM

Toute étude de migration suppose une référence ; dans cette étude, 
la référence fondamentale reste l'uranium. Tous les phénomènes de migration
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d'éléments ont de ce fa i t  été examinés en supposant l'uranium stable j en 
particulier, lors des discussions relatives aux valeurs des nombres de f i s -  
sioris rapportés aux noyaux d’ uranium, nous n'avons envisagé que des excès ou 
des défauts de produits de fiss ion . Or , i l  est bien évident qu’ un excès de 
produits de fission équivaut à un défaut d'uranium et vice versa.

Des études de neutronique ont montré qu'une continuation du dépôt 
d’ uranium pendant les réactions ne semblait pas être intervenue de façon 
importante, notamment en raison des ordres de grandeur des fluences obser
vées [ 9 ) .  Néanmoins’ , rien ne permet d'exclure une migration ou tout au moins 
une mobilité préférentielle de l ’ uranium liée à certaines particularités du 
gisement.

La présente étude, basée principalement sur les mesures des nom
bres de fission  rapportés à l'uranium, ne permet pas de trancher quant au 
problème des migrations de l'uranium. Ainsi, dans les échantillons de bordu
re situés au mur du gisement, nous avons toujours observé pour les nombres 
de fission rapportés aux noyaux d'uranium des valeurs trop élevées. Ces 
valeurs ont été attribuées jusqu'à présent à des excès de produits de fission ,  
mais e lles  peuvent également être interprétées comme des défauts d'uranium. 
Bien que cette dernière hypothèse ne puisse être entièrement exclue, i l  pa
raît peu vraisemblable d ’ imaginer un défaut en uranium en des endroits s i 
tués en bordure immédiate d ’ un maximum très prononcé de concentration en 
uranium. Par contre, pour l ’ échantillon 1402 situé au to it  et auquel corres
pond un défaut en produits de f iss ion , le désaccord peut s'expliquer par un 
excès d'uranium. Toutes choses égales par ailleurs, la teneur en uranium de 
cet échantillon nécessaire pour résorber l ’ écart observé au niveau du sama
rium de fission est 2.0 % alors que la valeur mesurée est de 2.7 %. Rappor
té à l'uranium présent au coeur, l 'e f f e t  observé équivaut donc à un dépla
cement éventuel d'uranium en quantités particulièrement faibles .

En résumé, les distributions de l'uranium et des terres rares de 
fission te lles  qu’ elles  apparaissent le long de ce sondage permettent d ’ a f
firmer que les migrations d ’ uranium, si e lles  ont eu lieu, sont restées suf
fisamment modestes pour ne pas perturber en profondeur les distributions ori 
ginales .

3. DATE DES REACTIONS NUCLEAIRES

Il  découle de la présente étude que parmi toutes les terres rares 
de fission étudiées, le néodyme est l ’ élément qui est resté le plus étroite
ment l ié  à son parent l ’ uranium. De plus, dans le cas du néodyme, le seul 
effet  observé au coeur est un très léger étalement des concentrations maxi
males au profit des zones à concentration plus faible ¡ ce phénomène ne 
représente en quantité que quelques pour cent des quantités présentes. I l  
est donc ju s t i f ié  de déterminer la date des réactions nucléaires à partir 
des quantités de néodyme de fission  produites dans les échantillons forte 
ment irradiés et à concentration très élevée en néodyme de fiss ion , ceci 
afin de réduire au maximum les écarts r e la t i fs  dus à des effets de migration.

Huit échantillons analysés au C.E.A. sont conformes à ce type ; 
i l s  sont indiqués dans le tableau XX. Sont également rassemblés dans ce ta 
bleau les résultats des analyses d’ uranium, le produit (а .т ) ,  la fluence 
déterminée à partir du transfert 143Nd/J**4Nd, le nombre de fissions rapporté 
à l'uranium ainsi que les valeurs de la date des réactions te lles  qu'elles  
découlent de l'application de la formule générale explicitée dans [1] et
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mentionnée sous forme condensée ci-dessus au paragraphe 1.1 (formule (1 ) ) .  
Nous avons adopté pour la section efficace de capture neutronique de l ' i s o 
tope 11,3Nd l ’ expression (338 -  100 r) exprimée en barns ; en e f fe t ,  des 
irradiations neutroniques effectuées récemment au C.E.A. [6] n'ont pas con
firmé la valeur proposée par W.J. Maeck et a l .  au colloque international sur 
le phénomène d ’Oklo (Libreville , juin 1975).

Tous ces échantillons conduisent à une valeur de la date incluse- 
dans une fourchette particulièrement étroite , y compris l'échantillon K.N 50 
323 et qui ne renferme pourtant que 7 % d ’ uranium. Ce tableau confirme, une 
fo is  de plus, l 'excellente cohésion qui a caractérisé le couple (uranium, 
néodyme) pendant les deux milliards d ’ années de refroidissement des réacteurs 
nucléaires fossiles  d ’ Oklo. La valeur moyenne de toutes ces déterminations 
est de 1,96 milliard d'années.

En ne tenant compte que des effets  de migration de produits de 
fission dans le coeur tels  q u 'i ls  ont été mis en évidence dans le présent 
rapport, la précision relative sur cette date est de l'ordre de 3 %. I l  sub
siste  donc un désaccord entre la valeur de la date déterminée par la mesure 
des produits de fission  de l'uranium d'une part, et celle  qui découle des 
études géochronologiques d'autre part, cette dernière étant inférieure d ’ en
viron 10 %.

Des réajustements des sections efficaces n ’ont pas  permis d'aboutir 
à une harmonisation des résultats. Cependant, l ’ écart constaté entre les 
différentes valeurs de l ’ âge pourrait s ’ expliquer par une migration de l 'u ra 
nium. Outre que d’ après le tableau XX cette migration aurait dû avoir un.ca
ractère uniforme, e l le  aurait dû affecter environ 20 % des quantités d'ura
nium présentes, tout en épargnant les quantités importantes de néodyme de 
fission  observées. Un phénomène d'une te l le  ampleur aurait dû laisser des 
traces j au vu de l'ensemble des résultats actuellement disponibles sur 
Oklo, et en particulier de ceux qui découlent de la présente étude, une 
t e l le  éventualité ne semble pas devoir être retenue.

4. CONCLUSION

Cette étude relative aux migrations des produits de fission le 
long d’ un sondage effectué dans le gisement d'Oklo confirme les hypothèses 
optimistes formulées dès les premiers travaux sur ce phénomène, à savoir 
l ’ état de conservation remarquable dans lequel les zones de réaction ont 
été retrouvées. Les distributions de l ’ uranium et des terres rares engen
drées par la fission  sont particulièrement révélatrices du niveau faible  
atteint par les remobilisations ayant affecté le coeur des réacteurs.

Les excès de produits de fission que l ’on observe au niveau 
d’ échantillons situés à quelques dizaines de centimètres du coeur ne repré
sentent au maximum que quelques pour cent des quantités totales formées 
par fiss io n . Ces excès sont minimums dans le cas du néodyme, où i l s  restent 
inférieurs à 5 % ; ceci autorise à considérer le couple (uranium, néodyme) 
comme étant le plus caractéristique du phénomène de fission pour la déter
mination de la date des réactions nucléaires à partir des quantités de pro
duits de fission formées. Cette méthode conduit pour la date à une valeur 
égale à 1.98 ± 0.05 milliard d ’ années ; nous confirmons par l ’ étude de ce 
sondage la valeur déjà proposée dans un précédent rapport, et qui avait été 
obtenue sur un échantillon unique. I l  demeure que la détermination de l ’ âge 
par les méthodes géochronologiques conduit à une valeur légèrement infé
rieure.
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Cette étude confirme la bonne stab ilité  des produits de fission ; 
en outre, les aventures nucléaires des isotopes de l'europium ont donné nais
sance i l  y a deux milliards d'années à des phénomènes dont les traces sont 
restées inscrites dans les terrains jusqu'à notre époque.

L’ intensité du phénomène nucléaire n'a pas entraîné de remobilisa
tion sensible des terres rares naturelles. Les analyses de dysprosium indi
quent d'autre part que les conclusions que l ’ on peut tirer  des analyses des 
terres rares légères sont également applicables aux terres rares lourdes ; 
elles  ont toutes été soumises à des taux de réactivité qui présentent dans 
l ’ espace des distributions analogues.

Les résultats encourageants qui résultent de l ’ ensemble de ce tra
vail ouvrent la voie à des études plus fines concernant soit la recherche 
d'autres produits de fission peut-être plus sophistiqués, soit surtout 
l ’ examen à très petite échelle de situations locales originales qu’ un temps 
de refroidissement exceptionnellement long de deux milliards d ’ années n'a 
pas réussi à effacer.

Annexe 
TAB LEAU X ET FIGURES

TABLEAU I. RAPPORTS ISOTOPIQUES 235U /238U, TENEURS PONDERALES  
EN URANIUM  EXPRIMEES EN % PAR RAPPORT AU MINERAI, ET 
CONCENTRATIONS EN TERRES RARES EXPRIMEES EN 1018 ATOMES  
PAR GRAM M E DE MINERAI

ECHANTILLON 23su / 238u
TENEURS PONDE
REES
£N URANIUM 1

CONCENTRAT IONS
Nn Sm tu ÜD Uï

1892 0,00671 0.28 0.0856 0.0165 0,00321 0.00886

1402 0.00665 2.73 0.442 0.0761 0,0133 0,0316

1Ч08/Ч 0,00545 23.3 2,801 0.538 0,0572 0.0965

1410/3 0.00527 57.8 8.272 1.402 0.1357 0,1234 0.00707
1413/3 0.00410 37,2 6.586 1.256 0,1094 0.1103 0.00382
1418 0.00574 57.9 7,264 1,255 0,1382 0.0952 0,00173
1421/4 0,00525 4,63 0,716 0.141 0,0157 0,0467 0,00791
1423/5 0.00547 9.37 1.610 0,313 0.0315 0.0607 0,0132
1425/1 0.00638 2,03 0,757 0,200 0,0232 0.1311 0,0377
1901 0,00725 9.48 4.993 0.734 0,0631 0,358 0.146
1905 0,00718 0.71 0,262 0.0340 0.0083 0,0328



IAEA-TC-119/16 457

TABLEAU IL COMPOSITIONS ISOTOPIQUES DU NEODYME
exprimées en atomes pour cent

ÉCHANTILLON 142 143 144 145 146 148 150

1892 19,84 15,70 25,57 11,04 16,52 6,37 4,96
1402 10,54 19,65 28,12 14,43 15,91 7,20 4,15
1408/4 4,77 22,50 29,29 16,65 15,41 7,73 3,65
1*110/3 1,86 23,16 30,53 17,56 15,41 8,03 3,45
1413/3 1,03 22,17 32,24 17,67 15,49 8,05 3,35
Ш 6 /1 0,65 23,27 31,41 17,82 15,43 8,09 3,33
l'H8 0,93 24-30 30,03 17,93 15,36 8,13 3,32
1419/5 3,33 23,26 29,58 17,05 15,40 7,83 3,55
1421/4 9,28 20,27 28,33 14,90 15,82 7,32 4,08
1423/5 4,35 22,13 29,85 16,57 15,64 7,79 3,67
1425/1 15,51 17,47 26,73 12,59 16,32 6,78 4,60
1399/4 22,42 14,29 24,99 10,03 16,83 6,20 5,24
1901 25,89 12,75 24,15 8,77 17,08 5,86 5,50
1905 24,56 13,36 24.47 9,20 17,02 5,97 5.42

ÉLÉMENT
NATUREL 27,12 12,17 23,80 8,30 17,18 5,77 5.66
FISSION

141
- 28,83 26,36 19,04 14,48 8,16 3,13

TABLEAU III. COMPOSITIONS ISOTOPIQUES DU SAMARIUM
exprimées en atomes pour cent

ÉCHANTILLON 144 147 148 149 150 152 154

1802 2,66 21,03 9,98 8.07 14,13 24.48 19,65

1402 1,65 34,83 7,16 1,53 22,38 19,49 12,96

1408/4 0,46 50,56 4,56 0,36 25,80 12,99 5,27

1410/3 0,15 53,19 5,79 0,30 26,57 10,76 3.24

1413/3 0,07 53,41 7.13 0,18 26,12 10,32 2.77

1416/1 0,03 53,44 7,31 0,24 26,59 9,87 2.52

1418 0,03 54,06 5,81 0,42 26,92 10.21 2,55

1419/5 0,29 51,35 5,49 0,60 26,09 11,99 4,19

1421/4 1,00 42,74 6.41 1,12 23,94 16,03 8,76

1423/5 0,62 46,34 7,40 0.97 24,94 13,33 6,40

1425/1 1,86 30,98 8,58 2,73 20,78 20,48 14,59

1399/4 2,71 19,89 10,41 6,19 15,72 24.84 20,24

1901 3,02 16,06 11,08 7,73 13,70 26,31 22,10

1905 3,02 16,52 11,09 9,73 11,72 26,03 21.89

ÉLÉMENT
NATUREL

3,09 15,03 11.24 13,84 7,38 26,72 22.70

FISSION ¿ 4
14] - 61,29 - 29,37 0,02 7,30 2.02
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TABLEAU IV. COMPOSITIONS ISOTOPIQUES DE L’EUROPIUM
exprimées en atomes pour cent

ÉCHANTILLON 151 153
1892 <13.92 56,08
« 0 2 32.04 67,96
1408/4 21.96 78.04
1410/3 16.60 83,-40
«1 3 /3 12,78 87,22
«1 6 /1 « .8 3 85,17
«1 8 24,75 75,25
«1 9 /5 21.39 78,61
1421/4 24,59 75,41
«2 3 /5 21,00 79,00
«2 5 /1 30,23 69,77
1899/4 39,67 60,33
1901 43,92 56,08
1905 45.66 54,34

ÉLÉMENT
NATUREL 47,81 52,19

FISSION
[41

72.14 27,86

TABLEAU V. COMPOSITIONS ISOTOPIQUES DU GADOLINIUM
exprimées en atomes pour cent

ÉCHANTILLON 152 154 155 156 157 158 160

1892 1,47 2,50 11,13 23,95 8.94 30,83 21.18
1402 6,09 3,96 3,05 30,53 1.75 35,03 19.59
1408/4 20,46 10,43 0.10 29,77 < 0,01 26,18 13.05
1410/3 32.35 20.07 0,38 25,26 «  0,01 15,43 6,50
1413/3 32,19 30.13 0.30 22,95 «  0,01 10,69 3,73
1416/1 37,79 30.16 0,43 21.79 «  0,01 7.87 1,95
1418 42.46 22.08 0,90 23.18 «  0,01 9,05 2,32
1419/5 22,69 12,28 3,88 25,13 1,77 22,36 11,89
1421/4 10,35 6,66 4,99 27.38 1,72 31,47 17,43
1423/5 13.12 9,73 5,60 25.66 2,05 28,19 15,65
1425/1 5,03 4,35 7,50 26,44 2,99 33,95 19,74
1399/4 1,35 2,67 10.72 24,26 5,70 33,97 21,33
1901 0,49 2,29 11,72 23,45 6,49 33,82 21,74
1905 0,54 2.36 13,08 22,16 10,22 30,06 21,58

ÉLÉMENT
NATUREL 0,20 2,19 14,81 20.48 15.66 24,82 21,84

FISSION ^*11
¿47

- - 58,23 23.80 11.50 5.78 0,69
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TABLEAU VI. COMPOSITIONS ISOTOPIQUES DU DYSPROSIUM
exprimées en atomes pour cent

ECHANTILLON 156 158 160 161 162 163 164

1892 0,06 0.09 2,38 19,05 25,76 25.02 27.64
1*102 0,05 0.11 2,61 18,96 27,92 27,35 22,99
1Ч08/Ч 0.06 0,12 3,90 16,94 31,90 35,48 11.60
Ш 0 /3 0.06 0,13 5,20 14,94 28,89 40,04 10,74
1413/3 0,07 0,13 6,09 12,17 29,68 44,79 7.07
1416/1 0,06 0,12 6,65 14,43 27,53 41,00 10,21
1418 0.06 0,12 4.84 17,48 26,77 33,61 17,12
1419/5 0.06 0,10 2,75 18,68 27,77 27,23 23,41
1421/4 0.06 0,10 2.71 18,58 27,93 26,92 23,70
1423/5 0.06 0,10 2.51 18.80 26.37 26,08 26,08
1425/1 0.05 0.10 2,45 18.91 26,28 25,69 26,52
1901 0,05 0.10 2,36 18,95 25.64 25,03 27,87
1905 0.06 0.09 2,36 18,90 25,60 24,86 28,13

ÉLÉMENT
NATUREL 0.06 0,09 2,34 18,91 25,51 24.90 28.19

TABLEAU VII. NEODYM E -  REPARTITION EN ELEMENT 
N ATU R EL ET EN ELEMENT PRODUIT PAR FISSION
Quantités exprimées en 1 0 18 atomes par gramme

ÉCHANTILLON

ÉLÉMENT
NATUREL

ÉLÉMENT DE FISSION

MESURÉ CALCULÉ ,  A (ï)  г( v o ir  tex te )

1402 0,171 0,270 0,256 + 0,2
1408/4 0,482 2,314 2,423 -  1,5

1410/3 0,508 7,743 8,043 -  4,3

1413/3 0,185 6.381 6,111 ♦ 3,8

1418 0,197 7,051 7.381 -  4,7
1421/4 0,244 0,471 0,418 + 0,8
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TABLEAU VIII. SAMARIUM -  REPARTITION EN ELEMENT 
NATUREL ET EN ELEMENT PRODUIT PAR FISSION
Quantités exprimées en 1 0 1S atomes par gramme

ÉCHANTILLON

ÉLÉMENT
NATUREL

ÉLÉMENT DE FISSION

MESURÉ CALCULÉ M l)  
( v o ir  te x te )

1402 0,037 0,039 0,052 '  1,0
1408/4 0,071 0,467 0,458 + 0,7
1410/3 0,055 1.31)7 1,468 -  9,7
1413/3 0,024 1,232 1,125 + 8.6
1418 0,011 1,244 1,389 -  11.7
1421/4 0,040 0,101 0,080 + 1,7

TABLEAU IX. GADOLINIUM -  REPARTITION EN ELEMENT 
NATUREL ET EN ELEMENT PRODUIT PAR FISSION
Quantités exprimées en 1 0 18 atomes par gramme

ÉCHANTILLON
ÉLÉMENT
NATUREL ÉLÉMENT DE FISSION

MESURÉ CALCULÉ Д (Z) 
( v o ir  te x te )

1402 0,0283 0,00077 0,0010 -  0,9
1408/4 0,0569 0,0109 0,0077 + 12,7
1410/3 0.0353 0,0241 0,0277 -  14,3
1413/3 0,0175 0,0244 0,0227 + 6,8
1418 0.GG88 0,0251 0,0264 - 5,2
1421/4 0,0370 0,0025 0,0011 + 5,6

TABLEAU X. PRINCIPAUX PARAMETRES DES REACTIONS NUCLEAIRES

ÉCHANTILLON
O-T

<№ Nd)
T

(1021n/ cm2) ■K.
a. 0 Nf/ u

c <Z> (Z) Nu l)D

1402 0.224 0.67 0.0Ë 0,78 - - 0.0189 0,0136 0.012

1408/4 0.263 0,81 0.13 0.44 1 3,5 0,0191 0.0206 0.024

1410/3 0.342 1.07 0.19 0.53 3,5 3,5 0.0258 0.0244 0.020

1413/3 0.458 1,43 0.18 0.38 2 5 0.0331 0.0347 0.029

1416/1 0.396 1.26 0.24 - 2 5 - - -
1418 0.295 0.94 0,26 0.62 4 4,5 0.0235 0.0223 0.020

1419/5 0.269 0.85 0.22 - - - - - -
1421/4 0.227 0.71 0.17 0,29 - - 0.0195 0.0215 0.033
J423/5 0,310 0.99 0.24 0.56 - - 0.0278 0.0281 0.029
1425/1 0.155 0,49 0.22 0.59 - - 0.0304 0.0403 0.09
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TABLEAU XI. ECHANTILLONS DE REFEREN CE (B) ET, A TITRE DE 
COMPARAISON, ECHANTILLONS CENTRAUX DU SONDAGE SC 3 6 '(A) 
Principales caractéristiques et date de la réaction déterminée pour chaque élément

ÉCHANTILLON U(Z) m
T

( Л / с м 2
DATE RÉFÉRENCE

d(Nd) DlüMj DlbD) BIBLIOGRAPHIQUE

A
SC36-1410/3
SC36-1413/3
SC36-1ÍI18

57.8 
37,2
57.9

0,00527 
0,00410 
0,00574

1,07
1,43
0,94

1.93 
2,02
1.93

1,88
2,06
1,86

1,68
1,88
1,75

PRÉSENTE ÉTUDE

B
2'p -  612
SC9B-882/1
kn50-35'(8

52,3
63,2
55,0

0,00459
0,00511
0,00465

1,29
1.07
1,34

2,03
1,92
1,97

1,96
1.88
2.06

1,80
1,84
1.76

ПО/
Д07

/8 7

MOYENNE DES TROIS ÉCHANTILLONS 
DU SONDAGE SC36 1,96 1,93 1.77

MOYENNE DES TROIS ÉCHANTILLONS 
DE RÉFÉRENCE 1,97 1,97 1,80

TABLEAU XII. ECHANTILLON 1901 -  REPARTITION DU NEODYME
exprimée en atomes pour cent

ND
MESURÉ

ND ATTRIBUÉ A
l ' échantillon type 

1418
ND RESTANT

ÉLÉMENT
NATUREL

142 25,89 0,05 25,84 27,12 27,12
143 12,75 1,14 11,61 12.18 12,17
144 24,15 1,41 22,74 23.86 23,80
145 8,77 0,84 7,93 8,32 8,30
146 17,08 0,72 16,36 17,17 17,18
148 5,86 0,38 5,48 5,75 5,77
150 5.50 0,16 5,34 5,60 5,66

100 4,7 95,3 ICO 100

TABLEAU XIII. ECHANTILLON 1901 -  REPARTITION DU SAMARIUM
exprimée en atomes pour cent

Sm
mesuré

Sm attribué A 
l ' échantillon 
type 1418

Sm restant ÉLÉMENT
NATUREL

144 3,02 - 3-02 3,11 3,09

147 16,06 1,51 14,55 14,97 15,03

148 11.08 0,16 10,92 11,23 11,24
149 7,73 0,01 7,72

7' " k * 121.22
150 13,70 a 76 12,94 13,32) . 7.38J
152 26,31 0,29 26,02 26,77 26,72
154 22,10 0,07 22,03 22.66 22,70

100 2,8 97.2 100 100
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TABLEAU XIV. ECHANTILLON 1901 -  REPARTITION DU GADOLINIUM
exprimée en atomes pour cent

Gd
MESURÉ

Gd RÉSULTANT 
DES CAPTURES 
SUR fu

Gd RESTANT ÉLÉMENT
NATUREL

152 0.49 0,29 0,20 0,20 0,20

15<l 2,29 0,11 2,18 2,19 2,19
155 11,72 - 11,72

77 j  35,31 W' 81]  35,2S
156 23,45 - 23,45 23,54 J 20,48)
157 6,49 - 6,49

6' 521 40,47
15,661

40,48
158 33,82 - 33,82 33,95J 24,82J
1Ê0 21,74 - 21,74 21,83 21.84

100 0,4 99,6 100 100

TABLEAU XV. ECHANTILLONS DE BORDURE -  REPARTITION DU 
NEODYME, DU SAMARIUM ET DU GADOLINIUM
exprimée en atomes pour cent

ÉCHANTILLON
Nd Sm Gd

ATTRIBUÉ к ÉLÉMENT
NATUREL

ATTRIBUÉ к 
L ÉCHANT. 
TYPE 1418

ÉLÉMENT
NATUREL

ATTRIBUÉ A ÉLÉMENT
NATUREL

PROVENANT 
DES 

CAPTURES 
SUR Eu

1892 27,8 72,2 15,0 65,0 1,9 96,4 1.7
1899/4 17,9 82,0 12,0 88,0 0,7 97,6 1,7
1901 4,7 95,3 2,8 97,2 < 0,1 99,5 0.4
1905 9,7 90,3 3,5 96,5 0.7 98.8 0,5

TABLEAU XVI. ECHANTILLONS DE BORDURE -  PRODUITS (Ô • r) ET 
FLUENCES DETERMINES A PARTIR DES ISOTOPES TRES CAPTURANTS 
DES TERRES RARES

1SOTOPE ô % r s)
ECHANT II 1(1r

1892 1899/4 1901 1905

1 « S m 0,385 0.685 0,556 0.318
a -  t

155Gd 0,254 0,298 0,230 0,111
157Gd 0,524 0,985 0,876 0,411

T W 9 Sm 70.000 0,55 0,98 0,79 0,45
(1019n/ cm2) 155Gd 50.000 0,51 0,60 0.46 0,22

(404) i 57g» 220.000 0,24 0,45 0,40 0,19

r 149Sm 85.000 0,45 0,81 0.65 0,37
<1019n/ cm2) 155Gd 33.000 0,77 0,90 0.70 0,34

(4004) IS'Gd 145.000 0,36 0.68 0.60 0,28
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TABLEAU XVII. ECHANTILLONS DE BORDURE -  QUANTITES DE 
PRODUITS DE FISSION MESUREES 
exprimées en 1 0 18 atomes par gramme de minerai

ÉCHANTILLON
N M Gp

MESURÉ A (X)
VOIR TEXTE MESURÉ A  (I) 

VOIR TEXTE MESURÉ
AIX)

VOIR TEXTE

1892 0,023 + 0,3 0,0025 + 0,2 0,00013 + 0,5
1901 0,23 ♦ 3,2 0,021 + 1,7 0.0002 ♦ 0,8
1S05 0,025 * 0,4 0,0012 + 0,1 0,0002 * 0,8

TABLEAU XVIII. BILANS DES TERRES RARES DE FISSION 
exprimés en 1018 atomes par gramme de minerai 
L’erreur indiquée pour les trois échantillons adjacents au cœur ne 
tient compte que des incertitudes sur les fluences

ÉCHANTILLON Щп ♦ 1 « H D Щ ♦ »« S «
MESURÉ CALCULE MF-.IIP F CAI ПИ  f

1892 0,01 -
1402 0,15 0.14 0.02 0.03
1408/4 1,28 1.34 0.28 0.27
1410/3 4,26 4.43 0.81 0.88
1413/3 3.52 3.37 0.75 0.69
1418 3.88 4.06 0.75 0.84
1421/4 0.26 0.24 t  0.02 0.06 0.05 * 0.01
1423/5 ft 75 0.71 t  0.04 0.15 0.14 * 0.02
1425/1 0.18 0.12 t  0.06 0.05 0.02 1 0.01
1901 0.12 - 0.01 -

1905 0.01 - - -
TOTAL 14,42 14,4 t 0,1 2,88 2,92 i 0,04
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TABLEAU XIX. PARAMETRES TIRES DE 
L’ETUDE DU DYSPROSIUM

ÉCHANTILLON T
ü lA i/c rô )

K тв/ dy

1892 “  0.01 - -
1402 0.11 = 0.05 -
1408/4 0.54 0.13 0.22
1410 /3 0,77 0,22 0.24
1413/3 1.35 0.16 0.23
1416/1 0.88 0.23 0.32
1418 0.38 0,33 0.35
1419/5 0.10 «  0,05 -
1421/4 0.093 = 0.01 -
1423/5 0,047 0.14 -
1425/1 0.035 “  0.05 -
1901 = 0,006 - -
1905 *  0.001 - -

Le rapport Tb/Dy ne peut être déterminé que pour les échantillons du 
coeur.

TABLEAU XX. DETERMINATION DE LA DATE DES REACTIONS 
NUCLEAIRES A PARTIR DES ANALYSES D’URANIUM ET DE NEODYME

Í CHANT ILION UU) 23SU /238U
a  ■ t  

(143-I'd) <1021n/ cm2>
Nf/ü
(Nd)

' o0 
(109 ans)

RÉFÉRENCES

2't - 612
2 V -  1294
SCSb-882/1
KH50-323
KH50-35ÍI8
SC36-1410/3
SC36-1413/3
SC36-1418

52.3
18.9
63.2 
7,0

55,0
57-8
37.2
57.9

0.00459
0.00297
0,00511
0.00*182
0.00465
0.00527
0.001110
0.00574

C.40S 
0,566 
C, 338 
0,353 
0,428 
0.342 
0,458 
0.2S5

1,29
1.77
1.07 
1.10 
1.34
1.07 
1.43 
0.94

0.0323
0.0363
0.0250
0.G279
0.0316
0.0258
0.0331
0.0235

2.03
2.03
1.92 
2.05 
1.97
1.93 
2.02
1.93

Í7J

*

PRÉSENTE
ÉTUDEJ

VALEUR MOYENNE 1,98
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To 1,5 2̂ 0 25 з'о
cote (m)

F IG .l. Distribution de l ’uranium le long du sondage SC 36.

FIG.2. Distributions de l’uranium et des terres rares le long du sondage.
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échantillon

FIG.3. Variations du rapport 23st / / 238t/, de la fluence, du nombre total de fissions rapporté 
à l ’uranium et du facteur de conversion, au coeur de la zone de réaction.

FIG.4. Ecarts des quantités de produits de fission par rapport à la référence, rapportés aux 
quantités mesurées dans l ’échantillon type, au cœur de la zone de réaction.



IAEA-ТС-119 /16 467

Nd I. A (%)

échantillon 
type 1901

échantillon 
type 1418

FIG.5. Ecarts des quantités de produits de fission par rapport à la référence, rapportés aux 
quantités mesurées dans les échantillons types, en bordure immédiate du cœur.

FIG.6. Distributions de l’uranium et des terres rares de fission le long du sondage.



468 RUFFENACH

échantillon

FIG. 7. Variations, le long du sondage, des rapports Sm/Nd et Gd/Nd des terres rares de fission.

FIG.8. Distributions de l’uranium et des terres rares naturelles le long du sondage.
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FIG.9. Variations, le long du sondage, des rapports Sm/Nd, Gd/Nd et Dy/Nd des terres rares 
naturelles.

FIG.10. Distributions de l’uranium, de l’europium et des quantités excédentaires correspondant

aux transferts Eu-Sm et Eu-Gd, le long du sondage.
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FIG.11. Variations de la fluence calculée à partir du couple (Nd, Sm) et à partir du dysprosium.

FIG. 12. Variations de l ’indice de spectre calculé à partir du couple (Nd, Sm) et à partir du 
dysprosium.



IAEA-TC-119/16 471

REFERENCES

R U F F E N A C H , J .C ., M E N E S , J ., D E V IL L E R S , C ., L U C A S , М ., H A G E M A N N , R .,
E tu des ch im iq u es  et is o to p iq u e s  de l ’ u ran ium  et d u  p lo m b  et de p lusieurs p ro d u its  
de fiss ion  dans un  é ch a n tillo n  d e  m in era i d u  réa cteu r naturel d ’ O k lo , E arth  P lanet.
Sci. L ett. 3 0 ( 1 9 7 6 )  9 4 .
R U F F E N A C H , J .C ., L U C A S , M ., H A G E M A N N , R ., « A p p lic a t io n  des m é th o d e s  de 
d osage par d ilu tio n  is o to p iq u e  à la d é term in a tion  des p ro d u its  de fiss ion  co n te n u s  dans 
les é ch a n tillo n s  de m in era i p rov en a n t d u  réa cteu r n u cléa ire  fo ssile  d ’ O k lo » ,  3 2 e C ongrès 
d u  G A M S , Paris, d é ce m b re  1 9 7 4 .
M U G H A B G H A B , S .F ., G A R B E R , D .I ., N e u tro n  C ross S e ct io n s , V o l .  1, R e so n a n ce  
Param eters (B ro o k h a v e n  N a tion a l L a b o r a to r y , U p to n , N .Y ., 1 9 7 3 ) , B N L -3 2 5 , 3rd  E d. 
M E E K , M .E ., R ID E R , B .F ., C o m p ila tio n  o f  F iss ion  P ro d u ct  Y ie ld s  (V a lle c ito s  N u clear 
C en ter, P leasan ton , C alif. 1 9 7 4 ) , N E D O -1 2 1 5 4 .
R U F F E N A C H , J .-C ., M E N E S , J ., L U C A S , M o n iq u e , H A G E M A N N , R ., N IE F , G ., 
«A n a ly se s  is o to p iq u e s  fin es  des p ro d u its  d e  fiss ion  et d é te rm in a tio n  des p rin c ip a u x  
param ètres d es  réa ctio n s  n u cléa ires» , L e  p h é n o m è n e  d ’ O k lo  (C .R . C o ll. L ib rev ille , 1 9 7 5 ), 
A IE A , V ie n n e  (1 9 7 5 )  3 7 1 .
L U C A S , M o n iq u e , et a l., P résents co m p te s  ren du s, IA E A -T C -1 1 9 /1 4 .
B A S S IE R E , H ., C E S A R IO , J ., P O U P A R D , D ., N A U D E T , R ., «A n a ly s e  is o to p iq u e  et 
p o n d é ra le  de  terres rares dans divers é ch a n tillo n s  d ’ O k lo » ,  L e  p h é n o m è n e  d ’ O k lo  (C .R . 
C o ll. L ib rev ille , 1 9 7 5 ) , A IE A , V ie n n e  (1 9 7 5 )  3 8 5 .
N A U D E T , R ., C o m m u n ic a t io n  p erson n e lle . /
R E U S S , P ., «M o d è le s  d ’ é v o lu tio n  de l ’ u ran iu m  et des p ro d u its  de  f is s io n » , L e  p h é n o m è n e  
d ’ O k lo  (C .R . C o ll. L ib rev ille , 1 9 7 5 ) , A IE A , V ie n n e  ( 1 9 7 5 )  5 6 5 .





IAEA-TC-119/17

NOUVELLES ANALYSES DES TERRES RARES 
DANS DES ECHANTILLONS D’OKLO

J. CESARIO*, D. POUPARD*, R. N A U D ET**
Commissariat à l’énergie atomique, France

Résumé-Abstract

N O U V E L L E S  A N A L Y S E S  D E S  T E R R E S  R A R E S  D A N S  D E S E C H A N T IL L O N S  D ’ O K L O .
A u  L a b o ra to ire  d e  ra d io ch im ie  de B ruyères-le -C hatel, le p rog ra m m e d ’ é tu d es  sur les 

réacteurs naturels d ’ O k lo , q u i fa it su ite à ce lu i présen té  lors  d u  c o l lo q u e  de L ibrev ille  (G a b o n )  
de  1 97 5  (m é m o ire  IA E A -S M -2 0 4 /3 1 ) , a c o m p o r té  les th èm es  suivants: a ) é tu d e  des corré la 
tio n s  en tre  q u a n tités  de p ro d u its  de  fiss ion  et f lu e n ce , dans des p o r t io n s  d u  cœ u r  o ù  une 
certa ine re m o b ilisa tio n  des terres rares est su scep tib le  de s ’ê tre  p r o d u ite ; o n  tro u v e  dans 
certa ins cas des d éséq u ilib res  im p o rta n ts ; b )  é tu d e  des m igra tion s  de  terres rares dans les 
b ord u res  axiales des zo n e s  d e  ré a ct io n : il est apparu  en  e f fe t  q u e  ces  m igra tion s  so n t systém a
tiq u es; o n  a ch erch é  à m ie u x  les caractériser, en  co n sid éra n t p lusieurs son d ages  o ù  a p p arem m en t 
les co n d it io n s  éta ien t assez d iffé re n te s ; c )  é tu d e  des b o rd u re s  latérales des zo n e s  de  ré a ctio n : 
o n  a re ch e rch é  ju s q u ’ o ù  o n  tro u v e  des réa ctio n s  lo ca les  e t /o u  des co n ta m in a tio n s ; d )  é tu d e  
des con ta m in a tio n s  lo in ta in es : cas p a rticu lier d ’O k e lo b o n d o  o ù  e x is te n t  sem b le -t-il de n o u vea u x  
fo y e r s  de ré a c t io n ; e )  p r o p o r t io n  des fiss ion s  dans le p lu to n iu m , dans q u e lq u es  cas p a rticu liers ; 
f )  é tu d e  du spectre  des terres rares naturelles  dans l ’ e n v iron n em en t des zo n e s  de ré a ctio n . A u  
to ta l près de quarante é ch a n tillo n s  o n t  é té  é tu d iés , les m esures a llant de l ’ analyse iso to p iq u e  
d ’ un o u  d e u x  é lém en ts  (p a r  e x e m p le  sam arium  et g a d o lin iu m ) au d osa ge  d ’ un  e n sem b le  de 
terres rares par d ilu tio n  is o to p iq u e . L es résultats son t d écrits  et co m m e n té s .

N EW  A N A L Y S E S  O F  T H E  R A R E  E A R T H S  IN  O K L O  S A M P L E S .
T h e  s tu d y  p rog ra m m e o n  the natural re a ctors  o f  O k lo  c o n d u c te d  at th e  R a d io ch e m is try  

L a b o ra to ry , B ru yères-le -C h atel, in  c o n tin u a t io n  o f  w o r k  d escrib ed  at the  L ib rev ille  (G a b o n )  
s y m p o s iu m  in  1975  (P a p er I A E A -S M -2 0 4 /3 1 )  co m p rise s  the  fo l lo w in g : (a )  S tu d y  o f  the 
co rre la tio n s  b e tw e e n  q u a n tity  o f  fiss ion  p ro d u c ts  and  f lu e n ce  in p o r t io n s  o f  th e  co r e  w h ere 
so m e  re m o b iliz a tio n  o f  th e  rare-earths m ay  have b een  p ro d u c e d ; som e tim e s  cases o f  co n s id e r 
able  d iseq u ilib r iu m  can  b e  fo u n d ; ( b )  s tu d y  o f  the  m ig ra tion  o f  rare-earths in th e  axial b o rd ers  
o f  re a ctio n  z o n e s : it appears that these m igra tion s  are sys te m a tic ; a ttem p ts  have b e e n  m ade 
to  d escr ib e  th em  m o re  fu lly  o n  the  basis o f  several p ro b e s  in w h ich  c o n d it io n s  appear t o  be 
q u ite  d iffe re n t ; ( c )  s tu d y  o f  the lateral edges  o f  th e  re a ctio n  z o n e s : the  e x te n t  o f  lo ca l 
rea ctio n s  a n d /o r  co n ta m in a tio n  w as in v estiga ted ; (d )  s tu d y  o f  co n ta m in a tio n  at a d ista n ce : 
spec ia l case o f  O k e lo b o n d o , w h ere  there  seem  to  b e  fu rth er re a c t io n  sites ; ( e )  p r o p o r t io n  o f  
fiss ion  even ts  in  p lu to n iu m  in  so m e  spec ia l cases; ( f )  sp ectra l stu dies  o f  natura l rare-earths 
in  the v ic in ity  o f  th e  re a c t io n  zon es . A lto g e th e r  nearly  4 0  sam ples have b een  s tu d ied , the 
m easurem en ts ranging fr o m  is o to p ic  analysis o f  o n e  o r  tw o  e lem en ts  (e .g . sam arium  and g a d o 
lin iu m ) t o  the  d e te rm in a tio n  o f  rare-earth  p r o p o r t io n s  b y  is o to p ic  d ilu tio n . T h e  resu lts are 
d escrib ed  and  c o m m e n te d  on .

* C entre  d ’ é tu d es  de  B ru yères-le -C h atel, M o n tr o u g e
* *  C en tre  d ’ é tu d es  n u cléaires  de S ac la y , G if-su r-Y vette .
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Trois laboratoires du Commissariat à l'Energie Atomique ont étudié 
les terres rares dans les minerais d ’Oklo ; ils l'ont fait de manière coor
donnée. Au laboratoire de Cadarache [1], on a surtout mesuré systématique
ment les distributions de fluence ; à Saclay [2], on s'est consacré à l’étu
de la plus complète possible d'un sondage, le SC 36. Il est apparu qu'une 
troisième voie se justifiait, parce qu'il était intéressant d'approfondir 
un certain nombre de situations ou problèmes particuliers : c’est l’objec
tif que s’est donné le laboratoire de Bruyères-le-Chatel. Les programmes 
ont été conçus de manière à se compléter : c ’est ainsi que certaines situa
tions mises en évidence à Cadarache ont été étudiées plus en détail ici j 
de même on a cherché à voir si des observations faites dans le SC 35 pou
vaient être retrouvées ou non dans d ’autres sondages.

Un premier ensemble de résultats a été présenté à Libreville [3].
A cette occasion on a décrit les techniques expérimentales mises en oeuvre ; 
on n'y reviendra pas ici. Dans ce qui suit on expose le programme mené depuis 
juin 1975, en insistant plus particulièrement sur la motivation des mesures 
et l'interprétation des résultats.

Programme des mesures

Le tableau I donne la liste des échantillons étudiés : on indique 
successivement le numéro d'échantillon, sa localisation, la teneur en ura
nium, la concentration de l’uranium en isotope 235, les éléments dont on a 
fait l'analyse isotopique, et ceux que l’on a dosés par dilution isotopique 
(Les valeurs marquées :: sont celles mesurées au laboratoire, les autres te
neurs sont données à titre indicatif, les 235U ont en général été mesurés à 
Pierrelatte). Sur ce tableau ne figurent pas six échantillons pour lesquels 
on a seulement fait l’analyse isotopique de l'uranium [•+].

Dans le tableau , les échantillons ont été regroupés en cinq caté
gories j on peut en effet classer les études selon un certain nombre de
thèmes :

- bilan du néodyme, remobilisation des terres rares dans le coeur
- migration des terres rares dans les bordures de sondages
- étude des bordures latérales des zones de réaction
- étude du secteur Okelobondo
- études diverses, et notamment spectre des terres rares naturelles dans 

l'environnement des zones de réaction.

On va examiner successivement ces différentes rubriques.

Bilan du néodyme. Remobilisation des terres rares dans le coeur

Les études antérieures sur Oklo [2][3][5] ont montré que dans le 
coeur des zones de réaction, il y avait une bonne corrélation entre la 
fluence déduite des transferts isotopiques du néodyme (principalement 11,3Nd 
-*■ 1 **"*NdD et le nombre de fissions tiré du dosage néodyme sur uranium. On 
a observé toutefois de petites fluctuations aveic dans certains cas des ef
fets qui semblent systématiques [6], qui pourraient être attribués à une 
remobilisation limitée des terres rares. D ’autre part, lorsqu'on compare 
la fluence tirée du néodyme à l’appauvrissement isotopique de l'uranium, 
on détermine un facteur de conversion C (qui représente la quantité d'ura
nium 235 formée à partir du plutonium rapportée à celle qui est détruite 
par les réactions) : en général C a des valeurs plausibles et ses variations 
sont conformes à ce qui peut être prédit par la théorie, mais il y a aussi
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TABLEAU I. ECHANTILLONS ETUDIES

Numéro d ’ 
échantil.

Localisation
T eneur 

U %
2 35U %

analyses
isotopiques

Dosages

400/7 Coupe 2 L 16.7 0.3229 Nd-Sm-Eu-Gd Nd-Sm-Eu-Gd-U

1975/3 SC 63 2.75m 21.8 0.4092 .. Nd Nd-U
1976/3 2.80 48.7 0.427 Nd Nd-U .
1977/3 2.85 6.93 0. 471 B l\ld Nd-U
1978/Э 2.90 5B.3 0.608 Nd Nd-U
2193 KN 267 2B.20 8.11 0.6140 Nd Nd-U
2194 2B.30 62.1 0.6180 Nd-Sm-Gd Nd-U

GL ,2066 Afft. GL 7 61.0 0.6637 Nd Nd-U

435 Coupe 2 P %  2 0.6993 Sm-Gd
1320 SC 20 4.10m 0.54 0.6834 Sm-Gd
1913 SC 44 0.85 6.9 0.7177 Sm-Gd
1919 1.15 ^  0.4 0.7144 Sm-Gd
1922 1.30 ^  0.3 0.7107 Sm-Gd

1933/1 3.08 9.09" 0.7147 Nd-Sm-Eu-Gd Nd-Sm-Eu-Gd-U
1933/3 3.10 9.14" 0.5795 Nd-Sm-Eu-Gd Nd-Sm-Eu-Gd-U
2027 SC 30 5.60 M O 0.6750 Sm-Gd-Dy
2031 5. ВО ^34 0.6516 Sm-Gd-Dy

1877 SC 56 22.35 M B 0.6930 Sm-Gd
2092 Minipile %64 0.7004 Sm-Gd
2283 SC 48bis 2.42 %40 0.7199 Sm-Gd
2694 KN 257 21.95 32 0.7194 Sm-Gd
2291 SC 48ter 2.22 'Ъ 5 Sm

GL 1016 Afft. GL 1 0,20 0.7200 Sm
GL .1020 •r Sm-Gd
GL 2326 Afft. GL 8 V11 0.7196 Sm-Gd

2724 OK 84bis (312.9 ^  5 0.6749 Sm-Gd
à 314.3)

2731 313.B 21.0 ' 0.630 Nd-Sm-Eu-Gd Nd-Sm-Eu-Gd-U
OK 48/5 OK 48 349.8 

à 352
0.7188 Gd

867 SC 6 9.53 ^65 0.649 Nd-Sm-Gd
1870 SC34bis 1.50 %35 0.5705 Nd-Sm-Gd
2252 SC 0 9.30 % 3 0.7201 Ce-Nd-Sm-Eu-Gd
2639 congl.thorif. 0.0041 Ce-Nd-Sm-Eu-Gd
2673 KN 244 12.6 2.7 0.7205 Nd
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des cas où on observe des valeurs de C nettement trop petites ou trop gran
des, qui ne peuvent s’expliquer q u’en faisant appel à une remobilisation 
du néodyme. C'est ainsi q u’à Cadarache, on a mesuré dans le sondage SC 63 
une courbe de fluence qui semble beaucoup trop aplatie par rapport à la 
courbe d’appauvrissement isotopique de l’uranium [1].

C ’est la raison pour laquelle on a effectué des dosages, d ’une 
part dans l’échantillon 400/7 où le facteur de conversion a été trouvé trop 
petit, et d’autre part dans quatre échantillons consécutifs de ce sondage 
SC 63.

Par ailleurs on a analysé deux échantillons du KN 267, parce que 
ce sondage est situé tout à fait à l’aval des zones de réaction, vingt-cinq
mètres plus bas que les portions de coeur des zones 1 et 2 habituellement
étudiées : les conditions d ’altération auraient pu être différentes. Enfin 
un échantillon a été analysé dans une portion de la zone 3-4, où la passe 
riche s'amincit beaucoup et où les a p p a u v r i s s e m e n t s  isotopiques de l'uranium 
sont tous très bas : on voulait s'assurer que le bilan néodyme était équi
libré, et qu'il ne s’agissait pas simplement d'une contamination.

Les résultats sont exploités de la manière suivante. Le nombre de 
fissions dans l'uranium 235 peut s’écrire : Ns.O-ps.T , T étant la fluence
exprimée de manière cohérente avec la section efficace "effective” de fis
sion Of5 . Si on rapporte N 5 à la quantité actuelle d ’uranium, il faut tenir 
compte de la décroissance radioactive depuis l'époque des réactions, donc 
de leur âge ; d'autre part la moyenne au cours des réactions s'exprime en 
fonction des valeurs initiale et finale N 5 et N 5 par : N 5 ='[N5 - N 5 )/ _
Log (N°/N5 ). Le nombre de fissions est donc proportionnel à la quantité N 5 T 
déduite des analyses isotopiques de l'uranium et du néodyme ; pour passer à
la quantité totale de néodyme de fission, il faut ensuite multiplier par
le rendement de fission, et tenir compte du petit pourcentage de fissions 
dans 23eU et 239Pu. Finalement on peut comparer à N5t la quantité mesurée 
[Nd)f de néodyme de fission rapportée à l'uranium.

En utilisant les résultats de vingt-trois mesures publiées à 
Libreville (neuf mesures françaises et quatorze mesures américaines : [2]
[3] [5]) on trouve que le coefficient moyen de proportionnalité est 
(Nd)f = 0.86 N5t, (Nd)f et N5 étant les concentrations atomiques en % par 
rapport à l'uranium, et T en n/Kb étant obtenu en attribuant à la section 
de capture du néodyme 143 une valeur de 325 barns indépendante du spectre. 
On observe une fluctuation de l'ordre de ± 10 % par rapport à cette moyenne 
qui correspond à un âge apparent de 2 milliards d’années. Pour un 
échantillon particulier, si on désigne par x  le rapport du premier membre 
au second, x  représente ce qu'on appellera le déséquilibre de l'échantil
lon ; x  est supérieur à l’unité si on trouve trop de néodyme par rapport 
à ce qui est calculé à partir de la fluence, et inversement.

(En toute rigueur, lorsque l'indice de spectre r augmente, c'est- 
à-dire quand il y a davantage de neutrons en ralentissement, a^5 augmente 
légèrement, Oiitî diminue un petit peu, et il y a en général un peu plus 
de fissions dans 2 38U et 239Pu ; on devrait donc trouver un x  légèrement 
plus grand quand le spectre est plus dur. En réalité, cette corrélation 
n'apparaît pas de manière évidente, ce qui semble montrer que les effets 
des remobilisations sont prépondérants).

Le tableau II dcinne, pour huit échantillons de la première caté
gorie, les valeurs de T, N 5, C, (Nd)^ et x .  Le facteur de conversion,donné 
à titre indicatif, est simplement calculé par 1 - C = Log (Nj/N5)/0.65 T.
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TABLEAU II. BILAN DU NEODYME

Echantillon T C (Nd)f x

400/7 1.36 0.495 0.09 0.551 0.95
1975/3 0.99 0.550 0.12 0.7B0 1.67
1976/3 0.93 0.561 0.13 0.337 0.75
1977/3 0.88 0.586 0.26 0.416 0.94
197B/3 0.78 0.663 0.67 0.375 0.84
2193 0.34 0.665 0.28 0.093 0.48
2194 0.45^ 0.668 0.48 0.242 0.93
GL 2066 0.22 0.691 0.43 0.122 0.93

Comme annoncé, le facteur C est beaucoup trop petit pour l’échan
tillon 400/7, ce qui suggère que T est largement sous-évalué ; dans ces 
conditions le déficit en néodyme serait plus grand que ne l’indique la 
valeur de x. D'autre part, dans cet échantillon, on trouve des excès de 
samarium et de gadolinium par rapport au néodyme : (Sm).p/(Nd)f = 1.25 et 
[Gd)f/(Nd)f = 1.21 (normalisés aux rendements de fission).

Pour les quatre échantillons du SC 63, la croissance apparente 
de C, depuis des valeurs trop petites jusqu'à une valeur trop grande, sug
gère qu'en réalité c'est la courbe de fluence qui est beaucoup trop aplatie 
Les valeurs de x sont tout à fait déconcertantes ; il n'y a presque plus 
de corrélation entre le rapport Nd/U et la fluence ou l’appauvrissement 
isotopique de l'uranium.

L ’échantillon 2193, qui est en bordure, est lui aussi très per
turbé. Par contre, les échantillons 2194 et GL 2066, de l’aval des zones 
5 et 4, ont des bilans à peu près normaux, et qui ne peuvent en tout cas 
pas être considérés comme significativement différents de ceux des zones
1 et 2. D'autre part l'indice de spectre déterminé dans l'échantillon 2194 
(en comparant les transferts 11*7Sm -*■ ll<eSm et 1,,3Nd -»■ 1,*‘*IMd) est de 0.19 -, 
il est donc du même ordre que ce qu’on aurait trouvé en zone 1 ou 2 pour 
cette teneur de minerai ; les quantités d ’eau et donc la porosité des ter
rains devaient donc être comparables.

Migration des terres rares dans les bordures de sondages

On avait montré dans [3] que l’échantillon n° 1326 du sondage 
SC 20 comportait des terres rares de fission déplacées s les résultats 
d ’analyse de deux autres échantillons de ce sondage,n“ 1323 et 1332, 
avaient été publiés mais non commentés ; un quatrième échantillon, n° 1320, 
a été analysé ultérieurement. Ces quatre échantillons s'échelonnent sur
1.20 m dans la bordure supérieure de la zone de réaction.

On a étudié deux autres sondages présentant des caractéristiques 
différentes. Au toit du SC 20, en effet, l'uranium est contaminé, et on 
s'est demandé s’il n'y avait pas corrélation entre les déplacements de 
terres rares de fission et d ’uranium appauvri ¡ au toit du SC 44 par contre 
il semble n'y avoir aucune contamination dans l'uranium ; c'est dans cette 
portion qu'ont été choisis les échantillons 1919 à 1922. Par ailleurs au mur 
de ce même sondage, on a trouvé une situation a priori très intéressante :
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TABLEAU III. DECOMPOSITION DES ANALYSES ISOTOPIQUES 
DU SAMARIUM ET DU GADOLINIUM DANS L’ECHANTILLON №  2724 
(OKELOBONDO)

Isotope
Composition Contribution 

du naturel
Contribution 
de la fission

Transferts
internes

Echanges 
avec Eu

11,l,Sm 0.48 0.40

1,,7Sm 51.43 2.31 50.20 - 1.07

1118Sm 2.80 1 .79 + 1.07

149Sm 1.51 2.15 24.52 -.25.16

150Sm 25.08 1.16 0.03 + 25.16 - 1 .27

152Sm 13.36 4.14 6.33 + 2.89

15l*Sm 5.34 3.52 1 .82

T otal 100.00 15.50 82.90 0.00 1 .62

1 52Gd 12.52 0.16 12.36
151,Gd 3.67 1.67 0.02 1.98
1 5 5Gd 3.48 11.38 4.52 - 12.42
1 5 6 Gd 30.05 15.78 1.B6 + 12.42
15 7Gd 1.17 12.12 1.00 - 11.96
1 58 Gd 31.92 19.33 0.62 + 11.96
1 6 °Gd 17.19 17.06 0.08

Total 100.00 77.50 8.10 0.00 14.34

juxtaposition d ’uranium presque naturel et d'uranium très appauvri, visi
blement déplacé. Enfin dans le sondage SC 30, les mesures faites à Cadara- 
che ont montré que les terres rares semblaient déjà perturbées dans une 
région où la teneur du minerai en uranium était encore élevée (alors qu’ail 
leurs les perturbations ont été observées dans le minerai pauvre de bordure

Pour ces études, il n'a pas paru nécessaire de faire des dosages 
de terres rares dans tous les échantillons, puisqu’en général les quantités 
ne sont plus corrélées à l'uranium ¡ les renseignements les plus intéres
sants sont obtenus en comparant les analyses isotopiques du samarium et du 
gadolinium, ces deux éléments comportant des isotopes à très forte section 
de capture.

Les résultats sont exploités de la manière suivante. Tout d ’abord 
quelle que soit la complexité des migrations, on peut toujours séparer les 
contributions de l'élément naturel et de la fission. Pour le samarium, on 
déduit la première de ll,l4Sm, puis la seconde de (11,7Sm + 11,8Sm) et on ajuste 
les deux valeurs dans les limites d ’erreur de manière à retrouver le mieux 
possible 15i,Sm. Pour le gadolinium, les deux contributions sont déduites de 
manière approchée respectivement de 160Gd, puis de la somme (15 5 Gd ■+ 160 Gd J 
on les ajuste ensuite dans les limites d'erreur de manière à trouver une 
valeur convenable du rapport (157Gd + 158Gd)/(155Gd + 156 Gd J de fission.
(Ce rapport, comme d ’ailleurs 15l*Sm, dépend de la proportion de fissions 
dans 238U et 239Pu, mais on sait bien qu'on ne peut pas jouer beaucoup sur 
ce rapport j on cherche à obtenir la meilleure cohérence possible). Le ta
bleau III donne un exemple de décomposition.
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Cette décomposition met en évidence les transferts : pour chacun 
des quatre noyaux 11,7Sm, 11,9Sm, 155Gd, 157Gd (et aussi 14 3Nd quand le néo
dyme est analysé), elle fournit, en regard des quantités n et f provenant 
respectivement de l'élément naturel et de la fission, la quantité t trans
férée à la masse de rang suivant. Le tableau IV donne l’analyse des trans
ferts, pour les 4 échantillons du SC 20 et les 5 échantillons du SC 44.

Pour un isotope très capturant, si les contributions de l’élément 
naturel et de la fission ont été irradiées dans la même fluence T, on a de 
manière approchée :

('-чпn (1 - e~a T ) f H  - -— -s--- ] (1 ]

Une première observation est que généralement dans Iss bordures 
des zones de réaction une telle formule est inapplicable, car les valeurs 
de la fluence tirées des différents transferts ne coïncident absolument pas. 
Il faut donc admettre qu’on se trouve en présence de mélanges, et donc qu'il 
y a eu migration. En effet, même si les proportions entre les noyaux sont 
conservées au cours de ces migrations, ce qui est certainement le cas pour 
les isotopes d'un même élément, la non-linéarité des effets a pour consé
quence qu'on ne peut pas raisonner sur une fluence moyenne.

ün peut alors essayer de rendre compte des transferts observés 
en faisant appel à un mélange entre une composition représentative du coeur 
et celle d ’un échantillon irradié localement. Supposons par exemple que le 
produit déplacé provienne d'une région de fluence élevée (disons т >
0.1 n/kb) ; alors pour les trois isotopes 149, 155 et 157 la grande majo
rité de f et la totalité de la fraction de n déplacée ont été transférés. 
Désignant par y la fraction de l’élément naturel migrée, on écrit donc

t = f + yn + (1 - y) n (1 - e~0 T )

Les deux équations relatives aux isotopes 155 et 157 du gadolinium permet
tent de déterminer simultanément p et T j en portant ensuite la valeur de 
t  dans l’équation relative au.samarium 149, on en tire le y  correspondant. 
Si ce schéma est acceptable on doit trouver des y du même ordre pour Sm et 
Gd (ils seraient égaux si les spectres de terres rares naturelles étaient 
les mêmes partout, et si la migration n’était accompagnée d'aucun fraction
nement), d'autre part ils doivent être tels que le rapport terres rares 
naturelles sur produit de fission dans la fraction déplacée soit représen
tatif du coeur.

C’est ce qu'on avait fait dans [3] pour l'échantillon 1326 : on 
avait trouvé y ъ  0.'20 et T 'v 0.005 n/kb, et on avait même pu évaluer dans 
ce schéma l’ordre de grandeur de la fluence reçue par la fraction déplacée 
(en utilisant l’irradiation du néodyme).

Mais si ce schéma était correct, en l’appliquant à une série 
d’échantillons voisins, on devrait trouver des ensembles de valeurs de y 
et t  cohérents. C ’est ce qu'on a essayé de faire pour la série d'échantil
lons 1332, 1326, 1323 et 1320 j or on constate que la suite des valeurs 
ainsi déterminées n'est pas plausible. Il faut donc admettre que ce schéma 
est encore trop simple, et qu’aux terres rares locales sont mélangés des 
éléments irradiés dans toute une série de fluences. Une conséquence fâcheu
se est qu'il apparaît impossible d’obtenir des valeurs sûres de la fluence 
locale.
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TABLEAU IV. ANALYSE DES TRANSFERTS DANS LES ECHANTILLONS DES 
SONDAGES SC 20 ET SC 44

Echantillon
Elément 

nat. % fiss.%
Isotc 

nat.
:pe

f iss. transfert

1320 Sm 90.2 9.6 147 13.47 6.03 0.10
ÍSC 20) 149 12.45 2.90 6.50

Gd 98.4 0.8 155 14.45 0.45 3.48
157 15.39 0.10 6.20

1323 Nd 78.6 21 .4 143 9.57 5.75 0.37
(SC 20) Sm 77.3 22.3 147 11.57 13.51 0.28

149 10.69 6.60 7.04
Gd ^96 % 2.5 155 14.1 1.4 1.9

157 15.0 0.3 1.5

1326 Nd 58.2 41.8 143 7.08 11.34 0.61
(SC 20) Sm 49.8 49.1 147 7.45 29.73 0.68

149 6.08 14.53 15.32
Gd 91.0 3.9 155 13.26 2.18 4.67

157 14.23 0.48 4.64

1332 Nd 46.5 53.5 143 5.65 14.95 0.58
(SC 20) Sm 37.0 62.2 147 5.54 37.66 0.58

149 5.12 18.41 21.57
Gd 86.3 5.3 155 12.67 2.96. 11.15

157 13.50 0.65 13.35

1913 Sm 95.8 4.2 147 14.34 2.56 0.23
(SC 44) 149 1 3 . 2 5 1 . 48 1 . 59

Gd 98.8 0.75 155 14.50 0.42 0.41
157 15.45 0.09 0.69

1919 Sm 98.6 1 .45 147 14.76 0.88 0.00
(SC 44) 149 13.63 0.43 0.75

Gd 99.3 0.5 155 14.57 0.26 0.33
157 15.52 0.06 0.47

1922 Sm 90.5 9.3 147 13.55 5.67 0.10
(SC 44) 149 12.52 2.74 4.38

Gd 94.5 -v 1 . 6 155 13.9 0.9 2.2
157 14.8 0.2 2.7

1933/1 Nd 80.2 19.8 143 9.76 5.14 0.51
(SC 44) Sm 89.0 1 1 . 0 147 13.32 6.70 0.34

149 12.31 3.24 7.70
Gd 97.7 1.1 155 14.34 0.64 3.61

157 15.28 0.13 6.45

1933/3 Nd 18.9 80.1 143 2.30 20.44 2.82
(SC 44) Sm 15.5 83.5 147 2.32 50.71 3.54

149 2.14 24.66 25.29
Gd 68.5 9.5 155 10.05 5.32 8.16

157 10.71 1.16 5.87
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Des conclusions analogues peuvent être tirées de la série d ’échan
tillons n° 1913, 1919 et 1922 du SC 44. On note que dans le 1913, qui est 
à 00 cm du coeur, et dans lequel l’uranium est proche de la normale, il y 
a encore une proportion importante de terres rares de fission, et on voit 
d’ailleurs que l’essentiel des transferts est dû aux produits de fission 
[ce qui explique que le transfert est plus grand pour llt9Sm que pour 157Gd, 
bien que la section de capture soit trois fois plus petite) . Il apparaît 
qu'il n'y a pas de relation entre les contaminations en uranium et terres 
rares, qui semblent obéir à des mécanismes tout à fait différents.

Dans le cas des deux échantillons 2077 et 2031 du SC 30, il est 
confirmé que les terres rares sont assez fortement perturbées ; pourtant 
dans l'échantillon 2031, la teneur du minerai est élevée et l'appauvrisse
ment isotopique de l'uranium important ; cet échantillon pourrait être con
sidéré comme appartenant encore au coeur. On note d'autre part que dans le 
2027, on trouve des quantités notables de 155Gd et 157Gd ; il semble donc 
que le produit migrant comporte non seulement des apports depuis le coeur 
avec des taux d ’irradiation plus ou moins élevés mais également des apports 
de terres rares naturelles très peu irradiées. L'analyse du dysprosium sem
ble le confirmer : les fluences déterminées au moyen de cet élément sont 
non seulement plus basses que celles déterminées à partir du néodyme, mais 
elles semblent trop basses compte tenu de l'appauvrissement isotopique de 
1'uranium.

Les deux échantillons 1933/1 et 1933/3, situés à 2 cm l'un de 
l'autre, dont l'un comporte de l’uranium presque normal et l’autre de l’ura
nium très appauvri, ont des compositions de terres rares très différentes. 
Les concentrations atomiques relativement à l'uranium des éléments naturels 
et de fission sont les suivantes :

1933/1 naturel fission 1933/3 naturel fission

Nd/U 2658 10"6 en СП 05 O
I

Nd/U 1000 10~6 4293 10'
Sm/U 461 57 Sm/U 141 759
Gd/U 458 5.2 Gd/U 125 17.3

On voit que dans l’échantillon 1933/1. si les terres rares de 
fission sont beaucoup moins abondantes que dans son voisin, la contamina
tion des terres rares est néanmoins importante par comparaison avec celle 
de 1'uranium.

Les résultats montrent que la migration des terres rares de fis
sion est accompagnée d'un fractionnement. Voici les résultats pour les rap
ports Sm/Nd et Gd/Nd de fission, normalisés aux rendements de fission (on a 
comparé respectivement à 0.1B et 0.00345 en négligeant la dépendance des 
rendements de fission vis-à-vis de la proportion de fission dans le pluto
nium) .

Echant. Sm/Nd Gd/Nd

1332 1.03 1 .33
1326 0.97 1 .47
1323 0.75 2.4

1933/1 0.40 2.3
1933/3 0.98 1.17

(pour les échantillons 1332 et 1323, on a simplement u t i l i s é  l e s  r a p p o r t s  
terres rares de fission/éléments naturels en admettant que le spectre des
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terres rares naturelles soit le même dans les trois échantillons consécu
tifs). Malgré les approximations, les effets sont très nets : le rapport 
Sm/Nd diminue lorsqu’on s’éloigne des réacteurs, de 1332 à 1323, puis à 
1933/1, tandis qu'au contraire le rapport Gd/Nd augmente dans les mêmes 
conditions. Dans l'échantillon n° 1933/1, le rapport Gd/Sm est près de cinq 
fois plus grand que le rapport des rendements de fission.

Dans l'échantillon 1933/3 au contraire, les proportions sont pres
que normales. On observe par ailleurs que les quantités de produits de fis
sion sont en rapport avec l'appauvrissement isotopique de l'uranium et 
avec la fluence déduite des transferts isotopiques ; cet échantillon ressem
ble tellement à un échantillon du coeur qu'on ne peut s'empêcher de penser 
qu'il pourrait s'agir d'un fragment de minerai de coeur tombé dans le trou 
de sondage et incorporé dans la carotte.

L'échantillon 435, dans la coupe 2 P, est un grès immédiatement 
voisin d'une portion très irradiée du coeur, dans lequel on a constaté une 
chute brutale de l'appauvrissement isotopique de l'uranium ; l’analyse.du . 
néodyme laissait pressentir des perturbations de terres rares ; l'analyse 
combinée du samarium et du gadolinium confirme l’existence de ces perturba
tions, et permet d'affirmer que la fluence locale est certainement extrême
ment faible (< 0.001 n/kb). Il est donc impossible que cet échantillon ait 
été aussi près du coeur à l'époque des réactions. Cela pose un problème, non 
résolu, mais pouvant expliquer en tout cas qu'on ait vu extrêmement peu de 
traces de fission induites dans la série 2 P.

Etude des bordures latérales

En bordure des zones de réaction on trouve souvent des passes ri
ches plus minces dans lesquelles l'uranium n'est que légèrement appauvri : 
on ne sait pas a priori s'il s'agit d'une "queue” de réactions, ou s'il y 
a eu simplement contamination. Par exemple le sondage SC 56 a été classé 
initialement en dehors de la zone 3 : on pensait qu'on avait simplement 
traversé l'auréole de contamination ; de même lorsqu’on a trouvé la "mini- 
pile”, on s'est demandé s'il y avait eu des réactions ou non. L'analyse 
isotopique combinée du samarium et du gadolinium était susceptible d'appor
ter une réponse, en mettant éventuellement en évidence une fluence locale 
rendant compte de l'appauvrissement isotopique de l'uranium.

Un autre problème qui s'est posé lorsqu'on s'est rendu compte que 
la remobilisation des terres rares affectait d’une manière très générale 
les bordures des zones de réaction, a été de rechercher jusqu'à quelle dis
tance les terres rares naturelles sont perturbées. C'est dans cet esprit 
qu'on a analysé par exemple un échantillon du sondage SC 48 ter un mètre 
plus loin que SC 48 bis, et l'échantillon GL 1020 un mètre plus loin que 
GL 1016 (sur l'affleurement GL 1).

Le tableau V donne l'analyse des transferts dans quatre échantil
lons provenant des bordures latérales des zones de réaction.

Dans l'échantillon n° 1877 du SC .56, les transferts sont très 
grands, et la contamination semble faible ; les compositions du samarium 
et du gadolinium sont compatibles avec une fluence de l'ordre de 0.11 n/kb 
qui rend compte de l’appauvrissement isotopique de l’uranium. Dans l'échan
tillon n° 2092 de la minipile, il y a manifestement contamination ; tout se 
passe comme si 45 % environ du gadolinium naturel n'était pas irradié ; si 
on admet qu'il y a la même proportion pour le samarium, les compositions 
sont compatibles avec une fluence de l'ordre de 0.09 n/kb qui rend compte
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TABLEAU V. ANALYSE DES TRANSFERTS DANS QUATRE ECHANTILLONS DE 
BORDURE LATERALE

Echantillon
Elément 

nat. % fiss.%

Iso 

nat.

Lope

f is s . transfert

n° 1877 
SC 56

Sm
Gd

20.8
90.9

78.3
4.5

149
155
157

2.88
13.34
14.22

23.13
2.52
0.55

23.26
13.71
14.30

n° 2092 
minipile

Sm
Gd

21.8
82.0

77.5
'9.1

149
155
157

3.01
12.03
12.82

22.94 
5.11 
1 .08

21 .48 
8.38 
6.98

KN 2694 
KN 257

Sm
Gd

92.3
99.5

7 .7
0.5

149
155
157

12.78
14.61
15.56

2.30
0.28
0.06

2.46 
1 .26 
4.26

n° 2283 Sm
Gd

98.5
99.6

1.5
0.4

149
155
157

20.95
14.62
15.58

0.44
0.22
0.06

0.60
0.16
0.30

TABLEAU VI. COMPOSITIONS ISOTOPIQUES DE SAMARIUM FAIBLEMENT 
PERTURBEES

KN 257 GL 1016 SC 48bis SC 48ter GL 1020 naturel

‘""Sm 2.85 2.98 3.01 3.01 3.06 3.09
1 ц 7Sm ♦ 1 ̂ S m 28.95 27.21 26.79 26.74 26.36 26.21

1 ̂ 9Sm 12.62 13.35 13.36 13.40 13.61 13.83

1 5 °Sm 9.15 8.05 7.93 7.71 7.60 7.44

1 52Sm 25.27 26.33 26.53 (26.88) 26.69 26.72

15-Sm 21.16 22.09 22.38 (22.26) 22.68 22.71

de l’uranium. Dans les deux cas, bien qu'on ne puisse rien affirmer avec 
certitude, il paraît très probable que ces échantillons ont effectivement 
participé aux réactions, et que l'appauvrissement de l'uranium est repré
sentatif.

Dans l'échantillon n° 2694 du KN 257 l’uranium est presque nor
mal : 0.7194 % ; la fluence locale ne peut être qu'inférieure à 0.003 n/kb. 
Or, si on utilise la formule (1), on trouve que les valeurs de от pour
ll,5Sm, l55Gd et 157Gd sont respectivement de 0.194, 0.088 et 0.321 ; elles 
correspondent à une fluence de 0.0025 n/kb pour des sections efficaces ef
fectives respectivement de 78, 35 et 130 kb ; ces valeurs sont plausibles 
à température élevée (de l'ordre de 400 °C). Tout se passe donc comme si 
cet échantillon était équilibré ; on pourrait même en tirer argument pour
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en déduire la température, mais l'expérience nous a appris à être extrême
ment prudent : on ne peut pas exclure que les résultats soient légèrement 
perturbés par contamination (le rapport .des transferts pour les deux isoto
pes du gadolinium prouve cependant en tout état de cause q u’on est dans 
cette gamme de fluence).

Dans le cas des échantillons 2203 du SC 40 bis, GL 1016 et 
GL 2326, l'uranium est normal. Il apparaît qu'il y a encore des terres 
rares de fission, et des transferts qui sont attribuables à des contamina
tions. On remarquera 1.' excès de gadolinium 152 (provenant de l'irra
diation de 1'europium 151) qui bien que très petit, est mesuré avec préci
sion (dans le n° 2283 : + 0.D61 ± 0.008 % ; dans GL 2326 : + 0.014 ± 0.004%)

En s'éloignant encore des zones de réaction, on voit q u’il reste 
une contamination significative : le SC 48 ter est à peine moins perturbé 
que SC 48 bis, et il y a encore une contamination décelable dans le GL 1020 
cet échantillon est à près de 3 mètres du coeur. Il est à noter qu'il se 
trouve encore dans des argiles mais juste à la limite des grès ; il semble 
donc bien que toute la zone argilisée soit contaminée.

Le tableau VI montre l'évolution des analyses isotopiques du sama
rium pour les échantillons faiblement perturbés.' On note la très bonne 
cohérence des mesures : la contamination se traduit par une baisse de 111‘‘Sm, 
152Sm, 15l*Sm et une hausse de (1Ц75т + ll,8Sm) et (15“Sm/1 ̂ S m) ; tous les 
écarts évoluent en même temps.

Okelobondo

Lorsqu’on a trouvé dans le sondage OK. 84 bis d ’Okelobondo de 
l’uranium fortement appauvri, l’existence éventuelle d ’un nouveau foyer de 
réaction a été prise en considération. On a donné dans le tableau III les 
résultats d ’analyse du samarium et du gadolinium dans l’échantillon n°2724 : 
la grande quantité de produits de fission (02.9 % pour le samarium), l’éli
mination massive de 11,9Sm, 155Gd et 157Gd, et l’abondance de 152Gd démon
trent la proximité d'un réacteur.

L'échantillon n° 2724 résultait du broyage de 1.40 m de carotte ; 
il intégrait donc certainement du minerai très peu irradié. C ’est pourquoi 
l'étude a été reprise sur un petit fragment provenant de la portion la plus 
riche du sondage (n° 2731). Dans cet échantillon,comme on pouvait s’y atten
dre , 1’appauvrissement isotopique de l’uranium est plus grand, de même que 
la proportion de produits de fission et les fluences déduites des transferts 
isotopiques. D'après le néodyme, la fluence serait de 0.29 n/kb. Cependant, 
les 155Gd et 157Gd ne sont pas complètement éliminés, ce qui signifie qu'il 
y a un peu de contamination, et les quantités de terres rares de fission 
rapportées à l'uranium ne sont pas équilibrées ; le sondage n'a donc pro
bablement traversé que la bordure de la zone de réaction (d'ailleurs la 
teneur du minerai est seulement de 21 %).

On a également analysé le gadolinium dans un échantillon du son
dage 0K 40 qui se trouve à 200 mètres du précédent, et dans lequel l’uranium 
a été trouvé très légèrement appauvri. Il apparaît que le gadolinium est 
perturbé : il y a une augmentation significative de 1S2Gd (+ 0.031 ±' 0.006%) 
et des variations peut-être significatives des isotopes 154 et (155 + 156)/ 
(157 + 150) qu’on peut interpréter comme un produit de fission (0.4 ±0.25 %) 
Par contre il n’y a pas de transfert significatif 157Gd ■+ 158Gd. Cela n’est 
pas anormal : si on mélange par exemple 0.2 % du gadolinium de l’échantillon 
2731 avec l’élément naturel, on trouve une augmentation de 152Gd de l’or-
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dre de grandeur de celle qui a été constatée et par contre un transfert de 
157Gd non appréciable.

D ’après l'expérience d ’Oklo, le fait que les terres rares soient 
perturbées dans un échantillon tend à faire exclure l’hypothèse d ’une con
tamination lointaine. Cela pouvait donc signifier q u’il y a d ’autres foyers
de réaction que celui traversé par OK 64 bis.

Autres mesures

a) L’analyse isotopique des terres rares permet d ’évaluer la 
proportion des fissions dans le plutonium : si cette proportion augmente, 
les quantités 150Nd, 1 5 "Sm/ (1 4 7Sm + 11,8Sm) et t1 5 7 Gd + 1 5 8Gd )/(1 5 5Gd + 1 5 6 Gd ) 
relatives aux produits de fission sont plus grandes. Une augmentation si
gnificative de la contribution du plutonium signifie que le flux a été plus 
élevé d'où,par comparaison avec la fluence, une indication sur la durée.

On s’est intéressé plus particulièrement à des échantillons pro
venant de trois sondages SC6, SC 34 biset KN 267. Les raisons de ces choix 
sont les suivantes : les réactions ayant été contrôlées par la température 
ont été a priori plus intenses là où l’évacuation de chaleur était plus 
efficace ; les transferts pouvant se faire soit par conduction aux épontes, 
soit par convection, on a pensé que c’était dans les passes minces et à 
l’aval des zones de réaction que les situations étaient a priori les plus 
favorables pour trouver des durées de r é a c t i o n  p lu s  c o u r t e s ; SC 6 et
SC 34 bis sont dans des passes minces de bordure de la zone 2, le KN 257
est situé à l’aval de l’ensemble des zones de réaction.

Il s’est révélé que dans les échantillons n° 667 du SC 6 et 
n° 1870 du SC 34 bis, il n’y a guère plus de 2 % de fissions dans le pluto
nium ; par contre dans l’échantillon n° 2194 du KN 267, il semble y en 
avoir 9 à 12 %. Ce taux est d ’autant plus remarquable que la fluence n’est 
pas très élevée. Ce résultat tend à montrer que l’hypothèse faite sur le 
rôle de la convection pourrait avoir une certaine plausibilité. D ’autre 
part comme le SC 6 est à l’aval de la zone 2, le résultat négatif Dourrait 

être un argument pour penser que cette zone était en réalité reliée à la
zone 5-6 à l’amont de laquelle elle se trouve.

b) Enfin on a dosé les terres rares naturelles dans plusieurs
échantillons éloignés des zones de réaction.

Il apparaît d ’abord que les terres rares naturelles sont moins
abondantes (6 à 10 ppm de néodyme) dans les grès "normaux" de la couche C-| 
que dans les argiles au voisinage des piles [40 à 60 ppm). Cela peut s’ex
pliquer par simple effet de concentration si on admet que les "argiles de 
piles” proviennent d ’une désilicification des grès. Une mesure dans le 
conglomérat thorifère de la base du Francevillien a par contre donné une 
valeur énorme (750 ppm).

D ’autre part le spectre des terres rares dans le minerai normal 
d'Oklo (ainsi que celui du conglomérat) n'apparaît pas sensiblement diffé
rent de celui des zones de réaction. On sait que ce spectre est très dépri
mé du côté des terres rares lourdes j la mesure faites dans le SC 0 
(n° 2252) tendrait même à prouver que cet effet est encore un peu plus 
grand dans le minerai normal, mais la différence n'est peut être pas signi
ficative. Il y a une anomalie négative en europium dans le conglomérat 
thorifère ; par contre les anomalies europium et cérium dans les zones de 
réaction n'existent pas dans le minerai normal.



Annexe
RESULTATS DETAILLES DES A N ALYSES ISOTOPIQUES ET DES DOSAGES

Concentrations isotopiques en atomes % du néodyme, de l’europium et de l’uranium

Echan
tillon

400/7 1976/3 1977/3 1978/3 2193 2194

Locali
sation

2L SC/63 SC/63 SC/63 KN 267 KN 267

142 Nd 0,860 к 1,3 # 1,42 à 1,1# 1,41 à 1,4 # 1,80 à 5 # 7,98 à 1,1 # 2,59 к 2 ,6
143 Nd 22,09 à 0 ,5  # 23,72 к 0,3# 24,03 à 0 ,7  # 24,33 à 1 # 22,17 à 0 ,6  # 25,01 к 1#
144 Nd 32,26 à 0 ,3  # 30,34 à 0,2# 30,20 à 0 ,4  # 29,49 à 0,7# 27,18 à 0 ,4  # 27,93 к 0 ,7
145 Nd 17,76 à 0 ,6  # 17,87 к 0,4# 17,85 к 0 ,7  # 17,87 à 1,6# 15,57 à 0,65# 17,61 к 1 ,4
146 Nd 15,52 к 0 ,6  # 15,26 à 0,4# 15,20 à 0 ,7  # 15,13 à 1,3# 15,56 à 0 ,6  # 15,09 к 1,3
148 Nd 8,13 к 0 ,9  # 7,99 к 0,6# 7,99 à 1 # 7,97 к 1,5# 7,49 à 1 # 8,05 к 1,4
150 Nd 3,37 к 0 ,8  # 3,39 à 1# 3,37 à 1,3# 3,39 à 1,8# 4,04 à 1,2# 3,73 к 1,4

Echan
tillon GL 2066 1933/1 1933/3 2731 867 1870
Locali
sation GL 7 SC 44 SC 44 OK 84 bis SC 6 SC 34 bis

142 Nd
143 Nd

3,34 к 1,2 #  
25,83 к 0 ,6  #

21,75 к 0 ,8  
14,90 к 1,1

5,12 к 1 #  
22,74 к 0 ,4#

4,13 к 1,3# 
25,05 к 0,5#

2,10 к 1,2#  
25,60 к 0,4#

2,67 к 0,8#  
25,08 к 0 ,4#
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144 Nd 26,98 à 0 ,4  # 24,80 k 0,5 28,69 k 0 ,2# 27,32 \a 0,4# 27,93 à 0 ,3# 28,11 à, 0,2#
14b Nd 17,56 к 0 ,4  # 10,30 à 1,1 16,50 à 0,4# 17,21 a 0,7# 17,80 à 0 ,6# 17,59 à 0,4#
146 Nd 14,91 к 0,76# 16,80 à 0,9 15,46 à. 0 ,4# 15,02 à 0,6# 15,06 k 0,6# 15,09 à 0,5#
148 Nd 7,86 к 0 ,7  # 6,26 k 1,2 7,73 k 0 ,5# 7,75 à 1 # 8,03 à 0 ,7# 7,93 à 0,5#
150 Nd 3,54 к 1,2 # 5,24 k 1,3 3,76 à 0 ,7# 3,52 à 1 # 3,49 à 0 ,7# 3,52 à 0,6#

Echantillon 400/7 1933/1 1933/3 2731 867

Localisation 2L SC 44 SC 44 OK 84 Bis S 3 c 6

151 Eu 15,56 à 0 ,4  # 46,44 'a 0 ,1# 31,90 à 0 ,3  # 44,82 à 0,1 # 37,7 'a 0,1 #

153 Eu 84 44 à 0 ,2  # 53,56 à 0,1# 68,10 à 0 ,2  # 55,18 à 0,1 # 62,3 à 0,06 #

Echan
tillon

1976/3 1978/3 2194 1919 1922 2731

Locali
sation

SC 63 SC 63 KN 267 SC 44 SC 44 OK 84 bis

235 u 

238 u
0,426 à 1# 

99,57 à 0,01#

0,608 à 1# 
99,39 à 0,01#

0,617 à 1# 
99,380 à 0,01#

0,714 à 1# 
99,286 k 0,01

0,711 à 1# 
99,289 а 0,01#

0,638 k 1 #  
99,362 k 0,01#
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Concentrations isotopiques du samarium en atomes %

Echan
tillo n 400/7 2194 435 1320 2027 2031

Localisation 2 L KN 267 2 P SC 20 SC 30 SC 30

144 Sm 0,204 à 5 # 0,193 к 2,5 # 2,37 à 1,3 1c 2,77 a 1,2 ^ 1,45 à 1,796 0,47 à 1,2#
147 Sm 52,60 à 0 ,5  # 53,88 à 0,2 # 24,15 к 0,3 $ 19,40 à 0 ,6  le 38,01 à 0,5# 48,83 à 0 ,3#
148 Sm 6,99 к 1,3 # 2,83 к 0 ,6  # 9,85 à 0 ,7  1c 10,23 'a 0 ,8  1o 5,63 à 1,1# 2,964 à 1 #

149 Sm 0,628 к 1,5 # 0,708 à 1,5 # 9,90 à 0 ,8  1c 8,84 к 1 1c 2,013 à 1,5# 0,912 à 1,3#

150 an 25,14 à 1 # 26,32 à 0 ,4  # 12,69 à 0 ,7  1o 12,98 à 0 ,9  % 22,29 à 0 ,8 fc 24,31 à 0,5#

152 Sm 11,01 à 1,3  # 12,36 к 0 ,5  # 22,97 'a 0,5 # 25,0 к 0 ,4  1c 17,93 'a 0,8# 12,45 à 0,7#
154 Sm 3,46 à 2,2 # 3,70 à 0 ,7  1c 18,06 'a 0,5 1c 20,80 à 0 ,8  1c 12,68 à 1,7# 10,07 à 0,7#

Echantillon 1919 1922 1933/1 1933/3 1913

Localisation SC 44 SC 44 SC 44 SC 44 S С 44

144 Sm 3,04 à 0 ,7  # 2,80 à 1,3 # 2,74 к 1,4 # 0,460 а 2 # 2,97 к 1,2 #
147 Sm 15,71 à 0,3 # 19,12 à 0 ,7  # 19,60 к 0,8 # 49,5 а 0 ,2  # 16,71 к 0 ,7 #
148 Sm 11,05 à 0 ,4  # 10,27 к 1 # 10,29 к 0 ,9  # 5,27 à 0,9  # 11,05 к 1,5 #
149 Sm 13,29 'a 0 ,4  # 10,88 к 1 # 7,82 к 1,1 # 1,51 а 0,9 # 12,84 к 1 #
150 Sm 8,06 à 0 ,4  # 10,90 к 1 # 14,10 к 1 # 24,79 à 0,4  # 8,67 к 1,5 #
152 Sm 26,44 'a 0 ,2  # 25,25 к 0 ,4  # 24,99 к 0,5 # 13,09 à 0 ,6  # 25,94 к 1,1 #
154 Sm 22,40 à 0 ,3  # 20,77 к 0,6 # 20,45 к 0 ,8  # 5,40 Nа 0 ,6  # 21,81 к 1,1 #
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Echan
tillon 1877 2092 2283 2694 2291 GL 1016

Locali
sation SC 56 minipile SC 48 bis KN 257 SC 48 ter GL 1

144 S* 0,629 à 1 ,4  # 0,657 à 2,5 # 3,01 à 2 ,8  # 2,85 à 1,8 # 3,01 à 1,5 # 2,98 à 1,2 #

147 Sm 50,01 à 0 ,4  # 49,32 à 0,2 # 15,88 à 1,5 # 18,52 à 1,3 # 15,79 à 0 ,5  # 16,24 à 0,5 #
148 Sm 2,90 à. 1,3 # 3,11 à 0 ,7 # 10,91 à 1,4 # 10,43 h 1 ,7  # 10,95 à 0,5 # 10,97 à 0,5  #

149 Sm 2,75 à 1,4 Jt 4,47 h 0 ,7 # 13,36 à 1,4 # 12,62 à 1 ,8  # 13,40 à 0 ,6  # 13,35 к 0,5  #
1büsm >4,17 à 0 ,7  # 22,55 à 0 ,4  # 7,93 à 1,2 # 9,15 à 1,3 # 7,71 à 0 ,8  # 8,05 à 0,6 #

152 Sm 13,06 à 0 ,8  # 13,17 à 0,5 # 26,53 à 0 ,6  # 25,27 à 0 ,8  # 26,88 à '0 ,3  # 26,33 à 0,3  #

1 b 4 Sm 6,48 h 1 ,4  fo 6,72 à 0 ,9  # 22,38 à 0 ,8  # 21,16 à 1,4 # 22,26 à 0 ,5  # 22,09 à 0,5  #

Echan
tillo n

GL 1020 GL 2326 2724 2731 867 1870

Locali
sation

GL 1 GL 8 OK 84 bis OK 84 bis SC 6 SC 34 bis

l44Sm 3,06 à 1,1# 3,11 à 0 ,7  # 0,480 à 1 # 0,412 à 1,2 # 0,148 à 2 ,7  # 0,162 à 4,2 #
147Sm 15,19 à 0,4# 15,35 à 0 ,4  # 51,43 à 0 ,2  # 52,49 à 0,2 # 54,80 à 0,2 # 54,40 à 0,2 #
148Sm 11,17 à 0,5# 11,25 à 0 ,6  # 2,80 à 0 ,8  # 2,53 à 0 ,6  # 2,92 à 1,4 # 3,15 à 0 ,7  #

149s« 13,61 à 0,4# 13,10 à 0,5 # 1,51 à. 1 # 1,305 à 0 ,8  # 1,05 à 2 # 1,07 à 1,2 #

15°Sm 7,60 à 0,5# 8,17 'a 0,5 # 25,08 à 0 ,3  # 25,41 à 0 ,4  # 26,30 à 0,9 # 26,33 à 0 ,3  #

152Sm 26,69 à 0,2# 26,58 à. 0,3  # 13,36 à 0 ,4  # 13,02 à 0,5 # 11,30 à 1,1 # 11,45 à 0 ,6  #

154Sm 22,68 à 0,4# 22,44 à 0,4 # 5,34 à 0,5 # 4,84 à 0,7 % 3,59 à 2,1 # 3,41 à 0,8 #
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Concentrations isotopiques du gadolinium en atomes %

Echan
tillo n 400/7 2194 435 1320 2027 2031

Locali
sation

2L KN 267 2P SC 20 SC 30 SC 30

152 Gd 33,19 k 0 ,6  # 11,04 à 0 ,7  # 2,37 k 3 ,7 # 0,78 k 1,5 # 7,75 k 1 ,7  # 16,26 k 0,5#
154 Gd 31,47 à 0 ,7 # 4,13 k o 00 3,49 k 3 ,7  # 2,27 k 0 ,8  # 4,01 k 2 ,8  # 5,15 k 0 ,7  #
155 Gd 0,677 k 1,6 # 0,489 k 1,5 # 13,03 к 1,6 # 11,44 k 0 ,6  # 2,40 k 1,4 # 0,741 k 1,1 #
156 Gd 22,79 k 1,2 # 33,36 k 0,5 # 21,46 k 1,6 # 23,70 k 0 ,6  # 31,12 k 0 ,7  # 31,34 k 0 ,3  #
157 Gd 0,394 k 3,1 # 0,200 k 2,5 # 13,15 k 1,6 # 9,27 k 0 ,7  # 1,09 k 1,5 # 0,086 a 2,1 #
158 Gd 8,87 k 2 ,4  # 33,51 k 0 ,3  # 25,72 k 0,9 # 30,80 k 0 ,4  # 34,68 k 0,5 # 30,31 k 0 ,4  #
l ^ G d 2.61 k 2 # 17.27 k 6 # 20.79 k 1,5 # 21,65 k 0 ,5  # 19,95 k 0,8 # 15,52 k 0 ,6  #

Echan
tillo n 1913 1919 1922 1933/1 1933/3 1877
vocali
sation SC 44 SC 44 SC 44 SC 44 SC 44 SC 56

152Gd 0,479 k 10# 0,335 k 1,9 # 2,63 à 8 # 1,09 k 4,6 # 15,80 k 0,8# 4,24 k 1,1 #
154Gd 2,31 k 2# 2,205 k 1,4 # 3,38 k 6 # 2,40 k 2 # 7,82 k 0,8# 2,60 à 1,2 #
l55Gd 14,51 k 0,8# 14,51 k 0 ,8  # 12,61 k 2,7# 11,34 k 0 ,8  # 7,23 к 1 # 2,15 k 1,2 #
156Gd 20,71 k 0 ,8# 20,69 a 0 ,7  # 21,52 k 2,7# 23,7 k 0 ,8  # 24,33 k 0,4# 33,21 k 0 ,4  #
157Gd 14,87 k 0,8# 15,10 k 0 ,8  # 12,25 k 2,7# 8,98 k 0 ,9  # 6,01 k 0 ,9# 0,473 k 2,1 #
158Gd 25,43 k 0 ,7# 25,31 k 0 ,4  # 26,80 k 1,5# 30,96 k 0 ,4  # 23,70 k 0,5# 37,33 k 0 ,3  #
160Gd 21,69 k 0 ,5# 21,84 k 0 ,7  # 20,80 k 2,4# 21,5 a 0 ,8  # 15,10 k 0,9# 19,99 k 0 ,5  #
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Echan
tillo n 2092 2283 2694 GL 1020 2326 2724

Locali
sation minipile SC 48 bis KN 257 GL 1 GL 8 ОК 84 bis

152Gd 7,85 k 1 # 0,261 k 3,8 # 0,256 à 4 ,2  # 0,273 к 2,5 # 0,214 к 2 # 12,52 k l #

154Gd 2 ,97  à 0,8# 2,18 k 1,4 # 2,18 à 0 ,9  # 2,21 -к 1,5 # 2,18 к 1 # 3,67 k 0 ,8  #

155Gd 8,76 à 0,6# 14,68 k 0 ,9  # 13,63 к 0 ,6  # 14,61 к 0 ,7  # 14,38 к 0,9# 3,48 k 0 ,8  #

156Gd 27,19 à 0,5# 20^56 à 0,8  # 21,62 к 0 ,6  # 20,70 к 0 ,7  # 20,97 к 0 ,7# 30¿05 k 0 ,5#

157Gd 6,92 à 0,6# 15,34 k 0 ,8  # 11,36 к 0 ,6  # 15,30 к 0 ,8  # 13,80 к 0 ,9# 1,17 k 0 ,9#

158Gd 28,13 à 0,3# 25,16 k 0,5 # 29,13 к 0 ,3  # 25,08 к 0 ,5  # 26,81 к 0,5# 31,92 k 0 ,5  #

16°Gd 18,17 à 0,5# 21,82 k 0 ,7  # 21,83 к 0 ,6  # 21,82 к 0 ,9  # 21,65 к 1 # 17,19 k 0 ,5  #

Echantillon
j—

2731 867 1870

Localisation OK 84 bis OK 48/5 SC 6 SC 34 bis

152 Gd 15,99 k 1 # 0,231 k 1,8 # 25,7 k 0,5 # 29,45 k 0 ,4  #
154 Gd 4,29 k 1,4 # 2,19 k 1,4 # 6,87 k 0,5 # 9,84 k 0 ,7  #
155 Gd 2,08 k 1,5 # 14,78 k 0 ,9  # 2,57 k 0 ,5  # 2,35 k 1,5 #
156 Gd 30,89 k 0,5 # 20,43 k 0 ,7  # 28,39 k 0 ,3  # 28,33 k 0 ,7  #
157 Gd 0,772 k 2,5 # 15,65 k 0 ,7  # 1,28 k 1,1 # 0,981 k 2,5 #
158 Gd 30,14 k 0 ,8  # 24,84 k 0 ,4  # 23,30 k 0 ,9  # 19,76 k 0 ,8  #
160 Gd 15,83 k 1 # 21,89 k 0 ,6  # 11,87 k 0 ,6  # 9,28 k 1,1 #



Dosages des europium, samarium, gadolinium, néodyme, cérium, uranium par gramme de minerai

Echantill. Localisation Eu yg/g Sm yg/g Gd yg/g Nd yg/g Ce yg/g U mg/g Nd/U

400/7 2 L 8.9 à 2 % 131 à 7 % 11 .3 à 5 % 577 à 4 % 167 à 2.5% 0.00345

1933/1 SC 44 12.8 à 2 % 29.7 à 2.5% 28.2 à 3 % 183 à 3 % 90.9 à 1 % 0.00201

1933/3 SC 44 6.3 à 2.5% 52 à 4.5% 10.9 à 6 % 294 à 5 % 91.4 à 1.3% 0.00322

2252 SC 0 0.261 à 3 Z 0.945 à 6 % 0.555 a 7 % 7.88 à 13% 27.4 à 3%

2639
(conglomérat 

thorifère)
5.73 à 2 % 112.9 à 4 % 66.5 à 3.5% 752 à 3 % 2182 à 3%

2673 KN 244 11.9 à 3 %

2731 OK 84 bis 2.46 à 2 % 22.9 à 4 % 3.10 à 7 % 137 à 2.53 210 à 0.6% 0.00065

1375/3 SC 63 1069 à 2,5$ 218 à 1,5??- 0.00490

1976/3 SC 63 1050 à 3 % 487 à 0.7% 0.00216

1977/3 SC 63 185 à 3 % 69.3 à 0.7% 0.00267

1978/3 SC 63 1423 à 6 % 583 à 0.7% 0.00244

2193 KN 267 64.7 à 3 % 81.1 à 0.7% 0.00080

2194 KN 267 1009 à 6 % 621 0.00162

GL 2066 GL 7 514 à 2 % 610 à 0.9% 0.00084
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DISCUSSION

W.J. MAECK: Nous avons également observé une zone de terres rares 
naturelles autour du réacteur — et en quantités anormalement élevées. Pouvez- 
vous expliquer l’accumulation de ces éléments?

R. NAUDET: Je crois que vous l’avez constatée dans la zone du SC 36 que 
M. Ruffenach a décrite dans sa présentation (IA E A-T C-119/16), c’est-à-dire dans 
cette région des échantillons 1880—1901 où effectivement on a un énorme pic 
de terres rares naturelles et un énorme pic de thorium. Nous pensons que dans 
ce gisement il y avait un certain nombre de minéraux détritiques, par exemple 
du type monazite. D ’ailleurs, dans les échantillons 1901, je crois qu’on a vu 
une monazite. Ces minéraux détritiques ont été en général «digérés», si je peux 
dire, par la diagenèse. Les éléments étaient disséminés, mais dans quelques cas 
ils ont été probablement insuffisamment digérés et on observe des concentrations 
locales. En tout cas, il y a une anomalie; en ce qui concerne le thorium on peut 
faire la même constatation. Nous avons procédé à une analyse systématique du 
thorium naturel, c’est-à-dire du thorium non radiogénique, dans le gisement 
d’ Oklo et trouvé en général des valeurs de l’ordre de 10 ppm dans les grès, et de
50 à 100 ppm dans les argiles de pile à proximité des zones de réaction; là aussi 
ce sont des concentrations qui peuvent s’expliquer par l’élimination des quartz.
Dans les échantillons 1901, on trouve 2000, 3000 ou même 7000 ppm de thorium, 
soit une quantité absolument énorme. Ainsi il y a cinquante fois plus de thorium et 
de terres rares naturelles dans ces échantillons. C’est donc à l’origine un 
minéral mal digéré.

P.R. SIMPSON: En passant en revue les raisons qui pourraient expliquer 
la concentration élevée des terres rares naturelles aux environs des zones de 
réaction, on doit prendre en compte le fait que la matière carbonée a une affinité
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marquée1 pour ces éléments, ce qui pourrait justifier leur concentration à 
cet endroit.

R. NAUDET: C’est fort possible. Dans les limites de notre petite investigation, 
tout ce qu’on peut affirmer, c’est qu’effectivement il y a des points où les valeurs 
sont élevées et je crois pouvoir dire qu’il y a toujours une corrélation entre terres 
rares et thorium: chaque fois qu’on a beaucoup de thorium, on a beaucoup de 
terres rares et inversement.

F. CHANTRET: A  propos du couple thorium/terres rares dans certains 
échantillons d’ Oklo, il est bon de rappeler les observations de J. Geffroy2, 
concernant l’abondance locale de zircons détritiques, fortement minéralisés, dans 
les grès à matériaux uranifères hydrocarbonés des parties non entrées en réaction, 
d’où l’intérêt de doser aussi le Zr: si une corrélation apparaît entre cet élément 
et le thorium ou les terres rares, il est probable que ces éléments existaient dans 
les zircons avant la réaction. Par ailleurs, je signale de fortes anomalies en Zr 
(jusqu’à 800 ppm) dans certains faciès argileux des dépôts uranifères du 
Carbonifère du Niger: dans ce cas, Zr est lié à la matière organique finement 
dispersée. Il ne paraît donc pas lié à une concentration détritique et ne présente 
d’ailleurs aucune corrélation avec Th d’ une part, ni avec les terres rares d’autre part. 
Deux cas possibles de concentration (ou plutôt de reconcentration) du zirconium 
sont donc à envisager sur le plan géochimique.

R. NAUDET: Nous n’avons pas mesuré le zirconium dans cet échantillon.
C’est dommage, mais on le fera peut-être.

1 S Z A L A Y , A ., A ccu m u la t io n  o f  uran iu m  and o th e r  m icro m e ta ls  in co a l and org an ic  
shales and th e  ro le  o f  h u m ic  acids in these  g e o lo g ic a l e n r ich m en ts, A rk iv  M in era log i G e o lo g i  
5 3 (1 9 6 9 )  2 3 ;

S Z A L A Y , A ., C a tio n  ex ch a n g e  p rop erties  o f  h u m ic  acids and  their im p o rta n ce  in  the 
g e o c h e m ica l en r ich m en t o f  U 0 2H' and  o th e r  ca tion s , G e o c h im . C o sm o ch im . A cta  2 8  (1 9 6 4 )  1 60 5 .

2 G E F F R O Y , J ., «E tu d e  m ic ro s co p iq u e  d es.m in era is  uran ifères d ’ O k lo » , Le p h é n o m è n e  
d ’ O k lo  (C .R . C o ll. L ibreville , 1 9 7 5 ), A IE A , V ie n n e  (1 9 7 5 )  133 .
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Résumé—Abstract

C O N T R IB U T IO N  D U  P L O M B  E T  D U  T H O R IU M  A  L ’ H IS T O IR E  D E S  R E A C T E U R S  
D ’ O K L O .

O n  présen te  les résu ltats de m esures de p lo m b  e t de th o r iu m  sur u n e  série d ’é ch an tillon s  
représenta tifs  des s u rco n ce n tra tio n s  uran ifères  re n co n tré e s  dans la m in éra lisa tion  d ’ O k lo . 
L ’ in te rp ré ta tio n  de  ces  d o n n é e s  fa it  a p p ara ître  la c o m p le x it é  de  l ’h is to ire  d u  p lo m b  dans le 
g isem en t m ais p erm et de  dégager un  certa in  n o m b re  de fa its im p orta n ts : p e rtu rb a tio n  
a n cien n e , re m o b ilisa t io n  ré c e n te  e t  m assive d u  p lo m b . O n  est c o n d u it  à a d m ettre  q u e  la date 
de  m ise en  p lace  de l ’ u ran iu m  p e u t  être  supérieure  à 1 9 0 0  m illion s  d ’ années. L ’ a bsen ce  de 
teneurs im p orta n tes  de th o r iu m  dans le  m in era i r ich e  «n o rm a l»  c o n fir m e  l ’in té rê t  de la 
d é term in a tion  de  la da te  de  la ré a c t io n  n u cléa ire  à partir  d u  b ilan  T h /U . C ette  d é te rm in a tio n , 
qu i utilise  le m êm e  e n se m b le  de  d o n n é e s  q u e  p o u r  le  b ilan  N d /U , fo u r n it  u n e  va leur m o y e n n e  
v o is in e : 1 ,9 3  m illiard  d ’ années.

C O N T R IB U T IO N  O F  L E A D  A N D  T H O R IU M  T O  T H E  H IS T O R Y  O F  T H E  O K L O  
R E A C T O R S .

T he au th ors  re p o rt  the resu lts o f  m easurin g lead  and  th o r iu m  in  a series o f  representative  
sam ples o f  the  su p e rco n ce n tra t io n s  o f  u ran iu m  fo u n d  in  the O k lo  m in era liza tion . In terp re ta tion  
o f  the  data  reveals the c o m p le x it y  o f  the  h is to r y  o f  lead  in  the  d e p o s it , b u t  m ak es it  p oss ib le  
to  derive  a n u m b e r  o f  im p o r ta n t  fa cts , n a m ely  early  d istu rba n ce  and  re ce n t , m assive re m o b iliz a 
t io n  o f  lead . O n e  is le d  t o  c o n c lu d e  that th e  date  o f  th e  u ran iu m  e m p la ce m e n t  m a y  b e  greater 
than 1 9 0 0  m illio n  years. T h e  a bsen ce  o f  h igh  th o r iu m  co n te n ts  in  the  “ n o rm a l”  rich  ore  
c o n fir m s  th e  im p o r ta n ce  o f  d a tin g  the  n u clea r  re a c t io n  o n  the  basis o f  the  T h /U  ba lance.
T h is  d e te rm in a tio n , w h ich  draw s o n  th e  sam e set o f  data  as fo r ,th e  N d /U  b a la n ce , gives a m ean 
value c lo se  t o  1 9 3 0  m illio n  years.

Les premiers résultats de mesures uranium-plomb sur le site d’ Oklo ont 
souligné la difficulté d’une détermination absolue d’âges dans le gisement. On 
a pu constater, en effet [1 ,2 ] ,  que là où existaient des surconcentrations 
d’uranium, c’est-à-dire dans les zones de réaction, une migration importante 
du plomb avait effacé en partie la corrélation attendue entre l’âge apparent du 
plomb radiogénique et la teneur isotopique de l’uranium parent. D ’autre part,
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dans les parties du gisement où l’uranium présentait une composition isotopique 
«normale», il s’est trouvé clairement démontré [2] que l’ensemble des mesures 
ne pouvait être interprété par un modèle épisodique simple correspondant à une 
minéralisation de l’uranium vers 1800 millions d’années suivie d’une remobilisation 
récente du plomb. On a vu, en effet, que ce modèle qui s’appuyait sur les 
données géochronologiques obtenues sur le Francevillien donnait une interprétation 
aussi approximative de l’ensemble des mesures qu’un modèle de minéralisation 
vers 2 milliards d’années suivi d’une remobilisation du plomb aux alentours de 
250 millions d’années, ce dernier modèle s’appuyant lui sur la mesure de la date 
de la réaction nucléaire à partir du bilan produits de fission-uranium.

Il ne semble pas que les données géochronologiques supplémentaires 
obtenues par de nouvelles mesures Rb-Sr [3] ou une révision fine de la valeur 
des constantes utilisées dans le calcul de la date de la réaction nucléaire [4] 
permettent de trancher maintenant entre les deux interprétations.

Les nouvelles mesures uranium-plomb présentées ici ont été effectuées sur 
des échantillons riches en uranium et donc plus représentatifs des surconcentrations 
uranifères rencontrées dans la minéralisation d’Oklo. Elles confirment la 
complexité de l’histoire du gisement et indiquent que la date de mise en place de 
l’uranium pourrait être sensiblement plus élevée que celle admise jusqu’à 
maintenant pour la sédimentation du Francevillien.

RESULTATS DE MESURES U-Th-Pb: LES PRINCIPAUX FAITS

Le tableau I reproduit l’ensemble des mesures U-Th-Pb effectuées sur les 
minéralisations d’Oklo. Les mesures chimiques de plomb sur des coupes 
traversant complètement des zones de réaction (2 L, 2 N, 2 P) permettent 
d’ obtenir une bonne estimation du bilan global Pb/U; la moyenne pondérée 
par les concentrations d’uranium de ce rapport est de l’ordre de 12%. Par 
comparaison, la quantité de plomb radiogénique rapportée à l’uranium devrait 
être de 30% pour un âge de 1800 millions d’années. Il y a donc eu migration 
massive de plomb. A  cette migration massive est aussi associée une variation 
locale considérable des rapports Pb/U qui peuvent s’échelonner de 0,01 à 4 sur 
des échantillons de l’ordre du gramme [1 ,6 ] . La corrélation entre teneurs en 
plomb et uranium reste cependant remarquable. Dans les portions riches des 
zones de réaction le rapport Pb/U reste très voisin de sa valeur moyenne, il 
augmente sensiblement dans le minerai pauvre de bordure ou dans les passes 
moins riches des zones de réaction (tableau I), suggérant un étalement à courte 
distance du plomb radiogénique. Le comportement du plomb d’échantillons plus 
éloignés des zones de réaction dont l’uranium présente une composition isotopique 
normale (série KN 220 à 270 , C y = — 200, y = -  110) ou presque normale 
(SC 15 80 0 /1 ) est analogue; la moyenne pondérée des rapports Pb/U est ainsi de
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0 ,13 pour la série des KN. Ces derniers échantillons, obtenus par homogénéisation 
d’une quantité importànte de minerai prélevée sur la partie la plus riche d’un 
sondage correspondant, ont cependant des rapports Pb/U plus largement 
variables, ce qui peut résulter de la différence de structure de l’uranium 
(pechblende au lieu d’uraninite) ou traduit une différence des propriétés de 
rétention de la gangue (argile pour KN 234, 242, 257, grès pour les autres).

Le tableau I I  rassemble les mesures de composition isotopique du plomb 
ainsi que la valeur a du rapport 207Pb/206Pb radiogénique et la valeur 
a = a  X 0 ,0072 54 /N  (N = rapport 23s u /238U des échantillons d’uranium 
appauvri). On constate immédiatement pour les échantillons du sondage 
SC 36 une corrélation entre oc et appauvrissement qui traduit bien la corrélation 
plomb-uranium évoquée plus haut. Cependant cette corrélation n’est pas très 
étroite et la variation de a due à des mélanges isotopiques de plombs voisins 
entraîne une variation importante d’âges apparents [2].

On a rappelé au tableau II les mesures isotopiques de plomb effectuées sur 
l’échantillon 1413 /4  (a à f) qui correspondent à six microprélèvements dans des 
grains d’uranium a, b, c et dans la gangue argileuse voisine d, e, f. Des mesures 
analogues effectuées sur l’échantillon 1418/1 (a à d) de s’appuient pas sur une 
séparation minéralogique aussi précise; disons simplement que l’échantillon 
1418 /1 /a contient plus de gangue que b, c ou d. On y observe une diminution 
sensible des valeurs de a dans les fractions riches en uranium relativement à 
l’échantillon moyen correspondant. L’augmentation significative de a  du plomb 
contenu dans les argiles est, d’autre part, corrélée à une augmentation importante 
des rapports Pb/U (tableau I). On a pu vérifier que la composition isotopique 
de l’échantillon moyen peut être reconstituée avec précision en la considérant 
comme un mélange d’environ 20%  de la fraction f  et 80%  de la fraction c. Cette 
quantité de plomb d’âge apparent anormalement élevé ne représente donc pas 
un phénomène mineur. Elle pourrait à elle seule expliquer l’augmentation du 
rapport Pb/U moyen dans l’échantillon 1413 relativement à ses voisins 1410 et 
1418 (0 ,132  comparé à 0,113 et 0 ,105). Cette observation renforce l’idée d’un 
étalement à courte distance du plomb radiogénique. Si cet étalement est effectif, 
on conçoit qu’il soit difficile de fixer avec précision l’appauvrissement de l’uranium 
correspondant à cette composition particulière de plomb radiogénique. On peut 
cependant l’estimer comme, au minimum, celle de l’échantillon 1413 (0 ,00410)  
et, au maximum, celle du 1418 (0 ,00574). Le rapport a ’ correspondant est 
alors compris entre 16,6 et 13,2. La valeur minimale possible de a' donne un âge 
apparent minimum de 2120  millions d’années et montre bien la présence de 
quantités importantes de plomb ancien à l’intérieur même des zones de réactions.

On doit encore souligner parmi les faits remarquables la valeur moyenne 
élevée du rapport 2 0 8 /2 0 4  {>  45,4). Elle s’ interprète dans la coupe SC 36 par 
la présence de 232Th issu de la réaction nucléaire. Elle n’est pas corrélée pour la 
série des échantillons KN à des teneurs élevées de thorium naturel.
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TABLEAU I. TENEURS EN POIDS DE L ’URANIUM , DU PLOMB ET DU 
THORIUM

U, РЪ, Th dosés chimiquement

E c h a n t illo n U (% ) P b (% ) P b /U E ch a n tillo n U (% ) P b (% ) P b /U

2 L  3 9 5 1,7 traces - 2 N 4 1 5 1,1 0 ,5 (0 ,4 5 )

3 9 6 1,3 traces - 4 1 6 0,6 traces -

3 9 7 6 ,4 1,0 0 ,1 6 4 1 7 8 1,7 0 ,2 3

3 9 8 14 2 ,3 0 ,1 6 4 1 8 17 2,0 0,12
3 9 9 59 9 ,9 0 ,1 7 4 1 9 16 2,0 0,12
4 0 0 28 5 ,8 0,20 4 2 0 2 4 2 ,4 0,10
4 01 12 2 ,4 0,20 421 15 2 ,4 0 ,1 6

4 0 2 6 4 1 0 ,4 0 ,1 6 4 2 2 12 1,3 0,11
4 0 3 6 0 6 ,9 0,11 4 2 3 17 2,5 0 ,1 5

4 0 4 56 6 ,3 0,11 4 2 4 21 3 ,9 0 ,1 8

4 0 5 51 6,3 0,12 4 2 5 16 2 ,7 0 ,1 7

4 0 6 3 7 6,0 0 ,1 6 4 2 6 15 1,7 0,11
4 0 7 41 4 ,4 0,11 4 2 7 31 4 ,5 0 ,1 5

4 0 8 3 6 3 ,0 0 ,0 8 4 2 8 61 6,1 0,10
4 0 9 10 3 ,6 0 ,3 8 4 2 9 58 8,5 0 ,1 5

4 1 0 3 0 3 ,2 0, U 4 4 5 4 2 5 ,5 0 ,1 3

4 11 35 3,5 0,10 4 4 6 4 2 5,1 0,12
4 1 2 3 6 2,8 0 ,0 8 4 4 7 2 4 3 ,2 0 ,1 3

4 1 3 9 1,0 0,11 4 4 8 18 3 ,4 0 ,1 9

4 1 4 0 0 ,4 (0 ,4 4 ) 4 4 9 25 2,8 0,11

2 P 4 3 0 36 3 ,5 0,10 scu 4 6 8 0 ,4 traces -

4 31 61 6,1 0,10 4 7 0 8 ,7 0 ,9 0 ,1 3

4 3 2 53 4 ,7 0 ,0 9 4 7 2 3 ,4 0 ,3 0,10
4 3 3 59 4 ,7 0 ,0 8 4 7 4 4 ,8 0 ,5 0,10
4 3 4 22 2 ,4 0,11 4 7 6 17 1,8 0,10
4 3 5 1,5 1,8 (1 ,2 ) 4 7 7 33 3 ,0 0 ,0 9

4 3 6 3 ,5 5,1 (1 ,5 ) 4 7 9 1,6 0 ,3 0 ,1 6

4 3 7 3 ,6 2 ,7 ( 0 ,8 )

4 3 8 1 ,4 0,6 ( 0 ,4 ) SC  2 0 131 5 < 0 , 1 0,6 ( >  6 )

4 3 9 1,2 0 ,5 (0 ,4 ) 1 3 1 6 3 ,3 0 ,9 0 ,2 7

4 4 0 1,9 1,0 (0 ,5 ) 1 3 5 7 18 4 ,3 0 ,2 4

441 1,0 0 ,5 (0 ,5 ) 1 3 5 8 < 0 , 1 0 ,4 ( >  4 )

4 4 2 0 ,5 traces -

4 4 3 0,1 traces - SC  61 1 4 9 9 2 4 2,1 0 ,0 9

4 4 4 0,1 traces - 1 5 0 3 5 0 ,8 5 0 ,1 7

1 5 0 5 45 4 ,7 0,10
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TABLEAU I. (suite)

Echantillon U(%) Pb(%) Pb/U Echantillon U(%) Pb(%) Pb/U

SC 52 1460 0,4 0,5 (1,2)
1468 36 2,9 0,08 SC 53 1763 31 6,1 0,20
1472 32 2,9 0,09

1476 40 4,3 0,11
1482 3 0,6 0,20

Echantillon U(%) Pb(%) Pb/U Th(ppm)

KN 220 7,1 1,02 0,144

KN 231 11,0 2,01 0,182 6
KN 234 57,8 0,88 0,015

KN 242 47,7 5,58 0,116

KN 244 2,7 . 0,78 0,289

KN 248 14,5 3,90 0,268 12
KN 252 19,0 0,86 0,045 100
KN 255 5,3 1,17 0,221
KN 257 32,2 5,04 0,156 75

KN 259 47,4 7,68 0,161

KN 266 8,5 2,91 0,342

KN 270 13,3 2,10 0,157

U: mesure radiométrique, Pb: mesure spectrométrique, 
Th: mesure chimique

Echantillon ' U(%) Pb(%) Pb/U Th(ppm)

KN 234 2303 ~  12 1,0 0,083

2305 -6 1 5,2 0,086

KN 238 5,2 0,56 0,108

KN 271 4,0 0,96 0,240

SC 30 bis 2060 - 2 5 290

2066/3 ~ 3 5 305

2500 ~  7 95

SC 44 1933/2 - 3 6 1100
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TABLEAU I. (suite)

Echan tfflon U(%) Pb(%) Pb/U Th(ppm)

2 'P ' 1179 55* 3090

1181 21* 1950

1183 15* 1275
1185 43* 3185

GL 2066 (afft 7) 57* 705

U, Pb dosés par dilution isotopique, Th: mesure chimique

Echantillon U(%) Pb/U Th(ppm) N5/N8**
(%)

C (y = -  200) 314 ~  10 0,07 N
C (y  = _  110) 2089 ~20 0,04 N
SC 15 800/1 37 0,11 0,712
KN 50 B3548 55 0,117 3290

323 7

SC 36 1892 0,26 0,360 75 0,670
1402 2,8 0,192 415 0,666
1408/4 23 0,170 0,545
1410/3 58 0,113 2555 0,527
1413/3 37 0,132 2400 0,410
1418 58 0,105 2615 0,574
1421/4 1,1 0,272 0,525
1423/5 9,4 0,156 345 0,547
1425/1 2,0 0,393 150 0,638
1901 9,5 0,168 7340 0,724
1905 0,7 0,194 225 0,719
1900-1901 3500
1904-1905 110
1413/4/a 0,088 0,393

b 0,073 0,398
c 0,097 0,417
d 0,232 0,412
e 0,466 0,436
f 0,376 0,419

1418/l/a 0,129 0,567
b 0,091 0,574
c 0,102 0,585
d 0,087 0,580
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TABLEAU I. (suite)

Echantillon U(%) Pb/U Th(ppm) N5/N8**
(%)

SC 44 1932 11,8 0,314 55 0/722

1933 10,9 0,381 530 [490]+ 0,562

SC 49 bis 2428 0,036 4,64

Conglomérat
thorifère 2639 0,0041 1,19 [1136]+ N

* Dosage par dilution isotopique [5].
* Rapport 23SU/238U (atomes %) -  N = 0,725. 

Dosage par dilution isotopique.

DISCUSSION

Signification de la dispersion des âges apparents dans le minerai d’Oklo

Les premières datations sur le gisement [1 ,6 ]  ont tenté de s’appuyer sur le 
modèle simple de minéralisation vers 1800 millions d’années (a  ~  10,9) et 
remobilisation récente. Les variations de a observées sur les échantillons de 
faible teneur en uranium ( <  1%) pouvaient alors être attribuées à un héritage de 
plomb ancien. Cette hypothèse n’est pas entièrement gratuite si l’on considère 
l’excès général de plomb-208 caractérisé par un rapport 2 0 8 /2 0 4  ( >  45 ,4) supé
rieur à la valeur 2 0 8 /2 0 4  — 35 attendue pour un plomb commun d’environ 
2 X 109 ans. On conçoit en effet qu’à cette composante radiogénique provenant 
du thorium soit associée une composante en isotopes 206 et 207 ancienne 
susceptible de fausser la détermination de a. On constate en effet une certaine 
corrélation entre isotope 204 et a. Si l’on admet qu’au cours de la surconcentra
tion les solutions d’uranium ont lessivé en partie le conglomérat thorifère, 
l’excédent de thorium, relativement à l’uranium, mesuré sur l’échantillon 2639  
permet d’expliquer la contribution excédentaire en isotope 208 si une partie du 
plomb local a été lessivée en même temps que l’uranium de ce conglomérat. Les 
teneurs en uranium mesurées sur cet échantillon sont, pour cette hypothèse 
génétique, suffisamment faibles relativement aux teneurs en thorium pour que la 
contribution en isotopes 206 et 207 hérités reste négligeable même si un décalage 
significatif a pu exister entre la mise en place de ce conglomérat et les surconcen
trations uranifères.
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TABLEAU II. RAPPORTS ISOTOPIQUES MESURES SUR LE PLOMB
Les valeurs du rapport 201Pb/206Pb radiogénique sont calculées à partir des 
rapports 201Pb/2MPb = 206Pb/2MPb = 15,4 pour la contribution en plomb 
commun

Echantillon 204/206(10"*) 207/206 (%) 208/206 (%) 208/204 a* ^  #

C (y = -200) 314 2,97 10,97 1,348 45,4 10,6 10,6
C (y = -110)2089 2,08 6,61 1,114 53,6 6,3 6,3

SC 15 800/1 0,92 8,24 0,478 52,0 8,1 8,1
KN 50 B3548 0,73 6,92 0,537 73,6 6,8 10,6

323 1,07 7,30 0,661 61,8 7,1 10,7

SC 36 1892 1,75 8,01 0,940 53,7 7,8 8,4

1402 1,23 9,15 0,738 60,0 9,0 9,8
1408/4 0,78 8,31 0,506 64,9 8,2 10,9
1410/3 0,84 6,88 0,544 64,8 6,8 9,3
1413/3 0,97 6,95 0,656 67,6 6,8 12,0
1418 0,74 6,92 0,507 68,5 6,8 8,6
1421/4 1,19 8,69 0,711 59,7 8,5 11,8
1423/5 1,26 8,31 0,777 61,7 8,1 10,8
1425/1 1,35 9,64 0,819 60,7 9,4 10,7
1901 1,15 9,77 2,515 218,7 9,6 9,6
1905 2,00 9,31 1,317 65,9 9,0 9,1
1413/4/a 0,99 6,28 0,666 67,3 6,1 11,3
1413/4/b . 0,80 6,11 0,598 74,8 6,1 10,9
1413/4/c 0,77 6,29 0,552 71,7 6,2 10,7
1413/4/d 1,82 9,72 1,069 58,7 9,4 16,6
1413/4/e 1,71 9,38 1,031 60,3 9,1 15,1
1413/4/f 1,90 9,73 1,081 56,9 9,4 16,3
1418/l/a 1,07 7,86 0,682 63,7 7,7 9,9

. 1418/1/b 0,67 6,71 ■ 0,478 71,3 6,6 8,4
1418/l/c 1,43 6,51 0,743 52,0 6,3 7,8
1418/l/d 0,66 6,71 0,468 70,9 6,6 8,3

KN 234 0,76 9,12 0,372 48,9 9,0 9,0
KN 252 ' 0,59 7,66 0,309 52,4 7,6 7,6
KN 242 0,65 8,41 0,349 53,7 8,3 8,3
KN 220 2,20 10,54 1,050 47,7 10,2 10,2
KN 257 0,87 10,25 0,413 47,5 10,1 10,1
KN 231 1,17 10,49 0,531 45,4 10,3 10,3
KN 248 1,60 11,47 0,777 48,6 11,3 11,3
KN 244 1,96 11,91 0,903 46,1 11,7 11,7
KN 266 1,61 12,67 0,741 46,0 12,5 12,5
2 P 436 2,54 12,24 1,336 52,6 11,9 11,9
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TABLEAU II. (suite)

Echantillon 204/206 (1 0 “4) 207/206 (%) 208/206 (%) 208/204 a* a**

SC 49 bis 2428 3,21 12,93 1,70 53,0 12,5

SC 44 1932 1,53 10,29 0,944 61,7 10,1 10,2

1933 1,36 9,54 0,853 62,7 9,4 12,1

1933' 1,36 9,58 0,862 63,4 9,4 12,1

Conglo
mérat

2638 272,5 49,29 823,5 302,2 12,6 12,6

thorifère 2639 409,7 67,58 645,2 1575 12,2 12,2

* a  = 207Pb/J06Pb corrigé de la contribution  du plom b commun en supposant 
20 6 /2 0 4 =  15,4 et 2 0 7 /2 0 4 =  15,4.

** а = a X  0,007254/N  (N = 235u / 238u  de l’échantillon).

La dispersion des a  peut-elle alors s’interpréter par une perturbation d’âge 
intermédiaire entre celui de la minéralisation et l’altération récente du gisement?
S’il n’est pas possible de fixer avec précision la date de l’événement qui a fait 
disparaître les deux tiers du plomb radiogénique de l’ensemble du gisement, 
celle-ci ne peut être cependant très ancienne. Elle a, en effet, conservé à 
l’ensemble des échantillons analysés un âge moyen apparent élevé bien qu’un 
échantillon tel le 2089 (C y = -  110) présente un âge apparent assez bas 
(700 millions d’années) associé à un Pb/U particulièrement faible. Une perturba
tion d’une telle ampleur, si elle est unique, devrait de toute façon conduire à une 
corrélation très nette entre a  et Pb/U, et cela particulièrement pour les 
échantillons à uranium «normal».

Pour faciliter la discussion qui suit nous utiliserons le diagramme 
(x = f ( 238U /206Pb) où, comme dans le diagramme Concordia, le lieu des points 
correspondant à une perturbation épisodique unique est une droite. Notons, 
cependant, que l’intersection de cette droite avec l’axe des a  fournit directement 
l’âge apparent du plomb à la date de la perturbation.

On a retenu dans le diagramme de la figure 1 les échantillons analysés 
pour lesquels la teneur en uranium est supérieure à 1%, en écartant cependant 
KN 5 1 /4 , 8 0 0 /1 , KN 234, qui sont très proches de zones de réaction et ont des a  
«anormalement» bas; on a conservé 330 (KN 47), KN 257 et KN 252 en n’excluant 
pas pour ces derniers une possibilité de contamination. Le «point moyen du 
SC 36» obtenu en moyennant sur l’ensemble du sondage les a' pondérés par les 
quantités de plomb correspondantes est porté à titre indicatif.



F IG .l. Diagramme a = f  (23SU/206Pb ). Les quatre droites représentent différentes hypothèses de perturbations 
(voir texte).
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On constate que les points sont très dispersés. La droite 1880 /160  M A  
passe à peu près au centre de la distribution. Remarquons cependant qu’avec 
cette droite modèle il est difficile d’interpréter le vieillissement par migration 
d’un échantillon tel le KN 266, qui présente un âge apparent («  = 12,5) 
supérieur à l’âge apparent du plomb migrant à 160 millions d’années (a = 12,2).
De plus, des échantillons comme KN 231, 220 et 257 auraient alors récupéré du 
plomb ou perdu de l’uranium par la migration récente qui permet d’interpréter 
la position de KN 7 0 /4  et 314. Cette hypothèse est incompatible, d’une part, 
avec ce qui est connu de la stabilité de l’uranium qui pour l’essentiel semble être 
resté en place. D ’autre part, il est difficile de supposer une rentrée de plomb 
dans des échantillons choisis à l’endroit d’un maximum de distribution en uranium.

On est conduit à admettre que seule une perturbation relativement ancienne 
permet d’interpréter la présence d’échantillons d’âges apparents élevés ayant 
conservé la majorité de leur plomb mais qu’à celle-ci doit être associée une 
perturbation récente responsable d’une perte considérable de plomb dans les 
zones de réaction comme dans certains échantillons «normaux». On a tracé sur 
le diagramme de la figure 1 deux droites «possibles», l’une (2 1 0 0 /1 0 0 0  millions 
d’années) tient compte de l’alignement de KN 266, 244 et 248, l’autre 
(1 9 5 0 /7 0 0 ), qui s’appuie sur KN 248 (14 ,5%  d’uranium), coupe la Concordia 
à une date correspondant à l’âge apparent de l’échantillon 2089 (700  millions 
d’années). Remarquons alors qu’entre ces deux hypothèses le rapport a du 
plomb migrant peut dépasser 0 ,14  pour la perturbation la plus récente et atteindre 
18 pour la plus ancienne. Ces valeurs sont à comparer à l’estimation d’âge 
apparent effectuée sur l’échantillon 1 4 1 3 /4 /f  (13 ,2  < a '  <  16,6). On doit noter 
que l’analyseur ionique a permis de mesurer sur des galènes des a très élevés 
(>  15) [7] qui confirment ainsi l’existence d’une perturbation ancienne.

Cette interprétation, qui rend compte de l’ensemble des observations 
effectuées sur le gisement, situe la date de mise en place la plus vraisemblable de 
l’uranium au-delà de 1900 millions d’années. Par ailleurs cet âge n’est pas 
incompatible avec la géochronologie régionale si l’on admet qu’une limite 
supérieure pour l’âge de la sédimentation est fournie par le dernier métamorphisme 
du socle vers 1900 millions d’années [3]. Il faudrait cependant admettre que la 
date de 1800 millions d’année fournie par les alcalins dans tout le Francevillien 
représente un événement postérieur (volcanisme du N ’goutou? ), événement qui 
n’aurait pas perturbé sensiblement le système U-Pb.

Plomb-208 et thorium

L’augmentation significative du rapport 2 0 8 /2 0 4  dans le coeur du sondage 
SC 36 est clairement liée aux fortes teneurs locales en thorium issues de la 
réaction nucléaire. Le rapport 2 0 8 /2 0 6  radiogénique peut être déduit du rapport 
232T h /238U moyennant une estimation raisonnable de la date de la réaction
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FIG.2. Diagramme a = f  f23SU/206Pb). Les points expérimentaux ont été corrigés d ’une 
contribution en plomb hérité dont l ’estimation est discutée dans le texte.

nucléaire; ce rapport est en effet peu sensible à ce paramètre. Avec t = 1900 millions 
d’années, un bon accord est obtenu entre rapport calculé et rapport mesuré à 
condition de fixer à 50 le rapport 2 0 8 /2 0 4  du plomb commun, ce qui n’est pas en 
contradiction avec les observations effectuées sur KN 231 et 248, où les contribu
tions en thorium sont négligeables. L ’échantillon 1901 pose un problème parti
culier. Le pic de thorium et d’uranium normal est associé à un pic de terres 
rares naturelles. Un excellent accord entre 2 0 8 /2 0 6  calculé et mesuré ne peut 
être obtenu qu’à partir d’une composante de plomb commun de rapport 
2 0 8 /2 0 4  d’environ 35. On a proposé d’interpréter cette anomalie par la 
présence à cet endroit du sondage d’un minéral détritique de type monazite. 
Remarquons que le rapport U /Th (12 ,9 ) est cependant exceptionnellement 
élevé pour ce type de minéral où l’on attend plutôt un rapport U /Th voisin de 
quelques % [8] et semble plus compatible avec celui d’une uraninite 
détritique (5 <  U /Th <  20).
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Si cette minéralisation de type placer est à l’origine des surconcentrations 
uranifères, le problème d’héritage de plomb devient alors critique. Nous avons 
tenté d’évaluer son influence de la manière suivante. On a supposé, d’une part, 
que l’excès de plomb-208 relativement à l’isotope 204 mesuré sur chaque t
échantillon exprime le décalage dans le temps entre la mise en place de 
l’uranium et sa surconcentration et, d’autre part, que les quantités d’isotope 204  
associées aux surconcentrations sont représentatives de la quantité de plomb 
hérité. Les quantités d’isotopes 206 et 207 peuvent alors être évaluées sur la 
base des concentrations vers 1900 millions d’années en 238U et 232Th d’un 
minerai primaire analogue à l’échantillon 1901.

La position des points expérimentaux de la figure 1 est alors considérable
ment modifiée (fig. 2). On constate une meilleure corrélation de la série des KN 
entre eux et avec le point moyen du sondage SC 36. La mise en place des 
surconcentrations se situerait dans ce modèle vers 1800 millions d’années. Le 
dépôt primaire d’uranium serait, compte tenu des quantités de plomb héritées, 
d’environ 250 millions d’années antérieur.

Thorium et date de la réaction nucléaire

Les remarques précédentes montrent que mis à part l’échantillon 1901 
les contributions en thorium naturel sont relativement peu importantes, ne 
dépassant pas 100 ppm dans les parties riches en uranium normal. Ceci justifie 
a posteriori l’utilisation du thorium issu de la réaction nucléaire aux fins 
d’estimer la date de la réaction nucléaire [2]. Ces calculs ont été repris pour 
le sondage SC 36 en utilisant les.paramètres nucléaires proposés dans [4]. Les 
dates calculées à partir du bilan thorium-uranium sont comparées dans le 
tableau III aux valeurs calculées à partir du bilan néodyme-uranium. Un assez 
bon accord est observé entre ces deux types de détermination. On constate en 
particulier que les tendances sont conservées, augmentation de la date au centre 
du réacteur et dans les échantillons de bordure. Cette dernière est particulière
ment frappante pour l’échantillon 1402 car elle implique un excédent d’environ 
300 ppm de thorium comparé aux 415 mesurés dont l’origine est, de ce côté du 
sondage, difficilement interprétable.

CONCLUSION

Ces mesures ont permis de lever plusieurs ambiguités. Elles confirment 
la complexité de l’histoire du plomb, qui comporte au moins deux perturbations 
distinctes, l’une ancienne, l’autre relativement récente. Il n’apparaît cependant 
pas possible de déduire une date précise de mise en place de l’uranium. On a 
tenté néanmoins de reconstituer une histoire du plomb qui s’accorde au mieux
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TABLEAU III. DATE DE LA  REACTION NUCLEAIRE CALCULEE A  
PARTIR DU BILAN THORIUM-URANIUM

E ch a n tillo n
T h o r iu m  dans
l ’é ch a n tillo n
(P P m )

D ate par le 
th oriu m  
( 1 0 9 ans)

D ate par le 
n é o d y m e  [4 ]  
( 1 0 9 ans)

K N  5 0  3 5 4 8 3 2 9 0 ±  3 0 1 ,9 4 1 ,97

SC 3 6  1 40 2 4 1 5  ±  15 3 ,4 5 2 ,0 3

1 4 1 0 2 5 5 5  ±  45 1 ,83 1,93

1413 2 4 0 0  ±  4 0 2 ,0 5 2 ,0 2

1 41 8 2 6 1 5  ± 2 0 1,91 1 ,93

1423 3 4 5  + 5 1 ,99 2 ,0 7

1425 1 5 0  ±  1 0 3 ,0 0 2 ,8

avec les autres données géochronologiques et les estimations de date de la 
réaction nucléaire. Elle comprend une mise en place de l’uranium à une date 
vraisemblablement supérieure à 1900 millions d’années qui rattacherait alors 
le cycle de sédimentation du Francevillien au dernier métamorphisme du socle; 
une perturbation ancienne qui pourrait coïncider avec l’intrusion des dolérites 
vers 900 millions d’années; une remobilisation récente dont il est impossible 
d e  f i x e r  la  d a t e  m a is  q u i  p o u r r a i t  c o r r e s p o n d r e  a u  r a j e u n is s e m e n t  d e s  r e l i e f s  

observé à l’échelle régionale et à l’altération générale du gisement.
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DISCUSSION

R. NAUDET: Je souhaiterais ajouter quelques compléments à l’exposé de 
M. Devillers en ce qui concerne les mesures de thorium. Nous avons fait des 
dosages de thorium avec trois objectifs. D ’une part, nous voulions le comparer 
au plomb et confirmer l’héritage en plomb-208 qui semblait résulter des analyses 
effectuées dans le sondage SC 36 (IA E A -SM -204/24)1. D’autre part, nous 
voulions tenter de dater le déplacement d’uranium appauvri, c’est-à-dire voir 
si dans les bordures il y avait une corrélation entre l’uranium-235 manquant et 
le thorium (une telle corrélation signifiant que l’uranium s’est déplacé à une 
époque où il y avait encore de l’uranium-236). Enfin nous voulions essayer de 
déterminer, par comparaison entre le thorium radiogénique et le néodyme de 
fission dans le coeur, s’il y avait eu un départ d’uranium au cours des réactions.

En ce qui concerne le premier point, l’héritage en plomb-208 a été 
confirmé; M. Devillers en a parlé, et je n’y reviens pas.

En ce qui concerne le second, les mesures ont été faites dans deux groupes 
d’échantillons voisins, d’une part trois échantillons de la bordure inférieure du 
SC 44 (nos 1932, 1933 et 1933 /2), d’autre part dans trois échantillons de la 
bordure supérieure du SC 30 bis (nos 2060 , 2066 et 2500). Dans le premier 
groupe, on a trouvé une corrélation spectaculaire puisque la quantité de thorium 
passe de 55 ppm à 1125 ppm quand on va de l’échantillon 1932 au 1933 /2 , et 
les quantités supplémentaires correspondent exactement à ce qu’on peut 
attendre, compte tenu des déficits en isotope 235. Malheureusement nous ne 
sommes pas sûrs de la validité de l’ échantillonnage; je m ’explique: on trouve 
dans cette bordure de l’uranium très appauvri (0 ,558% ) voisinant avec de 
l’uranium presque naturel, mais nous nous demandons s’il ne s’agit pas d’un 
petit fragment de coeur qui aurait été incorporé au cours du carottage.

1 F R E J A C Q U E S , C ., e t  al., in  L e p h é n o m è n e  d ’O k lo  (C .R . C o ll. L ib rev ille , 1 9 7 5 ) , A IE A , 
V ien n e  ( 1 9 7 5 )  5 09 .
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M. Cesario (IA E A-T C-119/17 , présents comptes rendus) et Mme Havette 
(IA E A-T C -119/13 , présents comptes rendus) ont étudié également cette portion 
de sondage qui nous avait paru extrêmement intéressante, mais sur laquelle 
certains résultats nous ont rendus méfiants.

Dans le deuxième groupe, les résultats sont moins spectaculaires, car les 
quantités d’uranium-235 sont plus faibles, et les quantités de thorium radio
génique éventuelles deviennent plus voisines des quantités (inconnues) de thorium 
commun. Néanmoins les trois résultats, qui s’échelonnent entre 95 et 305 ppm 
(alors que la teneur en thorium commun est généralement de l’ordre de 50  
à 100 ppm), sont également corrélés et conformes à ce qu’on peut attendre. Il 
semble donc bien que l’on puisse affirmer que l’uranium s’est déplacé à un 
moment où l’uranium-236 était présent, c’ est-à-dire probablement à l’ époque 
des réactions comme d’autres arguments le suggèrent (Mme Havette a également 
observé cette corrélation dans un échantillon du SC 20).

Le troisième objectif consistait à comparer directement les quantités 
formées de néodyme de fission et de thorium, qui toutes deux sont, en première 
approximation (les corrections sont faciles à faire), proportionnelles aux 
nombres de fission. Si par exemple on trouve un déficit de thorium par rapport 
au néodyme, cela signifie ou bien que le thorium a migré (ce qui est a priori peu 
probable) ou bien qu’il y a un excès de néodyme (mais cela ne peut être vrai 
partout), ou bien qu’un peu d’uranium est parti pendant les réactions (en effet 
dans ce cas, il a emmené avec lui l’ isotope 236 , alors que le néodyme formé à ce 
moment est resté). Les mesures faites dans le sondage SC 36 semblaient effective
ment montrer un léger déficit en thorium dans le coeur (même en considérant 
que la totalité était radiogénique, donc a fortiori en tenant compte du thorium 
commun). Il a paru intéressant de faire quelques mesures dans la coupe 2'P' 
(étudiée aux Etats-Unis), qui présente un transitoire très marqué de teneur et de 
taux de réaction.

Les résultats sont assez surprenants; en effet si on a trouvé un léger déficit 
de thorium par rapport au néodyme dans les échantillons latéraux (1179 et 1885), 
il y a au contraire un assez large excédent (20 à 30%) dans les deux échantillons 
centraux (1181 et 1183). Faut-il admettre qu’il y a eu un départ de néodyme 
(mais alors le déséquilibre entre N d/U  et fluence serait encore accentué) ou au 
contraire une migration centripète du thorium (étonnante, parce qu’elle se serait 
faite longtemps après les réactions)? Peut-être faut-il reprendre cette mesure; elle 
montre en tout cas qu’il peut y avoir des déséquilibres importants entre des 
éléments pourtant réputés stables.

J’aimerais refaire des comparaisons thorium-néodyme, d’une manière non 
plus ponctuelle mais intégrale, c’est-à-dire en comparant les quantités globales 
de néodyme de fission et de thorium formées dans l’ensemble d’un sondage.

B. POTY: L’hypothèse d’une minéralisation de type placer avec des 
uraninites détritiques me paraît extrêmement peu vraisemblable dans le cas
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d’Oklo. Le rapport U /Th dont vous parlez résulte beaucoup plus vraisemblable
ment d’un mélange d’oxyde d’uranium et de minéraux détritiques riches en 
thorium (monazites, zircons) qui sont fréquents dans ce gisement. Avez-vous 
effectué votre analyse à la microsonde sur un monocristal d’uraninite ou s’agit-il 
d’une poudre?

C. DEVILLERS: Non, il ne s’agit pas d’une analyse sur un monocristal.
Le problème est de savoir si dans le gisement primaire qui est à l’origine de 
l’héritage constaté en plomb-208 il y avait ou non une grande quantité d’uranium 
par rapport au thorium. Si c’était le cas, cela voudrait dire qu’il y a aussi un 
héritage important en isotopes 206 et 207: c’est la question que j ’ai soulevée.

J. GEFFROY: La plupart des géologues sont en accord pour considérer 
le granite du Chaillu comme la source première la plus vraisemblable de l’uranium 
capté dans les horizons carbonés du Francevillien. Ceux-ci auraient d’abord 
précipité l’uranium grâce à leur caractère réducteur. Or, de tels sédiments 
organogènes, souvent riches en soufre, constituent aussi des horizons de capture 
des éléments chalcophiles, dont le plomb (ceci antérieurement aux éventuels 
processus de surconcentration en gisements exploitables). Il est donc probable 
qu’ on y retrouve une grande partie du plomb hérité du granite du Chaillu: 
éventuellement plomb non radiogénique, auquel s’ajoutent les plombs 206 , 207 
et 208 engendrés dans le granite depuis sa mise en place jusqu’à son érosion, 
notamment aux dépens de l’uranium et du thorium des zircons.

R. NAUDET: Je crois que c’est effectivement l’ explication la plus 
plausible pour l’héritage de plomb ancien. Comme dans les granites, il y a 
généralement plus de thorium que d’uranium; cela veut dire que l’héritage 
éventuel en plomb 206 et 207 est vraisemblablement beaucoup moins grand que 
celui considéré par M. Devillers (sans être pour autant négligeable).

A  l’appui de la remarque faite par M. Geffroy, je voudrais rappeler que dans 
l’ensemble du gisement d’Oklo (y compris dans les surconcentrations), on a relevé 
une corrélation entre le plomb commun (repéré par l’isotope 204) et l’uranium, 
ce qui tend à prouver que le plomb s’est mis en place dans des conditions 
analogues à celles de l’uranium.

Pour en revenir à l’échantillon 1901, qui est à l’origine de cette discussion, 
je précise qu’on a effectivement vu une monazite dans un fragment de cet 
échantillon, et que d’autre part dans cette portion du sondage SC 36 il n’y a pas 
coïncidence exacte entre les «pics> d’uranium et de terres rares naturelles.
Par conséquent, il me paraît certain que, comme l’a dit M. Poty, il s’agit d’un 
mélange, et qu’il ne faut pas chercher une relation génétique entre le thorium 
et l’uranium.
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Résumé—Abstract

L ’ A G E  D U  G IS E M E N T  D ’ U R A N IU M  D ’ O K L O  D E T E R M IN E  A  P A R T I R  D E S  ISO T O P E S  
D E  U -P b: 2 ,0 5  X 10 9 A N N E E S .

Les valeurs is o to p iq u e s  d e  U  et Pb m esu rées sur d ix  é ch a n tillo n s  (d e  10 à 100  g ) prélevés 
à un e d ista n ce  d e  2 à 10  m  des lim ites  de  la z o n e  de réa ctio n  d ’ O k lo  in d iq u e n t p o u r  le 
g isem en t d ’ O k lo  un  âge prim aire  d e  2 ,0 5  ±  0 ,0 3  X 109 ans et un âge se con d a ire  de 
0 ,3 7 5  ±  0 ,0 2 5  X  109 ans. Les e f fe ts  de  la p erte  d e  P b se m an ifes ten t sur to u s  les é ch a n tillon s ; 
la perte  m o y e n n e  est de  5 0% . Les d on n ées  is o to p iq u e s  de U -P b e t de  Pb so n t co m p a tib le s  avec 
un  m o d è le  q u i d o n n e  au g isem en t un  âge prim aire  de  2 ,0 5  X 109 ans, avec la d iffu s io n  vo lu m iq u e  
in in te rro m p u e  d u  p lo m b  à p a rtir  de l ’ uran in ite  e t avec la perte  co n tin u e  o u  ré ce n te  de c e  p lo m b . 
En ce  cas, l ’ âge d e  0 ,3 7 5  X  1 0 9 ans n ’est q u ’ un a rte fa c t  sans s ig n ifica tio n  te m p o r e lle . En p renan t 
une va leur m o y e n n e  de  D /a 2 =  3 ,5  X 1 0 -11 a -1  ce  m o d è le  e x p liq u e  l ’ âge apparent fo u r n i par Pb de 
1,8 X 1 0 9 années ob servé  par d ’ autres ch erch eu rs. A  partir  des d o n n ées  p o u r  208P b /206P b, on  
ca lcu le  p o u r  le  g isem en t d ’ O k lo  un e valeur m o y e n n e  U /T h  d ’ e n v iron  100 .

U -Pb A G E  (2 .0 5  X  1 0 9 Y E A R S )  O F  T H E  O K L O  U R A N IU M  D E P O S IT .
U and Pb is o t o p ic  data  o n  te n  sam ples (1 0  to  1 0 0  g )  2  to  10 m  fr o m  the b o rd e rs  o f  the 

O k lo  re a cto r  zo n e s  in d ica te  a p rim ary  age o f  2 .0 5  ±  0 .0 3  X  109 years fo r  th e  O k lo  d e p o s it  
and a s e co n d a ry  age o f  0 .3 7 5  ±  0 .0 2 5  X 1 0 9 years. A ll sam ples sh ow  e ffe c ts  o f  Pb lo ss ; the  
average loss  is 5 0% . B o th  th e  U -Pb and  Pb is o t o p ic  data  are con sisten t w ith  a m o d e l o f  a 
p rim ary  2 .0 5  X 1 0 9-yea r age o f  th e  d e p o s it , c o n t in u o u s  v o lu m e  d iffu s io n  o f  Pb fr o m  uran in ite , 
and  e ith er c o n t in u o u s  o r  recen t lo ss  o f  th is P b . In  this case th e  0 .3 7 5  X  109-year age is an 
a rtifa ct w ith o u t  t im e  s ig n ifica n ce . U sing an average va lue o f  D /a 2 =  3 .5  X  1 0 ~!1 a -1 th is m o d e l 
exp la ins the apparent 1.8 X  109-yea r Pb age o b se rv e d  b y  o th e r  w ork ers . F ro m  th e  208P b /206Pb 
data  th e  average U /T h  va lue ca lcu la ted  f o r  the  O k lo  d e p o s it  is ~  100 .

* W ork  p e r fo rm e d  u n d er th e  auspices  o f  th e  US E nergy  R esea rch  and 
D e v e lo p m e n t  A d m in is tra tion .
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The determination of age of the Oklo uranium deposit and the time when 
portions o f th is  deposit behaved as a natural uranium fiss ion  reactor 
have been the subject o f a number o f investigations. Weber and Bonhomme [1 ] 
summarized the Rb-Sr and К-Ar isotopic data and the geologic relationships, 
many o f which appear to remain poorly defined. In general, isotopic data on 
rocks o f the Franceville series to which the Oklo uranium deposit belongs 
y ie ld  ages o f ^  1.8 x 109 years, whereas isotopic data on igneous and meta- 
morphic rocks marginal to the sedimentary Franceville basin indicate that the 
age o f deposition could be as great as 2.2 x 109 years. The К-Ar data on 
do le rite  samples [1 ] y ie ld  ages o f ^  0.85 x 109 years which they suggest is 
the time o f intrusion o f these dolerites in to  the Franceville series and also 
y ie ld  ages o f ^  0.50 x 109 years which they suggest is the time of fau lting  
and fo lding o f the series.

U and Pb isotopic data reported by Lancelot et al_. [2 ] do not y ie ld  a 
well-defined age, although these authors suggest an age o f 1.75 x 109 years. 
S im ila rly , Devillers et al_. [3 ] reported U and Pb isotopic data which do not 
y ie ld  a well-defined age and conclude that the age could be from 1.8 to
2.05 x 109 years.

Using data on the abundances of Nd, Sm, Ru, and Th isotopes produced in 
the reactor, Devillers et al_. [3 ] deduced an age o f 2 x 109 years fo r the 
reactor. Cowan et a l. РП modeled the reactor by assuming the reactor oper
ated during the period o f U deposition and bv varying the accretion rate 
calculated ages ranging from 1.8 to 2.1 x 10  ̂ years. S im ila rly , Bryant et 
a l . [5 ], using the d iffe re n t published thermal neutron capture cross-sectTôns 
on 153Nd,calculated ages o f the reactor o f 1.8 to 2.1 x 109 years. Ruffenach 
e t al_. [6 ] have calculated from U fiss ion  data an age o f 2.0 + 0.1 x 109 
years fo r the reactor.

In th is  report U and Pb isotopic data are presented on ten U ore samples 
peripheral to the reactor zones. These samples are from 2 to 8 meters from 
the borders o f the reactor zones and were analyzed in an attempt to c la r ify  
the age o f the deposit and to see to what extent Pb o f anomalous isotopic 
composition produced from the U o f anomalous isotopic composition has migrated 
from w ith in the reactor zones and deposited in these peripheral regions.

INTRODUCTION

ANALYTICAL TECHNIQUES

Samples weighing from 10 to 100 g along with analyses o f U concentrations 
and U isotopic abundances were supplied through the courtesy o f R. Naudet of 
the French Atomic Energy Commission. 2 to 10 mg aliquots were taken fo r the 
Pb isotopic analyses. The samples were dissolved in a mixture o f HC1 and 
HN03. This procedure does not dissolve s ilic a te  minerals and in a ll cases 
the s ilic a te  residue consisted prim arily  o f quartz. Pb was separated using 
conventional ion exchange techniques. U was separated from the sample using 
Dowex 1-X8 (100-200 mesh) and eluting Pb with \0 N HC1, followed by an anion 
exchange column Dowex 1-X8 (100-200 mesh) to separate Pb from the a lka lis  and 
alkaline earths, and f in a lly  by a cation exchange column Dowex 50-X8 (100- 
200 mesh) incorporating the techniques described by Tera and Wasserburg [7 ].
Pb was analyzed on an AVC0 model 9100 mass spectrometer using the s ilic a  
gel-thermal ionization technique.

Pb concentrations were determined by X-ray fluorescence on 5-g aliquots 
of the samples.
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ANALYTICAL RESULTS

The U and Pb concentration and isotopic data are presented in Table I .
The U concentrations vary by a facto r o f 10 as do the Pb concentrations, and 
the Pb/U values range from 0.1 to 0.3. A ll o f the samples have "normal" U 
isotopic abundances.

The Pb data are plotted on Figure 1. We have chosen to p lo t the data on 
th is  207Pb/206Pb versus 20,,Pb/206Pb representation rather than the more con
ventional 206Pb/20*Pb versus 207Pb/2eifPb diagram because o f the large 20GPb/20l,Pb 
values. For reference we have included an insert on th is  figure on which 
modern and primordial Pb isotopic abundances are plotted. The bar labelled 
"Figure" represents the area o f the data p lo t. In general the data define ,a 
linea r array; the line  has a very steep slope indicating the presence of 
extremely radiogenic " in i t ia l "  Pb and i t  intersects the 207Pb/206Pb axis at 
a value corresponding to a time o f 0.375 x 10s years. There is  deviation of 
the data about the lin e  s ig n ifica n tly  outside o f e rro r, a point to which we 
w il l  subsequently return. We note that these data are quite d iffe re n t from 
those reported by Lancelot et a l. [2 ] and Devillers et al_. [3 ]. Our measured 
20 6Pb/ Pb values range from 3000 to 9000 whereas tficfse reported by Lancelot 
et a l. [2 ] on samples with normal U isotopic abundances range from 1000 to 
SÜ’OÜ’ and those reported by Devillers et al_. [3 ] range from only 1000 to 2000.
I t  is not clear whether the re la tiv e ly  low 2“ 6Pb/2t" ,Pb values are due to 
large laboratory contamination o f the samples by these workers or i f  there 
are large amounts o f 20"Pb in the s ilic a te  minerals which these workers 
dissolved and we did not.

On a p lo t o f 2 0 8Pb/20 6Pb versus 201fPb/2(,ePb (not illu s tra te d ) the data 
also define a linear array. The lin e a r ity  o f the data array indicates that 
a ll the samples have the same Th/U value. The steep slope o f the line  again 
indicates the presence o f a very radiogenic " in i t ia l "  Pb and the intersection 
of the lin e  at the 208Pb/206Pb axis is  consistent with an age of 0.375 x 109 
years.

The data corrected fo r common Pb using 20 6Pb/201,Pb = 15.34 and 
20 7Pb/20**Pb = 15.57 are lis te d  in  Table I I .  The * symbol indicates the cor
rected data. These data are plotted on Figure 2 and with one exception form 
a precise linear array whose lower intersection with concordia is  0.375 + 0.025 
x 109 years. The upper intersection is  2.05 +0.03 x 109 years which we 
in te rp re t as the age o f formation o f the Oklo uranium deposit. This age of
2.05 x 109 years is  greater than the ^  1.8 x 109 year age o f the Franceville 
series determined from Rb-Sr isotopic data. I t  is  also greater than the U-Pb 
age presented by Lancelot et al_. [2 ],  but as noted e a rlie r th e ir  data did not 
precisely define an age. Tfie age is ,  however, in agreement with the ages 
calculated by modeling the reactor using rare-earth element isotopic data 
[3 ,4 ,5 ].

The age o f 0.375 x 109 years determined by the U-Pb data (Figure 2) is 
the same as the age determined by the 207Pb-20®Pb-20',Pb data (Figure 1) and 
is consistent with the 20вРЬ-20еРЬ-20ЦРЬ data. The usual in terpretation of 
these U-Pb data is  that 2.05 x 109 years is  the primary age o f the uranium 
deposit and 0.375 x 109 years is  the time o f an episodic disturbance with Pb 
isotopic homogenization and red is tribu tio n . A ll o f the samples we analyzed 
p lo t to the r ig h t o f concordia indicating only Pb loss during the 0.375 x 109 
year "event". In Table I I  the fraction  o f Pb lo s t at th is  time { £ )  is  tabu
lated fo r each sample. The losses range from 2 0 %  to 80%; the average loss is  
50%.
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TABLE I. OKLO PERIPHERAL SAMPLES: U-Pb D ATA

Sample Wt.% U ut.% Pb Pb/U 238u /235u 2°8pb/206pb 207pb/206pb 204pb/206pb

KN 270 between Zones 1 & 2 13.3 1.9±0.2 .14 138.1 0.00859±1 0.10851±4 0.000180±1

SCO 2252 ~3.2 0.62+0.06 .19 137.9 0.01270±1 0.12099±2 0.000256±1

KN 258 peripheral to ~2 0.27Ю.03 .14 138.0 0.00773±12 0.10291±5 0.000140±3

KN 266 Zones 5 & 6 8.5 2.7±0.3 .32 137.8 0.00769±2 0.12645±3 0.000167±3

KN 244 2.7 0.83+0.08 .31 137.8 0.00877±1 0.11887±2 0.000198±1

KN 255 5.3 0.98±0.10 .18 137.9 0.01030±1 0.11310±6 0.000219±2

KN 268 -1.3 0.34±0.03 .26 138.0 0.01006±1 0.12117±3 0.000206±1

KN 224 peripheral to 3.0 0.30+0.03 .10 138.1 0.00522±1 0.09369±2 0.000112±1

KN 236 Zones 3 & 4 1.5 0.41±0.04 .27 138.9 0.0106H1 0.12630±2 0.000219±1

KN 241 III 15 m S. Zone 4 8.3 1.4+0.1 .19 137.9 0.00591+3 0.10760±3 0.000115±1

G
A
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2 0 4 p b / 2 0 6 p b

FIG.l. The data for  samples peripheral to the Oklo reactor zones are plotted on this 207Pb/206Pb 
versus ™Pb/206Pb diagram. The linear array extrapolates to the 201Pb/206Pb axis at a point 
corresponding to 0.375  X  109 years. The age is calculated using \ (23ñU) = 0.155125  X 7 0 " 9 a _1 
a n d \ (23SU) =  0.98485  X  10~9 a~\

From the U-Pb and Pb isotopic systematics we calculate fo r the Oklo 
deposit at 0.375 x 109 years average values o f 20 8Pb/2<"*Pb, 20 7Pb/20l,Pb, 
and 206Pb/20-Pb o f 46, 500, and 3450, respectively. Assuming normal common 
Pb isotopic abundances as the in i t ia l  Pb at 2.05 x 109 years, these Pb isotopic 
abundances at 0.375 x 109 years correspond to an average 23eU/20l*Pb value 
(calculated as today's equivalent) in the interval 2.05 to 0.375 x 109 years 
o f 11,000 (equivalent to U/Pb = 1500) and an average U/Th value o f 60 which 
corresponds to an enrichment o f U re la tive  to Th by a factor o f ^  250 compared 
to the average U and Th abundances in rocks.
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TABLE II. Pb-U D ATA (CORRECTED FOR COMMON Pb)

SAMPLE 238u /206Pb* 207pb*/206pb* £

KN 270 6.74 0.10600 0.72

SCO 2252 5.05 0.11747 0.56

KN 258 7.09 0.10095 0.74

KN 266 3.15 0.12417 0.18

KN 244 3.16 0.11614 0.18

KN 255 5.24 0.11006 0.58

KN 268 3.84 0.11834 0.36

KN 224 9.43 0.09210 0.85

KN 236 3.59 0.12336 0.30

KN 241 5.69 0.10600 0.63

None o f the isotopic data, heretofore, presented has indicated geologic 
a c tiv ity  at 0.375 x 109 years which could be associated with Pb red is tribu 
tio n . Cowan [8 ] suggests that the extensive Pb loss observed throughout the 
Oklo deposit is  due to d iffus ion  o f Pb out o f uraninite and subsequent trans
port out o f the deposit. Following the conventions established by T ilton  [9 ] 
the locus o f points fo r values o f D/a2 ( i.e .  a time and temperature indepen
dent value o f the d iffus ion  co e ffic ie n t, D, and an e ffective  grain radius, 
a) and an in i t ia l  age o f 2.05 x 109 years intersects the concordia at 2.05 x 
109 years, passes through the co llinea r array o f data points on Figure 2, and 
curves to a sub-horizontal line  at 207Pb / 20ÎPb* = 0.09. Thus, 2.05 x 109 
years is  the primary age and the age o f 0.375 x 109 years is  an a r t ifa c t of 
d iffus ion  as a consequence o f extending the linear portion o f the d iffusion 
locus from 207Pb / 206Pb = 0.13 to 0.09 to intersect concordia. This age, 
therefore, has no time significance.

One way in which the linear array we observe could be produced is  i f  Pb 
had continuously diffused from uraninite grains from 2.05 x 109 years and 
had recently been removed from the system in varying amounts. The value of 
the * e7Pb*/«*Pb* removed would be 0.14 (see Figure 2) and thus the maximum 
207рь*/20брь observable age (assuming one had a pure Pb sample) would be 2.2 
x 109 years and using the value of D/a2 = 3.5 x 10-11 a '1 (Cowan [8 ])  the 
average 207Pb / 2 06Pb age would be 1.8 x 109 years which is  that observed by 
Lancelot e t ajk [2 ] and Devillers et ab [3 ].
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FIG.2. Uand РЪ isotopic data fo r  samples peripheral to the Oklo reactor zones. ' The concordia 
curve is calculated using X(23SUj =  0.155125  X  10~9 a~l and \ (235U) =  0.98485 X 10 9 a *.
The data define a linear array whose upper intersection with concordia is 2.05 X 109 years 
which we interpret as the primary age o f  the deposit.

We also note that samples which at 2.05 x 109 years had the same value 
o f 2 38u /20lfPb w il l  as a consequence of d iffus ion  form a linea r array on a 
207Pb/20 6Pb versus 201,Pb/2!l6Pb p lo t which extrapolates to a 207Pb/2°6Pb 
value corresponding to an age o f 0.375 x 109 years. The mixture then of 
20l,Pb-rich Pb from s ilic a te  minerals with the Pb remaining in  the uraninite 
grains would produce a scatter o f data points which on the 207Pb/206Pb versus 
ioitpb/2 0 6 pb diagram would converge to т = 0.375 x 109 years. This may explain 
the scatter in our data array (Figure 1) and the even greater scatter when we 
p lo t the Pb isotopic data o f Lancelot et al_. [2 ] and Devillers et al_. [3 ] and 
also explain the re la tiv e ly  20,,Pb-rich nature o f the samples analyzed by 
these coworkers.

, From our samples which exh ib it the least Pb loss we calculate an average 
U/Th fo r the Oklo deposit o f ъ  100. This value is  consistent with the e s t i
mate o f Naudet [10 ]. '

In summary i t  appears that the explanation o f our data in terms o f a 
volume d iffus ion  model explains why 0.375 x 109 years is  not an age indicated 
by other isotopic data, explains the ^  1.8 x 109 year age observed by other 
workers and explains how Pb is  lo s t from the deposit.
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DISCUSSION

J.F.W. BOWLES: Des analyses par microsonde (voir IAE A -TC -119/28 , 
présents comptes rendus) des matériaux d’Oklo confirment l’hypothèse d’un 
déplacement notable de plomb dans l’ uraninite. En outre, on trouve des 
quantités considérables de plomb sous forme de grains isolés de galène à proximité 
de l’uraninite et disséminées dans l’ensemble des phases argileuses, ce qui paraît 
appuyer votre idée d’une diffusion continue de plomb.

Vous avez présenté des résultats très intéressants et instructifs sur les 
rapports U/Pb. Avez-vous effectué vos analyses sur des cristaux d’uraninite 
séparés ou sur des échantillons de roche totale? Dans d’autres gisements où des 
processus diagénétiques et métamorphiques ont mobilisé le plomb et ont ainsi 
rendu difficile l’interprétation des données isotopiques, des résultats plus 
cohérents ont été obtenus au moyen d’analyses de roche totale effectuées sur 
des échantillons suffisamment grands pour inclure une portion importante du 
plomb mobilisé. Je voudrais recommander à cette réunion l’utilisation de cette 
technique.

G.A. COWAN: D’après ce que m ’a dit M. Gancarz, les échantillons dont il 
est question devaient être des roches entières dont L’uraninite n’avait pas été 
séparée. Dans le cas contraire les résultats ne seraient pas valables car une grande 
partie du plomb a été en effet retenue sous forme de galène dans l’échantillon, 
et nous aurions obtenu des résultats tout différents. Il est vrai que M. Gancarz 
a examiné quelques phases d’uraninite séparée, mais je suis certain que ces 
analyses-ci ont été effectuées sur des roches totales.
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Résumé—Abstract

L E  D O S A G E  D U  R U T H E N IU M  D A N S  L E S  M IN E R A IS  D ’ U R A N IU M  E T  L E  C A L C U L  D E S 
R E N D E M E N T S  D E  L A  F IS S IO N  S P O N T A N E E  D E  238U .

P our d é term in er le  rô le  q u e  p eu t jo u e r  le ru th én iu m  c o m m e  é lém en t de ré fé re n ce  des 
réacteurs de  fiss ion  naturels, o n  a d o sé  le  ru th én iu m  dans 25 é ch a n tillon s  p rov en a n t de  g isem ents 
co n n u s  p o u r  être  rich es en uran iu m . O n  a co n sta té  dans to u s  ces  é ch a n tillo n s  u n e  c o m p o s it io n  
is o to p iq u e  q u e  l ’ o n  ne p e u t  a ttribuer u n iq u e m e n t au ru th én iu m  n aturel n i à ce lu i p roven a n t 
d ’ un e fiss ion  th erm iq u e  de 235 U . A p rès  avo ir  fa it  un e c o r re c t io n  p o u r  ten ir c o m p te  du 
ru th én iu m  n aturel o n  a c o n c lu  q u e  le  ru th én iu m  restant é ta it  un  m élan ge d e  ru th én iu m  d û  à 
la fiss ion  sp o n ta n é e  de 238U  e t à la fiss ion  th erm iq u e  in d u ite  de 235U . A  l ’heu re  a ctu e lle , on  
su p p ose  qu e  les valeurs is o to p iq u e s  d u  ru th én iu m  q u i p résen ten t les p lus grandes d iffé re n ce s  
avec ce lles  q u ’ o n  p eu t a tten d re  de la  fiss ion  th erm iqu e  de  23SU  so n t ce lles  q u i se ra p p ro ch e n t  
le p lus d e  la ré p a rtitio n  is o to p iq u e  d u  ru th én iu m  co r re sp o n d a n t  à la  fiss ion  sp o n ta n é e  de  238U.
O n a ca lcu lé  le  ren d e m e n t en  ru th én iu m  des p ro d u its  de  la fiss ion  sp on ta n ée  de 238U  en  fixa n t 
à 6 ,0 %  la ten eu r is o to p iq u e  n o rm a le  d e  " R u .  L ’ o p é ra t io n  d ’ analyse con siste  à séparer le 
ru th én iu m  de l ’ é ch a n tillo n  de  m in era i d issous en  d istillant le  t é tr a o x y d e , e t  en  m esu rant au 
m o y e n  d ’ u n  sp e c tro m è tre  de m asse à so u rce  th e r m o ïo n iq u e . C ette  m é th o d e  p e rm e t de  m esurer 
des qu a n tités  de ru th én iu m  ne dépassant pas q u e lq u e s  na n ogra m m es. P ou r m esu rer la 
co n ce n tra t io n , o n  fa it  a p p el co m m e  is o to p e  de ré fé re n ce  à 96 R u . L ’ é tu d e  d o n n e  les détails  des 
o p é ra t io n s  de séparation  ch im iq u e  et de  s p e c tro m é tr ie  de  m asse.

T H E  M E A S U R E M E N T  O F  R U T H E N IU M  IN  U R A N IU M  O R E S  A N D  238U  S P O N T A N E O U S  
F IS S IO N  Y IE L D S .

In th e  p ro ce ss  o f  evaluating  th e  p o te n t ia l use o f  ru th en iu m  as a m o n ito r  fo r  natural fiss ion  
rea ctors , 25  se le c te d  sam ples fr o m  k n o w n  r ich  uran iu m  o re  d e p o sits  w ere  ana lysed  f o r  ru th en iu m .
A ll o f  th e  sam ples gave an is o to p ic  c o m p o s it io n  w h ic h  c o u ld  n o t  be  so le ly  a ttr ib u ted  t o  natural 
ru th en iu m  or  fr o m  235U  th erm al fiss ion . A fte r  c o r r e c t io n  f o r  natural ru th en iu m , it w as c o n c lu d e d  
that the residual ru th en iu m  was a m ix tu re  o f  ru th en iu m  p r o d u c e d  fr o m  238U  s p o n ta n e o u s  fission  
and in d u ce d  235U therm al fiss ion . F o r  th e  p resen t, it is assum ed that th e  ru th en iu m  is o to p ic  
values w h ich  s h o w  th e  greatest d iverg en ce  fr o m  that f o r  235U  therm al fiss ion  m o st  c lo s e ly  
a p p ro x im a te  th e  ru th en iu m  is o to p ic  d istr ib u tio n  f o r  238U  sp o n ta n e o u s  fiss ion . T h e  238U  sp o n ta n e o u s  
fiss ion  y ie ld s  fo r  ru th en iu m  w ere ca lcu la ted  b y  n orm a liz in g  the  is o to p ic  a b u n d a n ce  o f  99 R u  to  
6 .0 % . T h e  analysis p r o ce d u re  con sists  o f  separating ru th en iu m  fro m  th e  d isso lved  o re  sam ple 
b y  d istilla tion  o f  the  te tra o x id e , and  m easu rem en t using th erm al io n iz a t io n  m ass sp e c tro m e try .
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A s little  as a fe w  nanogram s o f  ru th en iu m  can  b e  m easured  using th is te ch n iq u e . F o r  c o n ce n tra t io n  
m easurem en ts, 96 R u  is used  as the sp ik e  is o to p e . D eta ils  o f  the  ch em ica l separations and m ass 
s p e c tro m e try  p r o ce d u re  are given.

1. INTRODUCTION

Since the in i t ia l  discovery o f the natural occurrence o f a sus

tained nuclear chain reaction at the Oklo s ite  in Gabon, considerable 

speculation has been presented re la tive  to the occurrence o f other 
natural reactors. While i t  1s now generally believed that the Oklo 

Phenomenon was not unique, the probability  o f detecting another such 

occurrence is less clear. For reactor sites which have remained in ta c t, 

measurement o f the U Isotopic abundances generally provides the most 

d irec t evidence fo r the detection o f a nuclear chain reaction. However, 

i f  the s ite  has been subjected to geologic processes which have resulted 

in the wide spread dissemination o f the depleted uranium, s u ffic ie n t 
d ilu tio n  o f th is  material with normal uranium w ill minimize the useful

ness of the uranium Isotopic analysis. As an a lte rna tive , and more 

sensitive technique, Roth and co-workers(1)at the L ib re v ille  Oklo Sym
posium suggested analyzing fo r the fiss ion  products elements selenium, 

ruthenium, palladium, and te llu rium , which are rare in nature but which 
have re la tiv e ly  high fiss ion  y ie lds. Of these, ruthenium is  the most 
sensitive monitor, having a natural abundance 1n the earth 's crust o f 
^1 part per b il l io n  or less, and an elemental fiss ion  y ie ld  o f ^ 2 5 % .  

Thus, the isotoplc composition o f natural occurring ruthenium should 

be s ig n ifica n tly  altered i f  fiss ion  product ruthenium is  present.

To evaluate the use o f ruthenium as a monitor fo r natural fiss ion  

reactors, 25 selected samples from known rich  uranium ore deposits were 
analyzed.

2. PROCEDURE

The ground ore sample is  leached fo r several hours 1n a boiling 

mixture o f 9M HC1-3M HN03 and f i lte re d . Ruthenium 1s separated by 

d is t i l la t io n  o f the tetraoxide from a bo iling  mixture o f su lfu ric  acid 

and sodium blsmuthate, and collected in  c h ille d  HC1. The analysis 

technique 1s thèrmal ionization mass spectrometry. For concentration 

measurements, we have used 96Ru as the spike isotope; however, 10l4Ru
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may be preferred to eliminate the possible interference from 9 6 Mo. As 

little as a few nanograms of ruthenium can be measured using this proced

ure.

A complete description of the procedure is given in the Appendix.

3. RESULTS AND DISCUSSION

As part of a survey study for other possible natural reactors, 25 

selected samples have been analyzed to determine the isotopic composi

tion of uranium and ruthenium. Included were samples from the Jabiluka 

and Nabarlek deposits in Australia; the Rabbit Lake, Cluff Lake, and 

Key Lake areas of Canada; and selected specimens from the Frondel collec

tion at Harvard University. The latter included specimens from the 

Kasolo and Shinkolobwe deposits in Zaire as well as selected specimens 

representative of rich uranium ore deposits in Canada, S.W. Africa, 

Australia and Brazil.

Although none of these samples showed an obvious depletion in 

2 3 5 U, the ruthenium Isotopic composition was quite variable. In all 

cases, the Isotopic composition of the ruthenium could not be solely 

attributed to natural ruthenium or that from 235U thermal fission.

After correction for natural ruthenium based on mass 100, the resulting 

Isotopic composition still varied and was not representative of 235U 

fission produced ruthenium. The results, after subtraction of the 

natural component, are given 1n Table I. Also given is the isotoplc 

composition of 235u thermal fission produced ruthenium. The natural 

ruthenium component varied from 0-25% of the total ruthenium.

The general trend of the data for these samples is that the isotopic 

fraction Increases 1n progressing from mass 99 to 102. This is opposite 

from that for 235U thermal fission 1n which the Isotoplc abundance de

creases. We now attribute the isotoplc values given in Table I to be 

the result of a mixture of ruthenium produced from 238U spontaneous 

fission and Induced 235U thermal fission.

For an initial estimate of the isotopic composition of 238U spon

taneous fission produced ruthenium, we have assumed that the ruthenium 

isotoplc values which show the greatest divergence from that for 235U 

thermal fission most closely approximate the ruthenium fission product 

distribution for 238U spontaneous fission. These values which are 

listed on the top of Table I were obtained from a rich uranium ore
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TABLE I. ISOTOPIC COMPOSITION OF FISSION PRODUCT 
RUTHENIUM IN RICH URANIUM ORES

MASS NUMBER

Sample 99 1 0 1 1 0 2 104

Wllberforce, Ont.* 0.2320 0.2832 0.3161 0.1685

Rio Grande do Norte, Brazil* 0.2390 0.2863 0.3127 0.1619

Shinkolbwe, Zaire 0.2520 0.2814 0.3037 0.1628

Kasolo, Zaire 0.2567 0.2818 0.3027 0.1587

Gordonla, SWA 0.2539 0.2967 0.2973 0.1521

NT, Australia a 0.2581 0.2888 0.3006 0.1526

b 0.2742 0.2886 0.2853 0.1519

Jabiluka, Australia a 0.2670 0.2864 0.2964 0.1501

b 0.2813 0.2863 0.2867 0.1457

с 0.2796 0.2841 0.2891 0.1472

Nabarlek, Australia 0.2592 0.2801 0.3017 0.1590

Wllberforce, Ont. 0.2345 0.2905 0.3173 0.1576

Fay Mine, Sask. 0.2708 0.2850 0.2952 0.1491

Cluff Lake, Sask. a 0.2644 0.2814 0.2970 0.1571

b 0.2606 0.2846 0.2974 0.1575

Rabbit Lake a 0.2451 0.2816 0.3140 0.1593

b 0.2648 0.2871 0.2952 0.1530

с 0.2659 0.2861 0.2943 0.1537

d 0.2465 0.2873 0.3059 0.1603

e 0.2451 0.2827 0.3148 0.1575

f 0.2487 0.2723 0.3139 0.1651

Port Radium, NWT a 0.2426 0.2836 0.3131 0.1606

b 0.2442 0.2876 0.3116 0.1567

с 0.2450 0.2875 0.3100 0.1576

Î5U Thermal Fission 0.3538 0.2947 0.2454 0.1061

*Reference Samples
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from the Wilberforce area, Ontario, Canada. Another sample which gives 

a nearly equal extreme set of values 1s from R1o Grande do Norte area 

of Brazil. All of the other samples gave Isotoplc values which H e  be

tween these extreme values and that for 235U thermal fission. For the 

present, we have averaged these two data sets to establish a value for 

238U spontaneous fission produced ruthenium.

It 1s recognized that the sample showing the most divergent Iso

toplc values may still contain some 235U thermal fission produced ru

thenium. Hence, continued analysis of specially selected samples Is 

warranted to confirm, or more positively, establish the most correct 

isotoplc abundances and fission yields for 238U spontaneous fission 

produced ruthenium. One approach is to seek a very old low-grade (1-3%

U) ore. For this case, it could be assumed that the dilution factor 

of the bulk material would minimize the amount of 235U induced fission 

while the age would allow measurable quantities of ruthenium to be pro

duced. Another approach 1s to seek a sample which has a uranium concen

tration 1n the 5-20% range and a high neutron poison content, such that 

the potential for 235U Induced fission 1s low. Samples having a high 

lithium or boron content should be avoided because of the probability 

of a,n reactions. The search for such samples and subsequent analysis 

are active efforts in the U.S. study of natural reactors.

Using the ruthenium isotoplc values which we believe are the most 

representative of 238U spontaneous fission, the fission yields for the 

stable Isotopes of ruthenium were calculated by normalizing the isotoplc 

abundance of mass 99 to a fission yield of 6.0%. This value 1s based 

on three reported measurements of the 238U spontaneous fission yields 

for 6 6 -h 9 9 m 0 (2 ,3 ,4 ) ancj one for 2.13xl05-a " T c ^ 5 .̂ Because each of 

these yields was based on different values for the spontaneous fission 

half-Hfe of 2 3 8 U, we recalculated each value using a common decay con

stant of 8.64xl0"17a(6). The simple mean of these renormalized yields 

and the standard deviation for mass 99 is 6.0±0.2% absolute. The "Ru,

1 0 1  Ru, 1 0 2 Ru, and 10**Ru yields for 238U spontaneous fission are pre

sented in Table II. Also listed are the yields for 235U thermal fission, 

and the fractional isotopic abundances of the ruthenium Isotopes for 

238U spontaneous fission and 235U thermal fission.
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238U Spontaneous Fission 235U Thermal Fission

Mass No. Isotopic Abund. Fission Yield,% Isotopic Abund. Fission Yield,%

99 0.2356 6 . 0 0.3538 6 .1 0 a

1 0 1 0.2846 7.25 0.2947 5.08

1 0 2 0.3145 8 . 0 1 0.2454 4.23

104 0.1653 4.21 0.1061 1.83

ï 25.47 17.24

a Yield for "Tc.

The 235U thermal fission and 238U spontaneous fission yields for 

the mass region 99 through 106 are shown 1n Figure 1. The marked fine 

structure Indicated by the yield for mass 103 1s highly suspect, and 

we strongly encourage remeasurement of this value.

The analysis of nanogram quantities of ruthenium in terrestrial 

samples using mass spectrometry 1s not a simple task. As noted in the 

detailed procedure given 1n the Appendix, extreme care and cleanliness 

must be exercised in the separation procedure. In addition, ruthenium 

1 s not noted for Its ease of measurement by thermal ionization mass 

spectrometry. Considering that this program started as a development 

effort, it 1 s false to state that all of the results were satisfactory 

or obtained without difficulty. In most cases, the problems were associ

ated with insufficient sample which resulted in poor or erratic output 

from the mass spectrometer. For lean samples the ruthenium "burned off" 

too rapidly, precluding acceptable data collection, or the sample fila

ment had to be heated to a point where interference from zirconium and 

molybdenum was significant. Spectral interference, from some unknown 

source, at times, appeared to be a problem, especially at mass 104.
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MASS NUMBER

FIG .l. Mass yield curve fo r  235 U thermal fission and 23SUspontaneous fission.

In this Initial effort, the maximum sample size was ^5 g, although 

samples as small as 0.5 g were also dissolved. Normally, the 5-g sample 

was leached with -vl0 0  ml of acid, and in all cases, from one-third to 

one-half of the sample was transferred to the distillation flask. The 

amount of ruthenium 1n the various aliquots varied from VI-25 ng„ If 

near quantitative distillation of the ruthenium and transfer of at least 

one-half of the distillate to the mass spectrometer filament 1 s assumed,
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the quantity of ruthenium measured ranged from 0.5-15 ng. An average 

value was ^5 ng. Although "reasonable" mass spectrometric data were 

obtained for these samples, it is quite apparent that 1 0  ng or more of 

ruthenium on the filament is desirable. The precision of replicate 

scans and sample life-time 1 n the mass spectrometer were proportional 

to the sample size. Generally, the range of the measured Isotopic 

abundance for any one isotope was within ±3% relative.

In future studies, 1t 1s apparent that larger samples must be 

obtained and processed. Modification of the sample leaching and sepa

ration procedures, and the mass spectrometric measurement 1 s part of 

our on-going effort.

4. APPLICABILITY

Although the uranium and ruthenium mass spectrometric analyses did 

not identify a new natural fission reactor, this initial study did demon

strate the measurement of nanogram quantities of ruthenium in terrestrial 

samples. Of particular importance is the measurement of 238U spontaneous 

fission produced ruthenium in high-grade uranium ore samples. The poten

tial use of these data in a method for the measurement of uranium ore 

age is discussed 1 n another paper^) at this symposium.

APPENDIX

I. SAMPLE DISSOLUTION

The sample is ground and homogenized. An aliquot is transferred 

to a tared Erlenmeyer flask and the sample is leached for 4-24 h with 

a mixture of quartz distilled (QD) 9M HN03. The high mole ratio of 

HCI/HNO3 is required to prevent the possible loss of Ru by volatiliz

ation or plateout. Filter the solution through a glass fiber filter 

(void of organic binder) and weigh the filtrate.

For the subsequent separation and mass spectrometric analysis, a 

sample size which will give 10 ng or more of Ru on the mass spectrometer 

filament is preferred.
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FIG.2. Ruthenium distillation apparatus.

II. RUTHENIUM SEPARATION PROCEDURE

Ruthenium is separated by distillation of RuOi*. The procedure is 

based on that of Larsen and Rosy°,) and techniques developed in our lab

oratory for the mass spectrometric measurement of fission product ru

thenium.

Glassware - All glassware can be fabricated from Pyrex. A schematic 

diagram of the distillation apparatus is given in Figure 2.

Special Reagents - Quartz distilled (QD) HC1, HN03, and H2 0.

Special Precautions - The successful distillation of nanogram quan

tities of Ru requires that all of the equipment be scrupulously clean. 

Grease 1s not to be used on any glass connections. The airline leading 

to the distillation apparatus (Figure 2) should be o f  glass or metal, 
with minimum use of plastic or rubber tubing. The organic vapors, when 

collected on the distillate, can cause problems in the subsequent mass 

spectrometric analysis. The purge-air should be filtered prior to use.
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Ruthenium Separation Procedure

1. Weigh the appropriate amount 
of 96Ru spike solution into a 
tared acid cleaned Pyrex 50-ml 
centrifuge tube.

2. Weigh appropriate sample 
aliquot into the tube contain
ing the spike. Mix thoroughly.

3. Transfer the mixed sample 
and spike solution to the distil
lation flask (Figure 2) through 
the air inlet joint.

4. Add sufficient QD HC1 to 
give the solution in the flask 
a mole ratio of HC1/HN03 of at 
least 5:1.

5. Add 5 ml H20 to a 50-ml Pyrex 
centrifuge tube and place in
an ice bath.

6 . Connect the side arm to the
flask and position the tip close 
to the bottom of the 50-mL collec
tion tube. Adjust air flow to 
-v60cm3/m1n. ( ^ 2  bubbles/s).

7. Remove the air inlet joint and 
cautiously add 10 ml 18M H2S04 to 
the distillation flask.

Omit if only isotopic abundance 
is desired.

Weighed aliquot not required 
if only isotopic abundance is 
desired. If possible, the sample 
size should be equivalent to 
M O  ng of Ru.

The HC1 acid addition also serves 
to wash the sample down the air 
inlet tube. The high HC1 ratio 
1 s required to prevent loss of 
Ru in Step 8 .

This acid addition can generate 
large quantities of heat. The 
flask must be cooled to prevent 
splattering.

If It 1s known that the sample 
contains large quantities of Pb 
or other Insoluble sulfates, use 
2 0  ml of НгБОц to minimize even
tual splattering of the solution 
when taken to S03 fumes. If 
20 ml of H2 S0i, is used, 100 ml 
of H20 will be required in 
Step 10.

8 . Place the flask 1n a full heat
ing mantle and heat to fumes of 
S03. Continue heating for at 
least 1 0  min.

Continued heating aids 1n the 
destruction of organic material 
which may be present 1 n the 
sample.

9. Remove the heating mantle and 
allow the solution to cool. Con
tinue air purge. Discard the 
distillate.
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10. Cautiously add 50 ml QD H20 
to the distillation flask.

11. Add a slurry of 1 g (minimum) 
of NaB103 in 10 ml QD H20 to 
the distillation flask. Wash the 
air inlet tube with 10 ml QD H2 0.

12. Remove the distillation side-arm 
and rinse the inside of the tube 
with QD H20 to remove all traces 
of contaminants from the prior 
distillation. Discard the wash
ings and replace the side-arm.

13. Place a clean glass 15-ml 
distillate collection tube con
taining 5 ml of 6 M QD HC1 1n 
an 1ce bath. Position the tube 
such that the tip of the dis
tillation side-arm 1 s within a 
few mm of the bottom of the 
collection tube.

14. Heat the sample solution to a 
rolling boll using the heating 
mantle. Collect ^5 ml of con
densate.

15. Remove the collection tube from 
the 1ce bath. Using a heat lamp 
and hot air stream, evaporate 
the distillate to a volume of
>\>0.01 ml.

Cool to prevent splattering.
The conc. of H2 S0t, at this point 
should be -v-З.ЗМ. See comments 
1n Step 7. After the NaB103  

additions and wash 1n Step 11, 
the conc of H2 S04  must be 3M 
or less to effect an efficient 
oxidation and distillation of 
the Ru. At 4M H2 S04 , Bi(V) 
will be reduced by the H20 before 
the distillation of the Ru 1s 
complete/ }

The NaB103 slurry must be freshly 
prepared before each distillation. 
The required amount of NaB103  

will vary with each sample de
pending upon the sample size and 
the amount of oxldlzable ions 
present. An excess of NaB103  

(tan color of solution) must be 
present at all times.

Check to determine that the air 
flow through the system 1 s -̂60 
cmymin ( 2  bubbles/s).

Ruthenium rapidly distills as 
RuOi*. The first mL of conden
sate should contain ^903» of the 
Ru.

Do not evaporate the sample to 
dryness because 1 t will be diffi
cult to again solubilize the Ru.

16. Proceed with the mass spec
trometric analysis.
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Cleaning of Glassware

If a new Ru distillation flask is to be used, fill with 6 M HC1 and 

and warm under a heat lamp for ^2 h. Rinse with QD H2 0, and run a Ru 

procedure blank using ^30 ml of HCI/HNO3 in a 5:1 mole ratio. Discard 

the solution, wash the flask with QD H2 0, and rinse with 50 ml of a hot 

solution of 5% NaOCl. Rinse with QD H2 0. The flask is now ready for use.

After use, discard the contents of the flask and rinse with H2 0. 

Quickly, sequentially rinse the flask with 10M HF, H2 0, and 6 M HC1 to 

remove residual silicate salts. Rinse the flask with a hot solution 

of 5% NaOCl followed with QD H20 and allow the flask to drain dry. Do 

not use acetone or alcohol to dry the flask. If the flask 1s not to 

be immediately reused, seal in a plastic bag for storage.

III. MASS SPECTROMETRIC ANALYSIS

The mass spectrometer used for the analysis of ruthenium was a 

Nuclide Associates tandem 90-degree sector instrument equipped with a 

pulse counting system.

Mass Spectrometric Procedure

1. A "high purity" Re sample 
filament Is prebaked under high 
vacuum for -̂ 15 min at a temperature 
which gives a filament burnout rate 
of about 1 0 %.

2. Transfer as much as possible 
of the evaporated sample to the 
prebaked filament. Pass suffic
ient current through the filament 
to give an evaporation rate of 
^.001 ml/30 s. Nominally, 5 m1n 
1 s required to evaporate the 
sample.

3. Insert the sample filament 
into the mass spectrometer and 
evacuate the system.

4. Slowly Increase the heating of 
the filament for about 1 h. Moni
tor hydrocarbon emission.

It is imperative that the Mo 
and Zr content of the filament 
be reduced to a minimum because 
of potential spectral interfer
ence 1n the Ru analysis.

The rate of sample evaporation 
on the filament must be slow 
to prevent volatilization of 
Ru from the filament. Cease 
heating as soon as the evapor
ation Is complete.

Do not heat above 2 A for the 
first hour. If hydrocarbon 
emission is persistent, continue 

heating at the 2-A level until 
all of the hydrocarbons are 
burned off.
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5. Increase filament current to 
-V2.5 A.

6 . Once a Ru spectrum has been 
identified with adequate spec
tral purity, slowly Increase the 
filament temperature until meas
urable beam intensity is attained

If sample 1s clean, a Ru spec
trum should appear. If a Ru 
spectrum 1 s not apparent, con
tinue to Increase the filament 
heat at a rate of -^OJ A/10 min.

7. Collect Data. The final filament current may
be as high as 3.5 A for Impure 
samples. If Mo and/or Zr inter
ference is observed, scan all 
masses from 90 to 104 and 
collect data for 9 0 Zr, 9 5 Mo,
9 7 Mo, and all Ru isotopes.

Calculations

If Mo and Zr contamination 1s present, first correct the Zr contri

bution based on 90Zr (assume all contamination to be of natural occurrence). 

Molybdenum 1s corrected based on 95Mo and 9 7 Mo. Natural Ru is corrected 

based on mass 100 after correction for Mo. The Ru concentration, both 

natural and fission product, 1 s calculated relative to the number of 

atoms of 96Ru spike added.
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Résumé—Abstract

D A T A T IO N  DES M INER AIS  P A R  L ’U R A N IU M  ET LE  R U T H EN IU M .

On a mis au point une méthode qui permet de dater des échantillons de minerai d’uranium 

précambrien par la mesure des concentrations de 238 U  et des isotopes du ruthénium résultant 

de la fission spontanée de 238U. La concentration de ces derniers dépend: 1) de la quantité 

de 238U présente, 2) du taux de décroissance de fission spontanée, 3) des rendements de 

fission en ruthénium de 238U  et 4) de la durée de la fission spontanée c’est-à-dire de l’âge du 

minerai. On a constaté que le ruthénium des minerais précambriens était dû, outre son abondance 

naturelle, à la fission spontanée de 238U  et à la fission, plus variable, de 235U produite par les 

neutrons. La part du ruthénium naturel de type dit courant est ordinairement de 1 pplO9 et 

on la détermine à partir des isotopes de masse 96, 98 et 100, qui ne sont pas produits dans la 

fission. La proportion des isotopes de masse 99, 101, 102 et 104 correspondant à la fission 

spontanée de 238U  est sensiblement différente de celle qui correspond à la fission de 235 U  induite 

par les neutrons. On peut donc déterminer la quantité de ruthénium présente dans un échantillon 

qui résulte uniquement de la fission spontanée de 238U. On a daté au moyen de cette méthode 

plusieurs échantillons de minerai d’uranium précambrien et les âges obtenus sont en bon accord 

avec les valeurs déterminées par d’autres techniques. La partie du ruthénium résultant de la 

fission induite de 235 U  a été trouvée de 0 à 40 %  environ de la quantité résultant de la fission 

spontanée de 238U, et la part du ruthénium ordinaire, d’environ 10% du ruthénium total. Cette 

technique utilisant l’uranium et le ruthénium devrait compléter les méthodes de datation 

radiogénique existantes car elle se fonde sur un produit radiogénique dont la géochimie est 

différente de celle des produits ou des intermédiaires des autres séries de décroissance.

A POSSIBLE URANIUM - RUTHENIUM  M E T H O D  F O R  T H E  M E A S U R E M E N T  O F  O R E  AGE .

A  technique has been devised to date Precambrian uranium ore samples by measuring 

the concentrations of 238U  and of ruthenium isotopes that result from the spontaneous fission 

of 238U. The concentration of the latter depends on (1) the amount of 238U  present; (2) the 

spontaneous fission decay rate; (3) the ruthenium fission yields for 238U; and (4) the duration

* Work performed under the auspices of the US Energy Research and 

Development Administration.

5 3 5



5 3 6 MAECK et al.

of spontaneous fission, i.e. the age of the ore. Ruthenium in Precambrian ores has been identified 

as being from the natural abundance, the spontaneous fission of 23SU, and the more variable 

neutron-induced fission of 235U. The contribution from “ common” natural ruthenium is 

typically 1 pp X 109 and is determined from the isotopes of mass 96, 98, and 100, which are 

not produced in fission. The ratio of isotopes of mass 99, 101, 102, and 104 for 238U  spontaneous 

fission has been found to be significantly different from that ratio for 235U  neutron-induced 

fission. Hence, the amount of ruthenium in an ore sample which results solely from 238U 

spontaneous fission can be determined. Several Precambrian uranium ore samples have been 

dated using this technique, and the ages compare favourably to values determined by other 

techniques. The component of ruthenium resulting from neutron-induced fission of 23SU  varied 

between about 0 and 40%  of the amount from 238U spontaneous fission, and the component 

of common ruthenium was typically about 10% of the total ruthenium. This uranium-ruthenium 

technique should complement existing radiogenic dating techniques because it relies on a 

radiogenic product whose geochemistry is different from that of products or intermediates in 

the other decay sequences.

INTRODUCTION

The relative geochemical sta b ility  o f  ruthenium in ore from the Oklo 
natural reactor [1 ,2] and i ts  low natural abundance in the earth's crust [3] 
make i t  a very sensitive indicator o f fissio n  in uranium deposits [4 ]. New 
techniques for separating ruthenium from large geologic samples and for the 
analysis o f the separated element by mass spectroscopy have now been devel
oped which make quantitative measurements possible at the nanogram level [5 ]. 
Due to the significant differences that ex ist in the isotopic ratios of 
natural and fission  product ruthenium, these analyses permit the calculation  
o f the amount o f ruthenium due to natural background, spontaneous fissio n  o f  
23eU, and thermal-neutron-induced fissio n  o f 2 “ U.

In a number o f samples o f rich , Precambrian uranium ore from a variety  
o f sources, the background o f natural ruthenium, measured by the isotopes 
which do not occur in fiss io n , has been found to be consistently about a few 
tenths o f a nanogram per gram, with some samples at the level o f nanograms 
per gram. The amount o f uranium produced by neutron-induced fissio n  o f 2 35U 
is  generally a small fraction o f the to ta l ruthenium observed. This would 
not be true in a deposit which approached an exponentially multiplying con
figuration, i . e . ,  a natural reactor. From the measurements described in 
Ref. [5 ], i t  can be estimated that the ruthenium method is  generally 102 to 
103 times more sensitive for the detection o f a natural fissio n  reactor than 
the measurement o f depletion in the 235U to 23eU ratio or o f fission  products 
which are much more abundant in nature than ruthenium, e .g . ,  neodymium.

Most o f the observed ruthenium in the analyzed samples was produced by 
spontaneous fission  o f 238U. This means that, in principle, the number of 
spontaneous fission s can be calculated and the age o f the ore deposit e s t i 
mated.

The results o f in it ia l  age calculations based on these ruthenium analyses 
are presented in this paper, and the problems, lim itations, and potential use
fulness o f the method are discussed.
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The age o f a uranium ore samples is  calculated from the relationship:

TREATMENT OF DATA

X Nc_ .
a SF.i + x 

XSF N238 YSF,i
CD

where X^, the a decay constant o f 238U = 1.551 x 1 0 "1° /a ,
Xgp, the spontaneous fissio n  decay constant o f 238U = 8.46 x 1 0 "17/a  [6 ], 

^238 = measure^ number o f 2 3 8U atoms in the ore sample, and
YQC . = the ruthenium spontaneous fissio n  yields in 23eU taken as [5] 

"R u , 6.0%; 101Ru, 7 .251; 102Ru, 8.0%; 10*Ru, 4.2%.
i  i

The age can also be calculated on the basis o f the ENCC -/EYpr, - .  The
i  i   ̂ i
ZY„„ . is  25.451. The value o f ENCC . is  obtained from the total number o fSF,i SF,i
atoms o f ruthenium, Nm, measured by isotope dilution mass spectrometry [5] 

and corrected for natural ruthenium, and the fraction o f tota l fiss io n , F, 
due to spontaneous fissio n  o f 238U, calculated from the relationship:

F = ------ f î M  (2)
SF,i -  Eth ,i

where E^  ̂= measured atom fraction o f 1Ru in sample

Ec„ . = atom fraction o f 1Ru in spontaneous fissio n  o f 238USF,l
E., . = atom fraction o f 1Ru in thermal fissio n  o f 235U. th ,i

When the age is  calculated from the individual isotopes o f ruthenium
rather than their sum, the value o f NgF  ̂ is  calculated from the product o f
Nm the tota l number o f atoms o f 1Ru corrected for background, and F^,

based on the relationship:

= /  ‘ m lyth
1 ^  \^SF

where R , R™, and R , are values o f  Em , /b - ,  Ec„  ./E cc . ,  and EiU ,/E ., .m bF th m ,i m ,j ’  SF,i SF,j ’ t h ,i  th ,j
for i  f  j = 99, 101, 102, and 104.

In practice, for calculations with Equation (2 ) , the values obtained
for masses 99, 102, and 104 were used, but the value obtained for mass 101
was discarded due to the small difference between E and E ,̂ and , _ m ,lui th , 101the consequent large error in F. ’ ’

For the calculation with E quation®, the isotopic ratios 101/99, 102/101, 
99/104, and 102/99 generally produced answers o f the same precision and were 
used to calculate F.
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TABLE I

ANALYTICAL RESULTS AND AGE VALUES

Sitea
Total U 

(wt!)
Total FP Ru 

(ng/g Ore)
Fraction Ru 
from 238U SF

Age 
(10 9a)

AFRICA

1. Shinkolobwe, Zaire 74 6.27 0.88 0.78

2. Kasolo, Zaire 69 5.30 0.85 0.68-

3. Gordonia, SWA 58 5.54 0.79 0.79

AUSTRALIA

1. No. Territory 66 16.8 0.80 1.9

2. No. Territory 70 22.6 0.67 2.0
3. Jabiluka

a. DH-I, 237m 63 22.2 0.74 2.4
b. DH-I, 237.3m 56 13.0 0.63 1.4
c . DH-I, 237.8m 57 13.8 0.65 1.6

4 . Nabarlek 59 15.7 0.88 2.2

BRAZIL

1. Rio Grande do Norte 56 5.78 0.96 1 .0
CANADA

1. Wilberforce, Ont. 56 7.24 1.00 1 .3

2. Wilberforce, Ont. 58 5.35 0.97 0.92
3. Fay Mine, Sask. 12 2.08 0.72 1.3
4. Cluff Lake¿ Sask.

a. D ore body 58 11.4 0.78 1.5
b. D ore body . 62 11.8 0.80 1.5

5. Rabbit Lake, Sask.

a. DH-I, 32.9m 7 2.24 0.94 2.6
b. DH-II, 50.0m 53 12.9 0.75 1 .8
c. DH-II, 51.2m 22 5.25 0.75 1 .7
d. DH-III, 39.0m 32 3.87 0.90 1.1
e . DH-IV, 36.6m 14 1.88 0.93 1.3
£. Open p it 27 1.34 0.96 0.51

6. Port Radium, NWT

a. Solid aliquot I 43 7.16 0.95 1.5
b. Solid aliquot II 42 7.39 0.92 1.6
c . Solid aliquot III 38 6.92 0.91 1.6

aDiamond d r il l  core samples are designated as Ш; other samples were hand 
specimens.
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Ideally , the same value for the atoms o f spontaneous-fission produced 
ruthenium would be obtained from each o f these calculations i f  each isotopic  
fraction were measured without errorо In practice, comparison o f the various 
results has served to monitor the internal consistency o f the measurements 
and the relative precision o f each calculational method. The calculations 
were performed with isotopic fractions obtained from mass spectroscopic 
analyses o f duplicate samples, one spiked with 96Ru and one le f t  unspiked.

The results o f th is study showed that (1) the average standard devia
tion o f  the values for the atoms o f spontaneous-fission produced ruthenium 
calculated by each method was ^ 51; and (2) there was no significant d if 
ference in the quality o f the data obtained by each calculational method.
For the age calculation, we have excluded data with a deviation й 15%. The 
ages liste d  in Table I are based on the average value for the atoms o f spon
taneous-fission produced ruthenium obtained from Equation (2 ).

An estimate o f the random error associated with the tabulated ages was 
obtained by an error propagation calculation based on Equation (1 ). The 
following relative uncertainties were assigned: N238’ \x’  ^SF* ^ ’
£NCT; - ,  51; V{ . ,  31; and Ec„  . , 3 1 .  The propagated random error in T

o r  f 1  o r ,  1  o r  ,  1

was 9.61 with 641 o f the error associated with the uncertainty in Ecc . and
i  o r ,l

201 from the uncertainty in ZNCT, ■. The uncertainties' in Y™ . and XP~ each
o r  , 1  О Г  ,  1  o r

contributed 7% o f the tota l error, and the other factors each contributed less  
than I I .

An estimate o f the precision o f the measurement is  obtained from the 
analysis in tr ip lica te  o f an ore sample from the Port Radium d istr ic t  o f  
Canada. Analyses were made for uranium and ruthenium. For ruthenium, the 
sample size taken was ъ 5 grams, and the amount o f ruthenium on the filament 
was ^ 15 ng. The age calculated from the three samples was 1.57 ± 0.02 x 109 
a. The uncertainty is  smaller than for most o f  the other ages because, in 
this .case, a su ffic ie n tly  large samples was available for analysis, unlike 
many o f the sarpies analyzed.

DISCUSSION

In general the uranium-ruthenium ages lis te d  in Table I f a l l  into a 
reasonable pattern and are not in great disagreement with commonly quoted ages 
for these formations. They do, however, seem to be consistently higher than 
uranium-lead ages [7 ]. We propose three possible explanations for such a 
systematic difference:

1. The basic assumption im plicit in this method o f age dating is  that 
the uranium and ruthenium exist in a closed system. But i t  is  not uncommon 
for uranium deposits to experience uranium remobilization. In such cases, 
ruthenium and uranium may be expected to undergo chemical separation. The 
measured uranium-ruthenium age o f the primary emplacement would then be too 
high.

2. Lead loss is  a common problem with uranium-lead dating and, even 
with lead-lead measurements, discrepancies occur because o f differences in 
the chemistry o f the lead precursors, e .g . ,  radium and radon. In contrast, 
fissio n  product ruthenium is  produced nearly instantaneously (except for Ru 
which is  the daughter o f 2 x 105-a 99Tc). Given a relative loss o f lead, the 
uranium-lead method could give ages which are system atically low.
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3. The values taken for the spontaneous-fission yields o f 238U may be
in error. They were taken from two ore samples which may s t i l l  have a con
tribution from thermal-neutron-induced fissio n  o f 2 3 5U, although they were 
assumed to be representative o f nearly pure spontaneous fissio n  [5 ]. I f ,  in 
fa c t , a 5% fissio n  component from 23SU remained in these samples, the calcu
lated ages would be ъ 81 too high. Clearly, in the further application o f  
this method, i t  w ill be necessary to better establish the relative and abso
lute fissio n  yields for spontaneous fissio n  o f 238U.

An extreme disparity (such as in the Rabbit Lake sample from DH-I which 
gave an age o f 2.6 x 109 a, in contrast with the 1 .1  x 10 a date given for 
the primary uranium emplacement [8]) could conceivably be explained by ruthe
nium accretion but seems much more lik e ly  to be due to relative loss o f ura
nium. The ore in question contained 7.3% uranium compared to surrounding 
regions which occasionally exceeded 50% uranium content.

A point which also must be kept in mind is  that uranium-lead ages were 
not determined on the same samples and in precisely the same locations as the 
uranium-ruthenium ages, and that some o f the discrepancies may be re a l.

Future studies o f the uranium-ruthenium technique should be supplemented 
with isotopic lead data on the same samples. These samples should be taken 
from well documented regions o f Precambrian uranium deposits. Pétrographie 
examinations should complement the isotopic analyses. Agreement in ages via  
the two techniques would indicate the absence o f geochemical a lteration ; d if 
ferences could be used to identify  the extent o f  relative losses o f uranium, 
ruthenium, and lead. Taken together, uranium-ruthenium-lead isotope system- 
atics and pétrographie results would provide valuable information on the geo
chemical history o f Precambrian uranium ores.
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DISCUSSION

U. FARINELLI: Dans votre première comm unication vous avez dit que les 
analyses du ruthénium dans les échantillons de minerai sont extrêmement d iffi
ciles; d ’autre part, vous avez montré que l’ interprétation n ’est pas simple à cause 
des fissions spontanées de l’uranium-238 et des fissions induites dans 
l’uranium-235. Estimez-vous toujours que cette méthode est utile en regard des 
mesures d ’appauvrissement?

W.J. MAECK: Oui, je  la considère utile. Si l’on tient com pte du fait que 
ces observations résultent de travaux de mise au point, elles me paraissent 
encourageantes; je  suis convaincu qu ’ il sera possible de surmonter les problèmes 
au fur et à mesure du développement des méthodes.

U. FARINELLI: Etant donné la grande différence entre les rendements de 
fission en ruthénium dans l’uranium-238 et l’uranium-235, la com position 
isotopique du ruthénium dans les échantillons permet la mesure du rapport des 
fissions induites par les neutrons dans l’uranium-235 aux fissions spontanées dans 
l’uranium-238 et par suite du coefficient de multiplication effectif. Il me semble 
que cette procédure constitue une méthode prometteuse pour l’ identification 
de réacteurs naturels subcritiques.

W.J. MAECK: Je vous remercie pour cette intéressante suggestion.

SUR LES MEMOIRES IAEA-TC-119/35 ET 32
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Résumé—Abstract

IN T ER PR E T A T IO N  D E S  A N A L Y S E S  CH IM IQ U ES  ET  ISOTOPIQU ES D U  R U T H E N IU M  

EFFECTU EES SU R  D ES  E C H A N T IL L O N S  D ’O K L O  ET  SU R  D E S  E C H A N T IL L O N S  

D ’OR IG IN ES  G E O L O G IQ U E S  V AR IEES .

Les compositions isotopiques de ruthénium d’origines terrestres diverses ont été comparées 

entre elles et à celle du ruthénium extrait d’un échantillon de la météorite de Cañón Diablo. Il 

n’a pas été possible de détecter d’anomahes isotopiques à la précision des mesures près. Ce 

résultat indique, dans l’hypothèse faite d’une réhomogénéisation complète du ruthénium dans 

la croûte terrestre, que moins de 0,05% de l’uranium de la croûte terrestre a participé à des 

réactions nucléaires du type de celle d’Oklo. L ’analyse chimique et isotopique du ruthénium 

de fission le long du sondage SC 36 de la zone 2 indique une différenciation notable entre le 

ruthénium et le technétium à l’époque de la réaction nucléaire, et une distribution du ruthénium 

légèrement plus étroite par comparaison avec celle du néodyme de fission.

IN T ER PR ET A T IO N  O F  C H E M IC A L  A N D  ISOTOPIC A N A L Y S E S  O F  R U T H E N IU M  M A D E  

W IT H  O K L O  SAM PLES A N D  O T H E R  SAM PLES O F  D IF F E R E N T  G E O L O G IC A L  OR IG IN .

The isotopic compositions of ruthenium of varied terrestrial origin were compared with 

one another and also with the isotopic composition of ruthenium extracted from a sample 

from the Canon Diablo meteorite. It was not possible to detect isotopic anomalies within the 

accuracy of the measurements. The result indicates, on the assumption of a complete rehomo

genization of the ruthenium in the earth’s crust, that less than 0.05% of the uranium in the 

earth’s crust participated in nuclear reactions of the Oklo type. Chemical and isotopic analysis 

of fission ruthenium along the borehole SC 36 of zone 2 shows a marked differentiation between 

ruthenium and technetium at the time of the nuclear reaction, and a ruthenium distribution 

that is slightly narrower by comparison with the fission neodymium.

L ’intérêt initial porté à l’analyse du ruthénium dans les réacteurs naturels 
d’Oklo se trouve justifié à plusieurs titres.

En premier lieu c ’est un des éléments les plus abondants dans la fission 
induite de l’uranium et la mesure de sa concentration et de sa com position
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isotopique offre une possibilité de confirmer l’ évaluation des paramètres nucléaires 
déduits de l’étude des terres rares. En outre certains de ses isotopes ont des 
rendements de fission très différents selon le noyau fissile considéré: 23SU, 238U, 
239Pu; sa com position isotopique permet donc de préciser les proportions de 
fissions dues à l’uranium-238 et au plutonium-239 [1].

Par ailleurs, le ruthénium-99 n’est pas formé directement par la réaction 
nucléaire mais il apparaît par décroissance radioactive du technétium-99 de 
période 2,13 X 105 ans, et les deux isotopes " R u  et " T e  conduisent tous les 
deux par capture neutronique au 100Ru. La mesure du rapport isotopique 
100R u /" R u  permet donc d’évaluer à partir de la com pétition qui se produit pour 
" T e  entre les deux réactions, de décroissance radioactive et de capture neu
tronique, la durée de la réaction nucléaire [2 ].

Le ruthénium est de plus un élément très rare dans la croûte terrestre; cette 
dernière remarque avait amené R oth et al. [3] à le proposer com m e un m oyen 
sensible d ’estimer la fréquence de phénomènes du type d ’Oklo à partir de l’ obser
vation éventuelle de variations de sa com position isotopique primordiale par 
mélange avec du ruthénium de fission. Ce dernier objectif n’a été que partielle
ment atteint, dans la mesure où seuls quelques minéraux riches en ruthénium ont 
pu être analysés isotopiquement avec une précision suffisante sans qu ’il soit 
possible de détecter une anomalie isotopique quelconque à la précision des 
mesures près [4]. Après un bref rappel des résultats acquis lors de cette précédente 
étude, les résultats des analyses chimiques et isotopiques du ruthénium effectuées 
sur des échantillons du sondage SC 36 de la zone 2 d’O klo seront présentés et 
discutés.

1. COMPOSITIONS ISOTOPIQUES DU RUTHENIUM DE DIVERSES
ORIGINES GEOLOGIQUES

La recherche d’anomalies de compositions isotopiques par comparaison entre 
des ruthénium de diverses origines et en particulier entre le ruthénium météoritique 
et le ruthénium terrestre a été effectuée en mesurant avec précision les com po
sitions isotopiques de deux échantillons du comm erce utilisés comm e standards 
du laboratoire: RuCl3, nH20  (Engelhard Industries, USA) et (NH4)(R u(H 20)C15) 
(aquochlororuthénite d’ammonium, Johnson-Matthey, UK), le ruthénium extrait 
d’un échantillon de platine natif de Nijni-Taghilsk (Oural) contenant environ 
1000 ppm de ruthénium, le ruthénium extrait d ’un échantillon de laurite de 
Bornéo contenant 60% de ruthénium, et enfin le ruthénium extrait d ’un échantillon 
de 20 grammes de la météorite de Cañón Diablo contenant 6 ppm de ruthénium.

Le m ode opératoire utilisé pour l’ extraction et la purification du ruthénium 
contenu dans ces échantillons ainsi que l’ évaluation des phénomènes de discrimi
nation de masse qui se produisent lors de l’analyse isotopique du ruthénium par 
spectrométrie de masse à thermoi'onisation ont été décrits en détail dans une 
publication antérieure [4].
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TABLEAU I. RAPPORTS ISOTOPIQUES MESURES DU RUTHENIUM 
EXTRAIT D ’ECHANTILLONS TERRESTRES ET METEORITIQUES 
Tous les rapports isotopiques 1 0 4 /9 9  sont normalisés à la valeur 1 ,4650

Echantillon 96/99 98/99 100/99 101/99 102/99 104/99

Météorite Canon Diablo 0,4339 0,1463 0,991 1,343 2,476 1,4650

Laurite 0,4361 0,1487 0,989 1,341 2,479 1,4650

Platine natif 0,4316 0,1459 1,000 1,341 2,479 1,4650

Standard du laboratoire 0,4333 0,1463 0,9890 1,3385 2,4786 1,4650

Variation possible des rapports 

isotopiques si le ruthénium 

actuel contient 0,6%  de 

ruthénium de fission3

-2,4% -2 , 1% -1,3% -0 ,1% -0,4%

a La composition isotopique du ruthénium de fission est supposée celle de l’échantillon 

K N  50 323; 0 ,6%  est équivalent à une variation de 1% sur l’abondance de l’isotope 99Ru.

Les résultats, des analyses isotopiques sont présentés dans le tableau I; ces 
résultats sont normalisés à la même valeur du rapport 104/99 pris égal à 1,4650.

On constate qu’aucune différence appréciable supérieure à 0,2% ne peut 
être détectée entre les divers échantillons sur les isotopes majeurs 101 et 10 2 .
Pour les isotopes 96, 98 et 100 des interférences très difficiles à éliminer sont 
responsables des variations observées, celles-ci restent cependant très limitées.
Dans le tableau I sont données aussi les variations possibles des rapports isotopiques 
entraînées par la présence de 0 ,6% de ruthénium de fission dans le ruthénium 
terrestre actuel; cette quantité entraîne une variation de 1% de la teneur en " R u ,  
variation prise en considération par R oth  et al. [3]. On observe que les différences 
entre les rapports isotopiques normalisés du ruthénium météoritique et des 
ruthénium terrestres, y compris les standards du laboratoire, sont plus petites que 
ces valeurs. Ce résultat pourrait indiquer que moins de 0,05% de l’uranium de la 
croûte terrestre a participé à une réaction nucléaire du type d ’O klo. Nous devons 
cependant rappeler que l’hypothèse d ’une réhomogénéisation totale du ruthénium 
de fission dans la croûte terrestre peut ne pas être valable et que des variations de 
compositions isotopiques du ruthénium peuvent être observées localement.
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2.1. Mode opératoire

a) Mise en solution

Une étude des conditions de dissolution des échantillons de minerai sans 
perte de ruthénium a permis de retenir deux méthodes de mise en solution.

Les échantillons dont la teneur en uranium dépasse 1% sont simplement 
dissous par l’action d’un mélange à chaud d’acide chlorhydrique 6 N et d ’acide 
nitrique 1,6 N. Les autres échantillons sont d ’abord attaqués par le mélange acide 
chlorhydrique 6 N, acide nitrique 1,6 N, puis par l’ acide sulfurique. La silice est 
ensuite chassée par action d ’acide fluorhydrique et la solution est chauffée jusqu’à 
formation de fumées blanches.

b) Extraction du ruthénium

Le ruthénium contenu dans la solution d’attaque est ensuite distillé en 
milieu acide (acide sulfurique, dichromate de potassium) à 108°C, sous forme de 
tétroxyde qui est recueilli dans de l’acide chlorhydrique 6 N.

Pour le dosage chimique du ruthénium par dilution isotopique, le traceur 
( 101Ru) est ajouté à l’échantillon avant l’ addition des réactifs d’ attaque. La 
solution de traceur est étalonnée par dilution isotopique avec une solution de 
référence préparée par pesée précise d ’aquochlororuthénite d ’ammonium 
(Johnson-Matthey, de grande pureté chimique), dont la stoechiométrie a été 
vérifiée. L ’échange isotopique du mélange constitué par la solution de référence 
et le traceur est réalisé selon le mode opératoire décrit ci-dessus.

c) Analyse par spectrométrie de masse

La solution obtenue après distillation est évaporée presque à sec, puis déposée 
sur un filament de rhénium; la quantité déposée est d ’ environ 5 ng.

2.2. Résultats et discussion

Les résultats des dosages chimiques du ruthéniùm dans onze échantillons du 
sondage SC 36 sont réunis dans le tableau II. Les concentrations, exprimées en 
ppm dans le minerai, varient de 0,66 à 1000 ppm pour le ruthénium de fission.
Il est à remarquer que les trois échantillons de bordure SC 36 1905, 2559 et 2560 
ne contiennent pratiquement que du ruthénium naturel, à une concentration 
inattendue, très supérieure à celle estimée pour la croûte terrestre (1 ppb).

2. TENEURS ET COMPOSITIONS ISOTOPIQUES DU RUTHENIUM LE
LONG DU SONDAGE SC 36



IAEA-TC-119/19 547

TABLEAU II. CONCENTRATIONS EN RUTHENIUM LE LONG DU
SONDAGE SC 36

Echantillon
Quantité de ruthénium en 

ppm poids.dans le minerai

Pourcentage d’uranium 

dans le minerai

SC 36 1892 0,66 0,28

1402 12,7 2,73

1408 385 23,3

1410 1000 57,8

1413 604 40

1418 825 57,9

1425 5 2

1901 1 9,5

1905 1,5a 0,7

2559 0,024a =  0,18

2560 0,006a s  0,03

a La composition isotopique du ruthénium dans ces trois échantillons est pratiquement celle 

du ruthénium naturel.

Les compositions isotopiques du ruthénium de huit échantillons du sondage 
SC 36 sont présentées dans le tableau III et comparées à celles de deux échantil
lons du sondage KN 50 et à la com position isotopique calculée du ruthénium de 
fission. On constate, même pour l’ échantillon 1901 voisin de 1905, que ces 
compositions correspondent bien à celle du ruthénium de fission, dont la com po
sition isotopique varie légèrement avec les pourcentages des fissions dues à 238 U 
et 239Pu.

Pour l’ échantillon SC 36 1425 on observe ainsi que les rapports (9 9 +  1 0 0 )/104 
et (101 + 1 0 2 )/104 correspondent pratiquement aux rapports attendus pour 
99% de fissions dues à 235U, ce qui semble indiquer, d ’une part que le spectre 
neutronique était très bien thermalisé à ce niveau, d ’autre part qu ’aucune différen
ciation notable ne s’est produite pendant la durée de la réaction nucléaire entre 
Je ruthénium et le technétium de fission. Par contre, pour les autres échantillons 
les teneurs en 99Ru sont très variables; ainsi le rapport (99 + 10 0 ) /104 varie de 
2,16 à 3,67. Seul l’ échantillon SC 36 1892 présente un excès en " R u  qu ’on peut 
estimer à 10 à 20% environ. Lés échantillons suivants présentent un défaut qui 
augmente assez régulièrement pour atteindre près de 30% au niveau du SC 36 
1418. Les deux échantillons SC 36 1425 et 1901, situés en bordure, côté mur, 
présentent une com position isotopique normale.



TABLEAU III. COMPOSITIONS ISOTOPIQUES MESUREES DU RUTHENIUM LE LONG DU SONDAGE SC 36

Echantillon 99 100 ' 10 1 10 2 104 (9 9 +  10 0 )/104 (101 + 102)/l 04

Ruthénium naturel3 12,74 12,60 17,05 31,57 18,66 1,358 2,606

Ru de fission 

(94%  235U  + 3%  238U  

+ 3%  239Pu)

34,80 - 29,0 24,55 11,65 2,99 4,60

100% 23SU 35,65 - 29,33 24,42 10,60 3,36 5,07

K N  50 323 34,35 0,82 28,56 24,63 11,64 3,02 4,57

3548 31,35 0,95 29,48 25,87 12,35 2,62 4,48

SC 36 1892 39,18 0,29 26,69 23,09 10,75 3,67 4,63

1408 32,77 0,46 29,65 25,37 11,75 2,83 4,68

1410 29,25 0,59 30,63 26,76 12,76 2,34 4,50

1413 29,59 0,86 30,33 26,57 12,66 2,40 4,49

1418 27,70 0,82 30,97 27,33 13,18 2,16 4,42

1423 29,51 0,99 30,08 26,64 12,78 2,39 4,44

1425 35,43 0 ,11 29,28 24,37 10,81 3,29 4,96

1901 34,4 0,8 28,6 24,6 11 ,6 3,03 4,58

a Le ruthénium naturel possède en outre deux isotopes, 96 et 98, dont les teneurs sont respectivement 5 ,52%  et 1,86%.
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TABLEAU IV. COMPARAISON DES QUANTITES DE RUTHENIUM ET 
DE NEODYME DE FISSION LE LONG DU SONDAGE SC 36

Echantillon R u /U X  106 N d /U X  106 Ru/Nd mesuré
(Ru/Nd) mesuré 

(Ru/Nd) calculé

SC 36 1892 560 3265 0,172 0,20

1402 110 0 3935 0,280 0,32

1408 3922 3917 1,00 1,16

1410 4120 5287 0,780 0,90

1413 3580 6769 0,529 0,61

1418 3360 4809 0,699 0,81

1425 590 6275 0,094 0 ,11

1901 25 936 0,027 0,03

Comme le montre une étude détaillée des terres rares le long du sondage 
SC 36 [5] le néodym e de fission est resté particulièrement bien lié à l’uranium 
dans le coeur de la zone de réaction puisqu’on le retrouve totalement à mieux que 
5% près dans la zone située entre les échantillons 1408 et 1418. Si l’on admet 
cette stabilité il est intéressant de comparer les quantités relatives de ruthénium et 
de néodym e de fission. Cette comparaison est faite dans le tableau IV. Dans la 
dernière colonne sont portés les rapports Ru/Nd mesurés normalisés à la valeur 
calculée de ce rapport. Sous une autre form e, la comparaison est faite sur la 
figure 1 , sur laquelle sont portées les teneurs mesurées en néodym e et en ruthénium 
de fission le long du sondage SC 36, ainsi que les quantités de " R u .  Le tableau IV 
et la figure 1 font apparaître un léger excès de ruthénium dans l’échantillon 1408 
et un défaut variant de 10 à 40% dans les échantillons 1410, 1413 et 1 4 1 8 ..Pour 
les échantillons de bordure les déficits apparents en ruthénium sont très grands 
mais il faut considérer que les concentrations sont ici extrêmement faibles et que 
les très petites quantités de néodym e de fission mesurées dans les échantillons 
1892 et 1901 peuvent facilement être attribuées à des migrations; par contre pour 
l’ échantillon 1425 cet excès de néodym e ne saurait dépasser un facteur 1,5 à 2.

Le fait de trouver des valeurs très petites des rapports Ru/Nd pour les deux 
échantillons extrêmes 1892 et 1901 n’est donc pas directement attribuable au 
départ du ruthénium mais plutôt probablement à un excès de néodym e. Un 
excès possible de néodym e d’un facteur 2 au niveau de l’ échantillon 1425 montre 
cependant qu’au moins 80% du ruthénium de fission a quitté le minerai à ce niveau. 
La com position isotopique normale en " R u  du ruthénium de cet échantillon 
semble indiquer par ailleurs que cette migration a eu lieu après la décroissance du 
" T e  en " R u ,  à la différence de tous les autres échantillons situés au-dessus dans 
le sondage.



Ru io18a t / g  99Ru m18a t / g

F IG .l. Concentrations en néodym e et en ruthénium de fission le long du sondage SC 36.
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La recherche de variations de com positions isotopiques entre des ruthénium 
d’origines terrestres diverses et surtout entre le ruthénium primordial météoritique 
et le ruthénium terrestre n’a pas permis de détecter d ’anomalies appréciables qui 
auraient été l’ indice de la participation d ’une proportion importante (supérieure 
à 0,05% ), de l’uranium de la croûte terrestre à des phénomènes nucléaires du 
type d’Oklo.

La découverte d ’anomalies à une échelle locale plus petite est cependant 
encore possible si l’hypothèse d ’une com plète réhomogénéisation du ruthénium 
de fission dans la croûte terrestre n’est pas valable.

L ’étude détaillée des teneurs et des compositions isotopiques du ruthénium 
le long du sondage SC 36 montre clairement que les comportem ents du ruthénium 
et du néodyme de fission dans le minerai ont été assez voisins. Des variations 
locales de teneurs importantes sont cependant observées, principalement dans 
les échantillons des bordures. L ’examen des compositions isotopiques montre 
par ailleurs un com portem ent différent du ruthénium et du technétium de fission 
à l’ époque de la réaction nucléaire qui se traduit maintenant par des teneurs 
variables en " R u  aussi bien en excès qu’en défaut par rapport aux valeurs calculées 
à partir des rendements de fission.

Si on compare les quantités de ruthénium et de néodym e présentes on 
constate que globalement la quantité de ruthénium de fission correspond assez 
bien à la quantité attendue; en première approximation il semble donc que le 
ruthénium est resté aussi bien fixé dans la zone de réaction que le néodym e mais 
avec une distribution différente. Il a toujours été admis jusqu’à maintenant que le 
néodyme et l’uranium sont restés très bien en place. Si on retient donc l’ hypo
thèse, pour expliquer les anomalies observées sur les rapports Ru/N d, que le 
ruthénium et le technétium ont quitté l’uranium, il est difficile d ’expliquer 
l’absence très nette de ruthénium dans les échantillons de bordures aussi bien côté 
toit (1892) que côté mur (1905, 2559, 2560). La distribution du ruthénium de 
fission apparaît ainsi plus étroite par rapport à celle du néodym e. Cette obser
vation pourrait s’expliquer par une très grande stabilité du ruthénium dans le 
minerai et par contre une certaine mobilité du néodym e conduisant à un léger 
étalement de ce dernier élément.

La concentration élevée en ruthénium naturel ( 1 ppm) dans un échantillon 
de bordure (1905) doit aussi être notée. Ce résultat montre que la répartition du 
ruthénium dans la croûte terrestre peut s’écarter de plusieurs ordres de grandeur 
de la teneur moyenne admise.

3. CONCLUSION
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DISCUSSION

V .A . PCHELKIN: Y  a-t-il des différences entre la com position isotopique 
de l’ échantillon de Nijni Taghilsk (Oural) et celle des échantillons d ’autres 
régions que vous avez étudiés?

R. HAGEMANN: Dans les limites des incertitudes expérimentales, il n’y a 
pas de différence notable entre l’ échantillon de Nijni Taghilsk et les autres 
échantillons analysés.
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R ésum é-Abstract

E V A L U A T IO N  DES  T E M P E R A T U R E S  N E U T R O N IQ U E S  D A N S  LES Z O N E S  D E  R E ACT ION  

D ’O K L O  PAR  L ’E T U D E  D ES  R A PPOR TS  ISOTOPIQUES 176Lu/17SLu ET ls6G d /lssGd.

Certains isotopes à sections de capture particulièrement sensibles à la température, 

présentant des résonances dans le domaine thermique, sont susceptibles de fournir une 

estimation de la température d’équilibre entre les neutrons générés par la fission et l’eau jouant 

le rôle de modérateur. Le lutétium-176 et le gadolinium-155 ont principalement retenu 

l’attention. Le calcul théorique nécessite de faire quelques approximations sur le spectre de 

neutrons dans un domaine proche de la thermalisation. Un modèle consiste à assimiler le 

spectre à un spectre de Maxwell auquel s’ajoute une branche asymptotique pour les énergies 

supérieures à quelques kt; cette asymptote rend compte des corrections sur le spectre purement 

Maxwellien (contribution banale) et de la contribution épithermique. Ce modèle est assimilable 

à celui d’un gaz lourd représentant convenablement le modérateur à eau légère; les sections 

efficaces effectives utilisées sont définies au sens de Westcott par ô= a0 (g + rs). La détermi

nation des paramètres nucléaires est faite à partir des couples d ’isotopes (143Nd-I44Nd) et 

(147Sm-148Sm). Les sections efficaces effectives adoptées sont celles déduites des irradiations 

Triton. Les échantillons choisis doivent présenter des fluences inférieures à un certain seuil 

au-delà duquel les nucléides absorbeurs disparaissent par capture neutronique: la fluence

0,23 X 1021 n/cm2 de l’échantillon SC 52 1472 (zone de réaction 3) semble convenir parfaite

ment pour la détermination de la température des neutrons; à la valeur 0,0107 ± 0,0001 du 

rapport isotopique 176Lu/175Lu correspond une température de 280°C ± 10°C sans contamina

tion postérieure en lutétium naturel (400 C pour une contamination de 10%).

E V A L U A T IO N  O F  T H E  N E U T R O N  T E M P E R A T U R E S  IN T H E  O K L O  R E A C T IO N  Z ON ES , 

B A S E D  O N  A  S T U D Y  O F  176Lu /17SLu A N D  156G d /155Gd ISOTOPE  RATIOS.

Certain isotopes having particularly temperature-sensitive capture cross-sections with 

resonance in the thermal range can be used for estimating the equilibrium temperature between 

the neutrons generated by fission and the water acting as moderator. In this case the authors 

have chosen to work with lutetium-176 and gadolinium-155. For the theoretical calculation it 

is necessary to perform a number of approximations of the neutron spectrum in a range close 

to thermalization. One model consists in comparing the spectrum with a Maxwell spectrum, 

to which an asymptotic branch is added for the energies higher than a few kt; this asymptote 

takes into account corrections to the purely Maxwellian spectrum (ordinary contribution) as

553
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well as the epithermal contribution. This model is comparable to that of a heavy gas which 

corresponds suitably to the light-water moderator; the effective cross-sections used are defined 

in Westcott’s terms, i.e. by â  = cr0(g + rs)- The nuclear parameters are determined on the basis 

of the isotope pairs (I43Nd-144Nd) and (147Sm-148Sm). The effective cross-sections used were 

deduced from Triton irradiations. The samples chosen must have fluences below a certain 

threshold beyond which the absorber nuclides disappear due to neutron capture. The fluence

0.23 X 1021 n/cm 1 of the sample SC 52 1472 (reaction zone No.3) seems to be perfect for 

determining neutron temperature; a temperature of 280°C ± 10°C corresponds to a 176Lu /175Lu 

isotope ratio of 0.0107 ± 0.0001 without subsequent contamination with natural lutetium 

(400°C for 10% contamination).

La température atteinte pendant la réaction nucléaire dans les zones de 
réaction est un paramètre important pour définir les conditions de fonctionnem ent 
des réacteurs; d ’autre part, son influence est capitale sur la cinétique des processus 
d ’altération des minéraux. La température atteinte permet aussi de fournir des 
précisions sur des conditions compatibles de modération et d ’enfouissement.
L’étude d ’une méthode de détermination de la température basée sur l’ interpréta
tion de certains rapports isotopiques de terres rares à partir d ’un modèle neutronique 
a été entreprise. Sa validité repose sur les autres travaux effectués qui ont permis 
de bien connaître les paramètres nucléaires fondamentaux (fluence, indice de 
spectre, etc.) et surtout de démontrer la stabilité remarquable des terres rares 
associées à l’uranium.

1. ECHANTILLONS ETUDIES

Les échantillons étudiés sont situés dans des zones de réaction de caractéristi
ques bien distinctes: zone 2 pour les échantillons des sondages KN 50 et SC 36, 
'zone 3 pour l’échantillon 1472 du sondage SC 52. Le choix particulier de 
l’échantillon SC 52 1472 pour la détermination de la température est justifié par 
les conditions suivantes:

— La teneur en uranium et l’appauvrissement en 235U sont sensiblement 
constants à 20 cm de part et d ’autre de l’échantillon (fig. 1). (Les mesures de 
teneur et appauvrissement en 235U sont reportés dans le tableau I.) La remarquable 
homogénéité du minerai dans cette portion du sondage SC 52 (le plus riche de la 
zone 3) implique que d ’ éventuelles migrations des terres rares sur quelques 
dizaines de centimètres modifient très peu leur com position isotopique.

— La fluence suffisamment faible laisse apparaître encore les isotopes à 
section de capture élevée tels que 15sGd, 167Er, 168Yb, 176Lu.

— L’ indice de spectre voisin de 0,1 indique une contribution faible des 
neutrons épithermiques; les neutrons semblent donc relativement bien thermalisés. 
L’échantillon KN 50 321, dont la matrice minéralogique a fait l’objet d ’études
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FIG. 1-. Teneurs et appauvrissements en uranium (sondage SC 52).

TABLEAU I. RAPPORT ISOTOPIQUE 235U /238U, APPAUVRISSEMENT ET 
TENEUR PONDERALE EN POURCENTAGE PAR RAPPORT AU MINERAI SEC

Echantillon
23SU)/238U

Appauvrissement U %

K N  50 321 0,00602 0,830 31

SC 3 6  1901 0,00725 1 . 9

SC 52 1472 0,00664 0,917 32

microscopiques détaillées [1 ], a été analysé par Loubet et Allegre [2]. La fluence 
déduite des com positions isotopiques des néodym e, samarium et dysprosium est 
voisine de 0,62 X 1021 n /cm 2, l’ indice de spectre étant égal à 0,1.

L’échantillon SC 36 1901 est constitué presque exclusivement d ’éléments 
naturels irradiés. Les com positions isotopiques des gadolinium et samarium ont
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été déterminées par Ruffenach [3]. Les pourcentages des isotopes 155Gd, 157Gd 
et 149Sm sont connus avec précision com pte tenu de la faible irradiation subie 
par l’échantillon.

2. TECHNIQUE ANALYTIQUE

La séparation chimique des différentes terres rares entre elles s’avère 
indispensable en raison des interférences de masses qui rendent les résultats 
isotopiques ininterprétables. A  titre d ’ exemple, le rapport des deux seuls isotopes 
du lutétium: 176L u /175Lu est perturbé par l’isotope 176Yb, l’oxyde de gado
linium 160Gd 160  et le sel de baryum 138Ba 137C1. La méthode chimique de 
séparation, basée sur les échanges d ’ ions sur résine cationique, est inspirée des 
travaux d ’Eugster et al. [4] sur le gadolinium.

La séparation des autres terres rares a été mise au point au laboratoire à 
l’aide de traceurs radioactifs émetteurs y  [5]. Après une attaque com plète de 
l’ échantillon en poudre (5 0 —100 mg) par un mélange H F-H N 03 à 120°C, une 
double précipitation ammoniacale à 7 0°C élimine les alcalins. La séparation 
globale des terres rares s’ effectue par élution sur résine cationique (D ow ex 50 W X 8, 
100—200 mesh) avec HC1 4N; la séparation fine des terres rares entre elles est 
réalisée sur résine cationique A G  50 WX4.  L ’éluant choisi est l’acide a-hydroxy- 
isobutyrique: 0,2N à pH 4 ,10 pour les terres situées entre le lanthane et le gado
linium, 0,1 N à pH 4 ,00 pour celles situées entre le dysprosium et le lutétium.
Les blancs sont inférieurs à 0,2 ng pour les terres légères et à 0,05 ng pour le 
lutétium. Le baryum est retenu au sommet de la colonne lors de la deuxième 
séparation.

3. RESULTATS ET DISCUSSION

3.1. Evaluation des caractéristiques neutroniques

La fluence et l’indice de spectre de l’échantillon 1472 ont été déterminés 
à partir des com positions isotopiques des néodym e et samarium (tableau II).
Les sections de capture utilisées ont été définies par Lucas et al. [6]. La contami
nation en terres rares naturelles postérieure à la réaction apparaît négligeable. Ainsi, 
le dysprosium irradié par des neutrons de fluence 0,23 X 1021 n /cm 2 et d ’indice de 
spectre 0,13 — valeurs déduites des couples ( 143N d-144Nd) et ( 147Sm-148Sm) — 
présente une contamination maximale éventuelle postérieure à la réaction 
inférieure à 12% (tableau III).

En raison des incertitudes sur les sections de capture, nous considérerons 
que le groupe des terres rares légères est resté stable durant et après la réaction 
nucléaire.
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TABLEAU II. COMPOSITION ISOTOPIQUE DES TERRES RARES LEGERES 
(EN ATOMES POUR CENT)
Echantillon SC 52 1472

Nd-142 5;76± 0,02 Sm-144 0,53 ± 0,005

143 24,33 ± 0,04 147 51,55 ± 0,06

144 26 ,84+  0,04 148 2,73 ± 0,01

145 16,57 ± 0,03 149 1,32 ±0,005

146 15,15 ± 0,03 150 25,36 ± 0,03

148 7,62 ± 0,02 152 12,94 + 0,01s

150 3,73 ± 0,015 154 5,57 ± 0,01

Eu-151 48,69 ± 0,04 Gd-152 8,55 ± 0,06

153 51,31 ± 0,04 154 3,08 ± 0,05

155 1,62 ± 0,04
Dy-160 2,8 + 0,05

156 32,89 ± 0,09
161 18,8 ± 0,2

157 0,97 ± 0,02
162 28,7 ± 0,3

158 34,26 ± 0,09
163 28,9 ± 0,3

160 18,63 ± 0,07
164 20,8 ± 0,2

TABLEAU III. TEST DE CONTAMINATION SUR LE DYSPROSIUM A  PARTIR 
DE LA FLUENCE DEDUITE DU NEODYME ET DU SAMARIUM 
Echantillon SC 52 1472

160/161 162/161 163/161 164/161

Dysprosium naturel 0,123 1,342 1,311 1,479

Dysprosium naturel irradié

t =  0,23 X 1021 n/cm2 
r=  0,13

0,149 1,567 1,534 1,092

Dysprosium mesuré 0,149 1,527 1,537 1,106

Contamination maximale par Dy naturel (% ) 0 12 0 4
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TABLEAU IV. TENEURS PONDERALES DES TERRES RARES 
(ppm poids par rapport au minerai)
Echantillon SC 52 1472

Total/minerai Avant réaction Avant réaction/Nd Avant réaction/chondrites

Nd 308 ± 6 64,1 ± 1,5 1 1 1 1

Sm 51,5 ± 1 8,8 ± 0,2 0,138 42

Eu 6,0 ± 0,2 0,9 ±0,1 0,014 12

Gd 7,2 ± 0,2 6,1 ± 0,2 0,095 23,5

Dy 5 ,90+ 0 ,1 5,90 0,092 19

Er 2,70 ± 0,05 2,70 0,042 13

Yb 2,15 ± 0,05 2,15 0,034 1 1

Lu 0,30 ± 0,01 0,30 0,005 9,5

3.2. Pattern des terres rares

Les concentrations des terres rares avant la réaction et leur normalisation 
par rapport aux chondrites sont reportées dans le tableau IV. La figure 2 
illustrant ces résultats définit un pattern granitique des terres rares com pte tenu 
du fractionnement important observé pour les terres légères. La normalisation 
par rapport aux sédiments fait apparaître une différenciation qui augmente avec 
le numéro atomique. Cette observation, qui semble générale pour les échantillons 
des zones minéralisées, peut être liée aux coefficients de partage des terres rares 
entre la minéralisation de l’uranium et la solution de dépôt. L’allure de la courbe 
permet de déduire que les contaminations en terres lourdes ont été, elles aussi, 
faibles en raison de la répartition continue des différents éléments. Les com po
sitions isotopiques des erbium, ytterbium et lutétium mesurées sont donc supposées 
contemporaines de la réaction nucléaire.

3.3. Spectre des neutrons en énergie

D’autres tests de contamination identiques à celui du dysprosium ont été 
effectués sur les isotopes 168Yb et 170Yb des échantillons SC 52 1472 (contam i
nation maximale 14%) et KN 50 321 (contamination maximale 25%).
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FIG.2. Pattern des terres rares de l ’échantillon SC 52 1 472. Normalisation des concentrations 
par rapport aux chondrites et aux sédiments précambriens.

En partant de l’hypothèse d ’une contamination faible sur l’erbium (10% ) 
com pte tenu des tests effectués sur des éléments de numéros atomiques situés de 
part et d ’autre de celui-ci, la section de capture de l’erbium-167 est calculée à 
partir des rapports isotopiques mesurés. Le tableau V fait apparaître une cohésion 
parfaite des résultats pour une section de capture de Perbium-167 égale à 
1500 barns. Le calcul par la formule simplifiée d ’une section typiquement en 
1/v : à = a0 + r l fournit com m e valeur 1050 barns (ст0 est la section efficace à 
2200 m/s, r l’ indice de spectre obtenu par les mesures isotopiques des Nd et Sm,
I l’ intégrale de résonance tenant com pte des absorptions des neutrons de hautes 
énergies). Si l’on applique une formule plus adéquate du type a0(g + rs) pour des 
isotopes ayant des résonances proches du domaine thermique (p ic de l ’ordre de 
10 000 barns à 0,5 eV pour 167Er), une contribution de neutrons d ’ énergies plus 
élevées est observée (g + rs = 2,24 pour ô  = 1500 barns). (Pour la définition 
de g et s voir paragraphe 3.4 ci-après.)

Cette approche du spectre neutronique met l’accent sur un décalage vers 
des énergies plus élevées, lié à la température.
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TABLEAU V. TEST DE CONTAMINATION SUR L’YTTERBIUM -  
AJUSTEMENT DES RAPPORTS ISOTOPIQUES THÉORIQUES EN ERBIUM 
®Er-167 = ISO® barns, contamination en Er nat. 10%

Naturel
Naturel irradié théorique 

t = 0,23 X 1021 n/cm2
Mesuré

Calculé

(contamination estimée)

168Y b /174Yb 0,00424 0,00108 0,0015! 0,00152 (14%)

,70Y b /174Yb 0,0982 0,129 0 ,12 0 ! 0,1253 ( 1 2 %)

167Er/166Er 0,686 0,492 0,510 0,511 ( 10% )

168Er/I66Er 0,810 0,979 0,950 0,952 ( 10% )

167Er/168Er 0,847 0,505 0,537 0,539 ( 10%)

3.4. Température des neutrons déduite du rapport 176Lu/175Lu

Le système Yb-Lu-Hf (fig.3) conduit à un ensemble d ’équations différentielles 
résolu à l’aide d ’un calculateur digital. Le lutétium-176g est produit par capture 
neutronique sur 17SLu à raison de 29,2% de la réaction (n, 7 ); le lutétium-175 
produit en majorité (70,8% ) du lutétium-176m décroissant immédiatement en 
hafnium-176 par radioactivité L ’équation de variation du lutétium-176 
disparaissant simultanément par capture neutronique et radioactivité /J-  (constante 
de désintégration X = 0,2 X 10~10 s-1) s’écrit:

d 176Lu
^  = 0,292 âLu_175 175Lu Ф -Стщ -П б 176Lu Ф - ^Lu-176

D’après l’hypothèse d ’une contamination postérieure en lutétium nulle, 
les valeurs mesurées du rapport 176L u /175Lu sont ajustées par un calcul itératif 
dans lequel varie principalement la section efficace effective du lutétium-176 
du type â = a0(g + rs). Le facteur g représente l’écart par rapport à une loi de 
variation en 1 /v; s rend com pte de la contribution épithermique; ces deux 
paramètres dépendent de la température des neutrons d ’autant plus étroitement 
que les isotopes présentent des énergies résonantes dans le domaine thermique.
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Radioachf 
courte période

О Stable
Système Yb-Lu-Hf

FIG.3. Réactions utilisées dans le système Yb-Lu-Hf.

La figure 4 indique les variations de g avec la température. On constate une 
augmentation rapide avec la température pour 176Lu tandis qu ’une diminution 
lente est observée pour 155Gd et 1S7Gd; pour 149Sm g varie peu entre 200 et 600°C; 
pour 143Nd il diminue lentement. Ces valeurs calculées au laboratoire sont en bon 
accord avec celles de Westcott [7]. Le tableau VI contient les rapports isotopiques 
en lutétium de chaque échantillon et la section efficace effective ajustée de l’ isotope 
176Lu sans contamination en lutétium naturel postérieure à la réaction.

La température des neutrons est déduite de la figure 5 paramétrée en indice 
de spectre.

D’une manière identique le rapport 156G d /155Gd est employé com m e détecteur 
de température (tableau VII).

La section de capture du lutétium-175 est en 1 /v  dans le domaine thermique. 
Nous appliquerons l’approximation ô =  ст0 + г1. Pour l’échantillon SC 52 1472 
cette section est égale à 132 barns. Si l’ on fait intervenir davantage les neutrons 
d ’ énergies plus élevées, CTlu-175 augmente, ce qui a pour effet d ’augmenter le 
rapport 176L u /175Lu. Il s’ensuit que Ô lu.i76 doit être plus élevé pour rétablir 
le rapport à la valeur mesurée; une contamination en lutétium naturel postérieure à
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T em p ératu re d e s  n eu tro n s (°C )

FIG.4. Variations du facteur g avec la température pour les isotopes 143/Vtf, 149»Sm, issGd, 
151Gd, ll6Lu.

TABLEAU VI. TEMPERATURE MOYENNE DES NEUTRONS CALCULEE A 
PARTIR DU RAPPORT 176L u /175Lu (SANS CONTAMINATION)

Echantillon I76Lu/ 175Lu r r(X 1021 n/cm2) 6 176Lu(b) T neutrons (°C)

K N  50 321 0,0054 ± 0,0003 0,1 0,62 6 2 0 0 ± 100 260 ± 20

S C 3 6  1901 0,0254 ± 0,0003 0,01 0,0061 7 0 0 0 ± 550 250 ± 40

SC 52 1472 0,0107 ± 0,0001s 0,13 0,23 6400 ± 50 280 ± 10
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_____ S p e c tre  m a x w ellien  (r = 0 )

FIG.5. Variations de la section efficace effective â de l ’isotope >16Lu én fonction  de la 
température des neutrons et de l ’indice de spectre r.

TABLEAU VII. TEMPERATURE MOYENNE DES NEUTRONS CALCULEE A 
PARTIR DU RAPPORT 156G d /155Gd (SANS CONTAMINATION)

Echantillon 156G d /lssGd ô 155Gd(b) T neutrons (°C)

SC 36 1901 2,00 ± 0,02 42 000 ± 500 380 ± 20

SC 52 1472 44,5 ± 0,3 32 500 ± 500 4 5 0 +  20

Naturel 1,39
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FIG.6. Variations de la section efficace effective â de l ’isotope lssGd en fonction  de la 
température des neutrons et de l ’indice de spectre r.

la réaction a le même effet. Ces incertitudes minorent la température moyenne 
des neutrons, qui peut atteindre 400°C pour une contamination postérieure en 
lutétium naturel de 10% (la section efficace de 176Lu est alors de 7000 barns). 
Cette valeur coïncide avec celle issue du gadolinium sans contamination où à 
^Gd-155 = ^  barns correspond une température'de 450°C environ (fig. 6 ).

3.5. Comparaison avec les températures déterminées par d’autres méthodes

Dans la limite des approximations utilisées pour caractériser le spectre des 
neutrons, la température déterminée à partir de la mesure de rapports isotopiques
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n’est pas incompatible avec celles déterminées par d ’autres méthodes (inclusions 
fluides, structure des argiles, traces de fission). Les données des inclusions fluides 
[8] fournissent à cette température une pression correspondant à un enfouissement 
de plusieurs milliers de mètres; à cette pression, sous cette température (proche 
de la température critique), l ’eau salée considérée com m e le modérateur de la 
réaction est dans un état condensé: son origine, son élimination, constituent des 
problèmes difficiles à résoudre, si l’on exclut que le réacteur a chauffé.

4. CONCLUSION

La température mesurée à partir des sections de capture neutronique représente 
une température intégrée sur le temps n ’excluant pas des valeurs plus fortes ou plus 
faibles au cours de la réaction nucléaire. Si la température mesurée est due à la 
chaleur dégagée par la réaction nucléaire seule, une régulation à 400°C environ 
par vaporisation de l’eau peut être envisagée. La tension de vapeur saturante 
correspondante, proportionnelle à (T /1 0 0 )4, impose aux réacteurs un enfouisse
ment de quelques centaines de mètres. Compte tenu de la température de surface 
(peut-être 70°C lors du Précambrien), du gradient géothermique (40°C /km ), un 
enfouissement minimum de 300 mètres (pression correspondante: 80 bars) est 
nécessaire pour placer l’ eau dans un état d ’ équilibre liquide-vapeur sous 400°C.
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Résumé—Abstract

ET U D ES  N E U T R O N IQ U E S  C O M P L E M E N T A IR E S  SU R  LE  P H E N O M E N E  D ’O K L O .

On a montré au colloque de Libreville (Gabon, 1975) que les méthodes classiques de 

physique des réacteurs étaient applicables au phénomène d’Oklo. On a donc poursuivi ce 

genre d’études, et en premier lieu on a perfectionné les outils de calcul. Le code BINOCLE , 

qui calcule de manière détaillée le bilan neutronique dans un milieu multiplicateur tel que le 

minerai d’Oklo à l’époque des réactions, a été perfectionné: plusieurs effets sont calculés de 

manière plus détaillée, en particulier les effets des températures; le code a été ajusté avec 

plus de précision, et on a amélioré sa commodité d’emploi par adjonction de boucles supplé

mentaires. Le code C R IT O  calcule les distributions de flux et caractéristiques associées dans 

un réacteur formé d’une juxtaposition de milieux différents. On donne quelques exemples 

d’applications. Les indices de spectre et coefficients de conversion sont des caractéristiques 

accessibles aux mesures qui donnent des renseignements sur les quantités d’eau présentes au 

moment des réactions; on discute leur interprétation. On  a examiné la question des «réflecteurs», 

c’est-à-dire le rôle joué par le minerai plus pauvre entourant le cœur des réacteurs; en particulier 

on a calculé la vitesse de décroissance du flux neutronique dans ces milieux en fonction de 

leurs caractéristiques. Enfin on a cherché à retrouver les distributions de taux de réaction 

mesurés dans un certain nombre de cas: coupe 2 P, sondages SC 30, SC 30 bis et SC 36; on 

retrouve extrêmement bien la forme des courbes, et on peut discuter le rôle de certains para

mètres comme la répartition de l’eau ou les quantités de poison neutronique présentes à l’époque 

des réactions. Il ne s’agit que de quelques exemples; d’autres applications ont été présentées 

au cours de la même réunion (mémoires IAEA-TC-119/22 et 23) et les études se poursuivent.

A D D IT IO N A L  N E U T R O N  STUDIES O N  T H E  O K L O  P H E N O M E N O N .

It was shown at the Libreville (Gabon) Symposium in 1975 that the conventional 

methods of reactor physics were applicable to the Oklo phenomenon. This type of studies 

was therefore continued and particular attention was paid to improving the calculation tools.

The B IN OC L E  code, which makes detailed calculations of the neutron balance in a multi

plying medium such as the Oklo ore at the time of the reactions, has been improved: a 

number of effects, in particular that of temperature, have been calculated in greater detail; 

the code has been adjusted more accurately and, with the addition of supplementary loops, 

is now more convenient to use. The C R IT O  code calculates the flux distributions and 

associated characteristics in a reactor formed by the juxtaposition of different media. Some 

examples of applications are given. The spectral indices and conversion coefficients are 

characteristics which are accessible to measurements which provide information on the 

amounts of water present at the time of the reactions. The interpretation of these character

istics is discussed. The paper also considers the question of reflectors, i.e. the role played 

by the lower grade ore surrounding the core of the reactors; more particularly, the rate of

5 6 9
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decrease in neutron flux in these media has been calculated as a function of their character

istics. An effort has been made to determine the distributions of the reaction rates measured 

in a number of cases: sector 2'P, boreholes SC 30, SC 30 bis and SC 36; the shape of the 

curves is reproduced extremely well and it is possible to discuss the role of certain parameters, 

such as the distribution of water or the amounts of neutron poison present at the time of 

the reactions. These are only a few examples; other applications have been described at 

this meeting (papers IAEA-TC-119/22 and 23). The studies are being continued.

Les études neutroniques présentées au colloque de Libreville [1]
[2] montraient que les méthodes classiques de physique des réacteurs étaient 
applicables au phénomène d ’ OKlo. On pouvait non seulement ju s t i f ie r  la cr i -  
t ic i té  et les ordres de grandeur des principaux paramètres neutroniques, 
mais également retrouver les corrélations et même la forme des distributions  
de taux de réaction dans les terrains en fonction de la configuration de 
l ’ uranium.

Il  a donc paru intéressant de poursuivre'ce genre d ’ études, afin 
d’ essayer d ’ obtenir, à partir des résultats de mesures, davantage d 'in for
mations sur les conditions dans lesquelles les réactions s ’ étaient dérou
lées, et pouvoir en particulier aborder de manière plus approfondie les 
problèmes fondamentaux du contrôle et de la propagation des réactions nu
cléaires. Dans cette optique, i l  a paru ju st i f ié  de commencer par perfec
tionner les outils de calcul sous l ’ angle à la fois de la représentativité  
et de la commodité. Dans ce qui suit, on présente ce qui a été fa i t  dans 
ce domaine, ainsi qu'un ensemble de nouveaux résultats ; d'autres applica
tions sont décrites [3] et [4] ; i l  faut souligner que ces études se pour
suivent, et que les résultats présentés ne font qu'en i llu strer  quelques 
aspects.

1 - Améliorations des outils de calcul

a] Le code BINOCLE,qui calcule de manière détaillée le bilan neu
tronique en fonction de la composition du milieu, a été décrit dans [ 1 ].  
Rappelons qu'on a cherché à disposer d ’ un outil qui donne une précision com
parable à celle des codes "sophistiqués” , tout en étant beaucoup plus sim
ple, et qui ait  surtout une très grande commodité d'emploi, tant au niveau 
des entrées qu'à celui des sorties. Les améliorations suivantes ont été 
apportées depuis le colloque de Libreville.

1. Tout d'abord, on a modifié un peu la définition de la composition du mi
lieu : Plus précisément, on a introduit l 'âge des réactions comme paramè
tre ; on a reformulé la manière dont l'eau est prise en compte, de manière 
à disposer du maximum de souplesse, tout en gardant une définition correcte 
de la densité ; enfin on a introduit de manière plus systématique un para
mètre d'hétérogénéité, qui caractérise la situation granulaire de l'uranium 
au sein de la gangue.

La formulation est précisée en annexe. L'eau est supposée exister  
dans le milieu sous deux formes : une fraction liée  chimiquement à la gan
gue [eau de structure des argiles) et de l'eau supplémentaire occupant un
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volume v ("porosité ouverte"), v dépend a priori de la teneur du minerai 
d'une manière qui n 'est pas connue ; on a prévu une relation faisant inter
venir deux paramètres et y ; dans le cas le plus simple (y = 0 ) ,  v est 
supposé proportionnel à la somme des volumes de 1 ' uraninite et de la gangue ; 
rrij est alors le coefficient de proportionnalité (si rrij = 0 . 5  par exemple, v 
est le tiers du volume tota l) .  On écrit ensuite que la quantité d ’ eau cor
respondante est î p- dj_j2Q v# ce qui laisse plusieurs possibilités : dans les

études paramétriques, on fixe la densité d ^ o  et on fa it  varier m = ;
dans les études de contrôle, on fixe m = mt et on fa it  varier dH2Q en fonc
tion de la température ; enfin, pour simuler la vaporisation, on fixe mj et 
d^2g et on fa it  varier m/m1.

Le paramètre d’ hétérogénéité s (qui représente un pas de réseau 
élémentaire) peut être introduit soit explicitement, soit automatiquement en 
fonction de la teneur du minerai.

2. La température semblant avoir joué un rôle important, on a pris en compte 
ses effets de manière plus détaillée. Les sections efficaces effectives de 
fission et de capture de l ’ uranium 235 ont été représentées paramétriquement 
en fonction de l 'indice  de spectre г et de la température j on a introduit 
l ' e f f e t  Doppler sur les résonances de l'uranium 238 ainsi que l 'e f f e t  sur 
les fuites thermiques ¡ enfin on a représenté la densité de l'eau en fonc
tion de la température pour différentes pressions. Le domaine a été étendu 
jusqu’ à 440 °C. Enfin on a promu la température au rang de paramètre prin
cipal, ce qui permet de la faire varier systématiquement.

3. La première version de BINOCLE avait été ajustée de manière approchée ; 
les distorsions devenaient assez importantes pour des réseaux fortement 
sous-modérés. On a repris un ajustement très soigné, en prenant comme réfé
rence le code Apollo [5] ; ce code, longuement mis au point à Saclay, tr a i 
te explicitement tous les noyaux à 99 groupes d'énergie.

On a ajusté séparément chacun des facteurs de bilan. Le facteur 
de fission rapide ne posait pas de d iff icu lté ,  car on en fa i t  un calcul 
détaillé (10 groupes d'énergie) : l'obtention de p (résonances de l ’ uranium 
238) posait plus de problèmes, car on cherche à couvrir un vaste domaine où 
le rapport eau/uranium peut varier d'un facteur supérieur à cent : on a 
u til isé  des ajustements différents, suivant la valeur de la diffusion asso
ciée. Pour n et f ,  les sections effectives sont représentées explicitement, 
et on a tenu compte le cas échéant de la contribution des captures rapides 
(cas de l ’ oxygène). Enfin en ce qui concerne le calcul des fu ites ,  on a 
introduit des termes correctifs pour décrire les variations avec le spectre 
des contributions de l'hydrogène à l 'intérieur des groupes.

Le tableau I (en annexe) montre les paramètres calculés par 
Binocle et par Apollo pour un ensemble de milieux,dont les teneurs en ura
nium vont de 2 à 60 % ; la comparaison est excellente. Pour le coefficient  
de multiplication e f fe c t i f ,  comme pour chacun des cinq facteurs qui le dé
finissent, les écarts ne dépassent pas en général 100 à 200 pcm (soit 0.1 
à 0.2 %), sur des grandeurs te lles  que la proportion de fission dans l 'u ra 
nium 238, ou la capture relative de l'uranium 233 (facteur de conversion), 
le calcul est correct à 1 % près. Cette précision est sans doute excessive 
compte tenu des incertitudes qui existent sur la composition des milieux 
(ou même sur les données de base), mais on peut au moins affirmer que la 
simplification du formalisme n'introduit pas d'erreur significative par 
rapport aux meilleurs calculs que l ’ on sache faire.
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4. On a amélioré la commodité d'emploi du code, par une refonte de l ’ orga
nigramme. Rappelons que la c r it ic ité  peut être obtenue par ajustement de 
n'importe lequel des paramètres, c ’ est-à-dire les fuites ou la quantité de 
poison, ou la teneur du minerai ou l'appauvrissement isotopique de l 'u ra 
nium, ou la quantité d'eau présente ; on va ajouter la température ; les  
procédures ont été optimisées pour éviter les calculs inutiles lors des 
itérations. Les données sont réparties en données semi-permanentes (par 
exemple composition de la gangue, certaines données sur l ’ eau) et paramè
tres proprement dits . L'âge, la température et le paramètre d'hétérogénéi
té s peuvent ou bien figurer au nombre des données semi-permanentes ou être 
introduits explicitement : on peut alors faire des boucles sur l 'âge (en 
amont) ou sur s (en aval), ün enchaîne des séries de cas j pour chaque 
série on donne les paramètres proprement dits : teneur du minerai ( t ) ,  poi
son (x ) , appauvrissement de l'uranium ( e ) , laplacien géométrique (B2) ,  quan
t ité  d'eau (m), et éventuellement température (T) ; à l 'intérieur d ’ une 
série on peut donner pour un quelconque de ces paramètres, un nombre quel
conque de valeurs. I l  est donc possible de faire traiter successivement 
par exemple une centaine de milieux en ne perforant que quelques cartes.

Le code sort pour chaque milieu un ensemble de résultats qui tra
duisent le bilan de manière condensée et claire ; i l  calcule à la demande 
les constantes multigroupe pour les calculs de diffusion. Le traitement 
d'un milieu, y compris les itérations permettant de le rendre critique, ne 
demande que quelques centièmes de secondes à l'ordinateur IBM de la série 
3B0.

b) Le code CRITO couple Binocle à un code de diffusion multigrou-
pe. On a extrait d ’ un code beaucoup plus lourd un module (quatre groupes ;
une dimension) de manière à réduire l ’ encombrement machine, et simplifier  
les entrées et sorties. Pour décrire un réacteur, i l  su ff it ,  après avoir 
introduit les données Binocle pour les milieux qui le composent, d'indiquer 
pour chacune des tranches successives le numéro du milieu et son épaisseur. 
Binocle ajuste le laplacien-matière de chaque milieu, et le B2 qui est in
troduit au nombre des paramètres prend le sens d'un laplacien transversal : 
autrement d it,  on prend en compte, pour chaque tranche, les fuites dans les 
deux autres dimensions. CRITO ajuste la c r i t ic ité  de l'ensemble en calculant 
un coefficient Kef f  global.

Le code fournit l'évolution du flux thermique selon un découpage 
donné à l'avance, après normalisation en un point choisi ; on sort également 
en chaque point l 'indice  de spectre r et le facteur de conversion C, d'une 
manière cohérente avec le calcul fa i t  par Binocle en milieu " in f in i "  (c 'e s t -  
à-dire qu'on retrouve la valeur Binocle loin des frontières). Le temps de 
calcul pour un réacteur comportant par exemple une quinzaine de milieux est 
de l ’ ordre de 3 secondes.

2 - Applications -  Indices de spectre et coefficients de conversion

On a repris, à l 'a ide de Binocle, l ’ étude détaillée du bilan neu
tronique ; on trouvera dans [3] une étude paramétrique de la c r i t ic i t é ,  no
tamment en fonction de l 'âge des réacteurs, et dans [4] une analyse des 
effets  de température. Les tableaux II et III  (en annexe) donnent les quan
t ité s  Rg (proportion des fissions dans l'uranium 230), r (indice de spectre) 
et C (facteur de conversion) en fonction de divers paramètres, et notamment 
de s qui caractérise l'hétérogénéité. Ces trois quantités sont accessibles
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aux mesures, et dépendent toutes trois du rapport eau/uranium : i l  est donc 
intéressant de leur prêter une attention particulière et d ’ examiner la ma
nière dont i l s  sont corrélés.

Rappelons tout d'abord la définition choisie pour l 'indice  de 
spectre r. On sait qu'en première approximation, la densité neutronique 
n[v) varie dans le domaine de ralentissement comme 1 /v2 ; en réalité  v2 n[v) 
décroît quand la vitesse diminue [à cause des neutrons qui disparaissent 
par fuite et par capture dans les résonances, principalement de l'uranium 
238, et parce que le pouvoir de ralentissement ÇIS est légèrement croissant). 
Cependant on peut toujours trouver au moins un petit domaine en dehors des 
résonances où la loi en 1 /v2 est vérifiée ; extrapolons la jusqu'à l ' i n f i n i ,  
et substituons cette courbe asymptotique à la courbe réelle  niv) ; r est 
alors le rapport de X v2 n(v) dans cette portion à l 'intégrale  f  n[v) v0 dv. 
Dans Binocle, r est défini en prenant comme référence la transition du tr o i 
sième au quatrième groupe, c ’ est-à -dire en se plaçant immédiatement au-des
sus du domaine de thermalisation.

I l  est bien cla ir  que cette définition est conventionnelle ; par 
exemple, les valeurs de r seraient plus grandes si  la référence était choi
sie à une énergie plus élevée. L’ important est que la définition soit cohé
rente avec celle  de l 'indice  qui peut être déduit des analyses isotopiques.
On en est maintenant certain, à la suite des mesures qui ont été fa ites  sur 
des isotopes irradiés dans le réacteur Triton [6] ; en effet  ces mesures 
ont permis notamment de comparer dans deux spectres différents les rapports 
de capture de ll,7Sm et ll,3Nd d’ une part, et de 2l<0Pu et 2 3 5U d'autre part, 
chaque couple comportant un isotope très sensible au spectre. Parallèlement, 
le code Apollo calcule avec précision le dernier rapport pour différentes  
compositions de milieux, et ces mêmes milieux traités par Binocle sont carac
térisés par des valeurs de r. On sait donc désormais rattacher les rapports 
de transferts isotopiques dans le néodyme et le samarium à des "r  Binocle" 
bien définis.

L'ajustement qui a été fa i t  permet d ’ affirmer que le r Binocle 
est celui que fournirait Apollo pour la même définition ; on a pu le véri
f ie r  en comparant les taux de réaction calculés par Apollo à ceux obtenus 
directement à partir d'un modèle de thermalisation explicitant la valeur 
de r. A t itre  indicatif ,  le tableau IV (en annexe) donne des sections e f f i 
caces effectives d’ isotopes intervenant dans le phénomène d'Oklo pour deux 
valeurs de r [0.05 et 0.25) et deux valeurs de la température [120 et 360 °C).

Le facteur de conversion C est défini ic i  comme le rapport 
!\lg ôg/Nj 0 5 : c 'e s t  le nombre d'atomes de plutonium 239 formés pour un atome 
d'uranium 235 détruit : ce coefficient est un peu plus grand que le "facteur 
de restitution” C" déduit des analyses isotopiques, qui ne prend en compte 
que le plutonium non détruit par les réactions [c 'est -à -d ire  qui a eu le 
temps de décroître en uranium 235). On passe aisément de l ’ un à l ’ autre 
si on connaît la proportion des fissions dans le p l u t o n i u m . Puisqu’ i l  s ’ agit 
d’ un rapport de sections efficaces effectives, C est directement fonction 
de r et i l  dépend également de N5/N8 , c ’ est-à -dire e ; mais a8 dépend en 
outre du facteur d’ autoprotection des résonances, donc de la diffusion  
associée (quantités d ’ eau et de gangue), et de l ’ hétérogénéité.

La figure 1 montre les variations de C et r en fonction de t ,  
pour deux valeurs de m et plusieurs valeurs de s (e .est  maintenu constant 
et égal à 0 . 6 2 ) . Les deux quantités croissent évidemment quand on augmente 
t ou quand on diminue m, puisque ce sont deux façons de faire baisser le
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FIG .l. Facteur de conversion C et indice de spectre r en fonction  de t, m et s.

rapport eau/uranium ; d ’ autre part C diminue quand l'hétérogénéité du milieu 
augmente. Qn voit que l ’ e ffet  de s est plus grand pour les basses teneurs ; 
en effet quand t diminue, la croissance de l 'intégrale  de résonance en 
milieu dilué compense en grande partie la croissance du pouvoir de ralen
tissement et C ne diminue plus guère ; au contraire en milieu hétérogène, 
l ' e f f e t  de diffusion associé est considéralement réduit, et C continue de 
décroître. En sens inverse, l 'e f f e t  de m est plus marqué à haute teneur, 
ün note que pour un minerai à 10 % par exemple, C ne peut guère s'abaisser  
au-dessous de 0.25 même pour des valeurs élevées de m et s.

On peut estimer.en effet  que s = 0 , 6  représente un maximum pour 
les minerais d'Oklo (équivalence en hétérogénéité d ’ un modèle où l ’uranium 
est concentré aux noeuds d'un réseau dont la maille est 6 mm). D’ ailleurs  
cette valeur est presque toujours trop grande pour le minerai pauvre ; si
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FIG.2. Facteur de conversion C en fonction  de r, e et m (s = standard).

on observe en e ffet  souvent une structure à gros grains dans le minerai 
riche ( " fa c iè s -p i le ” ), l'uranium est beaucoup plus disséminé dans les ar
g iles  de bordure. I l  semble donc approprié de faire croître s en fonction 
de r ; dans Binocle on peut le faire automatiquement en donnant les valeurs 
de s pour t = 1 et 60 %, la loi étant en / t .  On a défini une hétérogénéité 
"standard", qui peut être considérée comme représentative du minerai moyen, 
en faisant croître s .de 0.1 à 0.4 [0.3 étant atteint dès 26 %).

C’ est en utilisant cette loi  standard qu’ ont été calculées les 
valeurs de la figure .2, qui représente C en fonction de r pour plusieurs 
valeurs de в et m. On remarque que m intervient peu (car lorsque le rapport 
eau/uranium est donné, C ne se différencie que par. l ' e f f e t  de dilution de 
la gangue). Pour un échantillon dont on connaît la teneur et l ’ appauvris
sement isotopique (moyenne au cours de- 1 ' irradiation) i l  y a entre C et r 
une relation obligée dans laquelle le seul degré de liberté est une hété
rogénéité plus ou moins grande, mais on voit bien qu'on ne peut pas jouer 
beaucoup sur ce paramètre.

Au moment de Libreville, les incertitudes sur les sections e f f i 
caces ne permettaient pas de tirer des conclusions trop précises des va
leurs mesurées de r ou C. Après les expériences. Triton, la situation est 
différente. Les valeurs de г mesurées permettent de calculer de manière 
sûre les rapports eau/uranium ( i l  s ’ agit des moyennes au cours de l ’ irra
diation, compte tenu du contrôle), et d ’ autre part i l  y a entre les trois  
quantités mesurées r, C et Rg (proportion de fissions dans l ’ uranium 238) 
des relations nécessaires; Si donc on rencontre des anomalies, on peut 
être amené à suspecter les mesures. On sait qu’ à Libreville, on a rencon
tré à plusieurs reprises des valeurs de C trop basses [7 ] ; de nouvelles 
mesures ont confirmé l ’ existence de ces anomalies [8 ]. I l  semble certain 
que c e lle s -c i  résultent de la remobilisation du néodyme qui, par mélanges 
isotopiques, a déformé les courbes de fluence.



576 NAUDET

En tout état de cause, pour interpréter correctement les valeurs 
de r et C, i l  faut tenir compte des effets d'environnement ; la discussion 
est reprise plus loin, à propos de l'étude de la distribution des taux de
réaction le long du sondage SC 36,

3 - Etude des réflecteurs

Le minerai pauvre qui entoure les réacteurs proprement dits joue 
un rôle dans le bilan neutronique ; même si  le coefficient de multiplica
tion des neutrons est très inférieur à l 'u n ité ,  i l  n 'est pas nul, et de
toute façon le milieu renvoie des neutrons par diffusion : on dit qu 'i l
joue le rôle de "réfecteur". Si l'épaisseur critique d'un milieu de réfé
rence ayant la forme d'une plaque est 2 He, lorsqu 'il  est entouré de vide, 
et si  l ’ épaisseur suffisante pour q u 'i l  soit critique lorsqu'il  est entou
ré d'un autre milieu est 2 H, He-H est ce qu’ on appelle le "gain de ré
flecteur” de ce milieu. I l  a paru intéressant de rechercher les ordres de 
grandeur de ce gain en fonction de la teneur du minerai en uranium, en eau 
et en poison, de manière à apprécier plus directement les conditions de 
c r it ic ité .  D'autre part, i l  est intéressant de connaître la vitesse de dé
croissance du flux neutronique dans les réflecteurs en fonction de leurs 
caractéristiques ; des expériences ont été tentées pour mettre en évidence 
cette décroissance en mesurant la densité de traces de fission induites 
dans les impuretés uranifères des quartz en bordure des zones de réaction
[ 9 ] .

L’ étude a été fa ite  de la manière suivante : on choisit un mi
lieu de référence (on a pris t = 40 %, e = 0.56 %, x = 0, m = 0.40 ; ce
milieu a un K de 1.1538, et un M2 de 54.7 cm2), et une série de milieux

* 1 nréflecteurs (on a fa it  varier t de 2 à 30 %, x = 20 ou 50 ppm de B,
m = 0 .4  ou 0 .3 ,  e est dans tous les cas 0 .72 ) .  On choisit chaque fois
l ’ épaisseur 2 H du milieu de référence pour que soit voisin de l ’ uni
té ,  le réflecteur ayant de part et d'autre une épaisseur très grande j He 
est alors défini par k^/kgff = 1 + Г12 тг2 / C2 He) 2 , d'où le gain H0 - H (on 
vérifie  que ce gain varie peu quand on modifie H, donc kef f ) .  Les résul
tats sont les suivants :

Le gain de réflecteur augmente évidemment avec t ,  et diminue avec x et m 
(le  réflecteur est meilleur s ' i l  y a plus d'uranium, moins de poison et 
moins d'eau) ; on voit néanmoins que m intervient peu, et que le gain reste du 
même ordre de grandeur, soit à peu près 10 cm pour un domaine de variation 
assez large de teneur et de poison (t = 2 à 10 %, x = 20 à 50 ppm). On peut 
donc retenir ce chiffre ; par exemple pour le milieu de référence dans
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FIG.3. Décroissance du flux dans le réflecteur.

lequel 2 He est de l ’ ordre de 60 cm, i l  su ff it  d ’ u'ne épaisseur réelle voi
sine de 40 cm pour que le milieu soit critique, même s ' i l  est entouré de 
minerai relativement pauvre. Lorsque la teneur en juranium du réflecteur  
croît davantage, c ’ est-à-dire que son k  ̂ se rapproche de l 'u n ité ,  le gain 
croît beaucoup plus vite. Par exemple, pour t = 30 %, x = 50 ppm, le gain 
est de 23.5 cm, c ! est-à-dire qu’ i l  ne faut plus qu'une mince épaisseur du 
milieu de référence pour être critique, ce qui sejcomprend bien puisque 
le réflecteur est alors lui-mime proche de la cr i t ic ité  (k = 0 .968).

Sur la figure 3, on a reporté le flux t-hermique dans le  ré fle c 
teur en fonction de la distance à la limite du coeur, en le normalisant 
à sa valeur au centre du milieu de référence.Bien entendu, quand le ré flec 
teur est plus efficace, la valeur du flux à la limite du coeur est plus 
élevée, et la décroissance dans le réflecteur est jplus lente. On remarque 
qu’ après un transitoire à la sortie du milieu de ijéférence, la décroissan
ce est pratiquement linéaire en coordonnées logarithmiques, c ’ est-à-dire
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que c 'est  une exponentielle à peu près pure. Dn peut caractériser le milieu 
par la distance au bout de laquelle le flux décroît d'un facteur 2 dans 
cette portion asymptotique. Les résultats sont les suivants :

x = 50ppm 
m = 0 .4

x = 2 0ppm 
m = 0. 4

x = 50 ppm 
m = 0 .3

t = 2 % 
5 % 

10 % 
20

5.2 cm 
6.1  
0 . 1  

12.9

4.2 cm 
5.4 
6.7 
9.6

5.0 cm 
5.8
7.1
7.1

On voit que la longueur caractéristique varie de la même façon 
en fonction des paramètres t ,  x et m que le gain de réflecteur ; e lle  est 
de l'ordre de 5 cm pour un minerai pauvre (c ’ est le chiffre qui avait été 
avancé à L ibreville ) , mais e lle  augmente sensiblement lorsque le minerai 
de bordure est plus riche. On constate qu'à 50 cm du coeur, le flux est 
de l'ordre du millième du maximum lorsque la bordure est pauvre (par exem
ple dans un grès à 1 ou 2 %, comme c 'est  le cas pour les expériences de 
traces de f iss io n ) ,  mais qu’ on a dix fo is  plus, c 'est -à -d ire  de l'ordre du 
centième, quand la bordure est constituée de minerai à 10 %. Pour des te 
neurs plus élevées, i l  est préférable de caractériser le réflecteur par 
son k. ¡ la décroissance devient très lente lorsque le milieu est presque 
critique j on en verra des applications dans les problèmes de propagation 
des réactions [4].

4 - Etude des distributions de taux de réaction

On avait montré dans [2] qu’ on pouvait retrouver par le calcul 
la forme des courbes mesurées de taux de réaction pour des configurations 
d'uranium typiques. On a mis à profit la commodité d ’ emploi du code CRITO 
pour étudier d'autres cas de figure et examiner l 'influence de paramètres 
te ls  que les quantités d’ eau ou de poison à l'époque des réactions.

La figure 4 illu stre  le cas d'une distribution analogue à la 
coupe 2 ' P, avec un "creux" de teneur au centre, et une chute rapide en 
bordure du coeur ; on a supposé pour simplifier la distribution symétrique 
(les teneurs des milieux successifs sont représentées en grisé ; les d is 
tances ont été multipliées par le cosinus de l 'angle que fa it  la coupe 
avec la direction de la couche, car on suppose que les caractéristiques 
ne varient significativement que dans le sens perpendiculaire à la stra
tif ication  ). Une te lle  distribution avait déjà été considérée dans [2 ] ,  et 
on avait ju s t i f ié  la forme de la courbe de flux ; on a examiné plus parti
culièrement cette fois  comment varie la remontée de flux en bordure du coeur 
en fonction'de m et x, c ’ est-à -dire des quantités d'eau et de poison. On 
examine la situation finale , c ’ est-à -dire q u 'i l  ne reste de poison que là 
où la fluence est très faible .
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FIG.4. Coupe 2'P: distribution des taux dépréciation.

La chute de teneur étant brutale, on passe rapidement d'un mi
lieu très capturant et sous-modéré à un milieu ralentisseur et peu captu
rant : la remontée de flux est d'autant plus grande que le coeur est davan
tage sous-modéré, donc que m est plus petit .  La présence de poison provoque 
une décroissance plus rapide du flux (on l 'a  vu au paragraphe précédent), 
mais joue un rôle plus modeste sur la remontée.

Les figures 5 et 6 illustrent des situations très différentes.
Dans les sondages SC 30 et SC 30 bis, on a trouvé, |au to it  des réacteurs
proprement d its ,  du minerai moyennement riche (20 à 25 %). Dans le SC 30 
ce minerai est directement accolé au coeur, tandis|que dans le SC 30 bis 
i l  est à teneur un peu plus élevée mais séparé du coeur par une passe plus 
pauvre. La situation en réactivité est a priori plus favorable dans le cas 
du SC 30 ; c 'est  bien ce qui confirme le calcul, et i l  est remarquable 
qu'on a it  trouvé effectivement des appauvrissements isotopiques plus grands 
dans le SC 30 que dans le SC 30 bis.

Dans ce cas, la teneur en poison joue uiji grand rôle ; on a vu 
en effet  que lorsque le к du réflecteur approche l ’ unité, son efficacité  
croît très vite. On a fa it  le calcul dans chaque cas pour trois valeurs 
in itia les  du poison (x = 0, 50 ou 100 ppm de bore 10), les valeurs ré s i 
duelles dans la situation finale étant estimées en fonction de la fluence.

(suite du texte p .584)



FIG.5. Sondage SC 30: distribution des taux de réaction.
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FIG. 6. Sondage SC 30 bis: distribution des taux de réaction.
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FIG. 7. Sondage SC 36: distribution des taux de réaction.
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FIG.8. Sondage SC 36: C et r (état final). ^
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On voit que s ' i l  n'y a pas de bore, la remontée de flux devient considéra
ble (en effet le minerai à 25 % est presque critique). Par contre pour 50 
ou 100 ppm de bore, le flux décroît beaucoup plus vite, surtout pour le 
SC 30 bis. On comparera avec la figure 6 de la référence [10] qui montre 
les courbes d'appauvrissement isotopique de l'uranium dans ces deux sonda
ges : les courbes calculées pour x = 50 ont tout à fa i t  la même allure, ce 
qui tend à prouver que c 'e s t  l'ordre de grandeur du poison qui se trouvait 
dans le minerai au moment des réactions.

Enfin, on a examiné une distribution qui est en gros celle  du 
sondage SC 36 (figure 7). L'uranium a une configuration dissymétrique, et 
le creusement de flux et la remontée à la sortie du coeur sont plus impor
tants côté mur (en réalité  la dissymétrie existe surtout dans l'environ
nement : on obtiendrait une courbe de flux plus voisine de la réalité en 
introduisant des laplaciens transversaux différents côté mur et côté t o i t ) .  
On a fa i t  le calcul à la fois  pour la situation in it ia le  (uranium naturel 
partout, avec 50 ppm de bore dans la gangue) et la situation finale (le  
poison étant presque totalement détruit, et l'uranium appauvri). Les deux 
courbes de flux obtenues ne sont pas très différentes.

La figure 6 représente l 'indice  de spectre r et le facteur de 
conversion C dans la situation finale . On a fa it  figurer à la fo is  les va
leurs ’’Binocle” correspondant à chaque milieu, et les valeurs "locales"  ob
tenues en chaque point par le calcul de diffusion, c 'ést -à -d ire  tenant
compte de l'environnement (dans le cas de C, les discontinuités sont pu
rement a r t i f ic ie l le s  ; e lles  proviennent de ce qu’ i l  faudrait faire varier 
l ’ intégrale de résonance de manière continue au passage des frontières ; 
la figure donne néanmoins une idée de la variation le long du sondage).
On voit que l ’ environnement peut avoir des effets  appréciables : par exem
ple r est plus grand si le  minerai voisin est en moyenne à plus forte  
teneur.

Les calculs ont été fa i ts  pour deux valeurs de m, 0 .4  et 0 .5 j
voici les valeurs de Rg, r et C pour m = 0 .5 ,  dans les deux situations, en
cinq points du sondage qui correspondent à peu près aux échantillons  
n" 1408, 1410, 1413, 1418 et 1421:

R8
r

in it ia l
г

’ final
C

in it ia l
C

final

1408 . 2.1 % 0.134 0.096 0.405 0.435
1410 3.2 0.189 0.133 0.475 0.525
1413 4.3 0.200 0.130 0.490 0.610
1418 6.8 0.297 0.229 0.585 0.623
1421 1.3 0.080 0.058 0.350 0.382

C'est la moyenne au cours de l 'irradiation qui doit être compa
rée aux valeurs mesurées. I l  serait certainement très intéressant de discu
ter de manière approfondie les résultats obtenus sur ce sondage en les con
frontant aux calculs ; ce n 'est pour le moment qu’ une première approche. 
Elle montre déjà qu'on ne peut guère être inférieur à 0 .5 ,  compte tenu des 
valeurs mesurées de Rg, r et C, donc que la porosité du milieu était grande
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Cun tiers de vide). D'autre part, on remarque que les courbes de flux sont 
plus contrastée que celles qui ont été obtenues expérimentalement, ce qui . 
tend à prouver que la remobilisation des terres rares-a eu pour effet  d 'a 
platir les courbes de fluence.

Annexe

1. Formules utilisées dans Binocle pour définir la| composition du milieu

Les quantités suivantes sont rapportéesj à 1 g d ’ oxyde d'uranium :
X poids de gangue anhydre, X (1 + m'I poids de la gangue compte tenu de 
l'eau de structure ; Y poids total d'eau, Vp volume occupé par l'oxyde d'ura
nium et la gangue, v volume occupé par l'eau "suppllémentaire” . On désigne 
par d, dyQ?, dg et d|_|2q les densités respectives du milieu, de l'oxyde d'ura
nium, de la gangue et de l ’ eau supplémentaire ; la dernière quantité est 
multipliée par le rapport m/m, pour tenir compte d'une vaporisation partielle  
ou d'une modification de densité au cours de l 'évolution. Dans ces conditions

VP = d
1 X Í1 + m')

d =

ucr
1 + X
v_

On considère que le milieu est constiti 
l'oxyde d'uranium mélangé à un poids n de gangue, 
du reste de la gangue et de l ’ eau supplémentaire 
lûmes des deux milieux

é de ’’grains” , comprenant 
et d'un ’’diluant” formé 

soient v et v les vo-

1

dU02
- V + V

On écrit V e m (v - u V  )
1 D 0

I[quand U = 0, v est proportionnel à v ; quand y = 1, v est proportionnel 
à v ^ .  P

Les calculs ont généralement été fa i ts  |avec les données semi- 
permanentes suivantes : m’ = 0 . 1 1 ,  n = 0 . 2 0 ,  y = 0, mi = m, d ( i n2 = 1 0 . 5 ,  
dg = 2 . 5 ,  dH2g est donné soit directement 
rature.

= Q, ni, = m, oUQ¿ 
soit comme fonction de la tempé-

Pour caractériser l ’ hétérogénéité, on considère un réseau de 
petites sphères de rayon a assemblées au pas s ; le rapport entre le volume 
des sphères et celui du milieu extérieur est supposé égal à v (¡/ v 1 , ce qui 
définit a /s .  On peut calculer les longueurs des cordes moyennes dans les  
deux milieux du réseau, d’ où on déduit un paramètre qui caractérise la pro
babilité pour qu’ un neutron ayant eu un choc dans|1 ’ uranium ait son choc 
suivant dans l ’ uranium ou dans le diluant. Le paramètre sert à définir la 
diffusion associée dans le calcul de l ’ intégrale de résonance effective de 
l ’ uranium.
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X est défini en fonction de la teneur t du minerai actuel, en 
tenant compte des quantités moyennes d'eau et de plomb radiogénique conte
nues présentement dans le minerai, et de son âge x (en 1Q9 ans)'.

100 - 1.235 t - 0.175 T 
X = -1 .324 t---------- 6

On distingue dans la gangue en plus de l'eau et des poisons six constituants 
majeurs, dont les proportions sont indexées sur la teneur t .  Les pourcenta
ges de X adoptés pour les calculs sont les suivants :

SiO2 ; 44.5 - 0.05 t A120 3 : 30.5 - 0.05 t MgO : 11.7 -  0.06 t
FeO  : 10.0 + 0.15 t K20 : 2.5 MnO : 0.0 + 0.01 t

La composition isotopique de l'uranium naturel (e = 0.72) est donnée en fonc
tion de l ’ âge x par :

0.72 0.8168 x
5 8 gg.28 8

(formule valable au voisinage de x = 1 .9 ) ,

2. Comparaison Binocle-Apollo

Le tableau I montre comment se comparent les principaux paramètres 
caractérisant le bilan neutronique к  = n f p e  et Г12 , exprimés avec la même 
définition dans Apollo et Binocle, pour une série de teneurs de minerai 
allant de 2 à 60 % (e = 0 .62 , x = 0, m = 0.3565, T = 120 °C).

TABLEAU I. PRINCIPAUX PARAMETRES DU BILAN NEUTRONIQUE

t =  2 t = 10 t = 20 t =  30 t =  4ü t =  50 et II en о

в
n A

1.781B
1.7807

1.7777 
1.7769

1.7715
1.7707

1.7640
1.7629

1.7543
1.7533

1.7415
1.7415

1.7240 
1.7263

f  B 
A

0.1262
0.1262

0.4350
0.4345

0.6281
0.6279

0.7399
0.7397

0.8143
0.8143

0.8688
0.8690

0.9115
0.9104

-  A
0.9504
0.9505

0.8849
0.8850

0.8563
0.8565

0.8186
0.8162

0.7753
0.7758

0.7308
0.7324

0.6828
0.6826

B -

e A
1.0011 
f  .0012

1.0063
1.0053

1.0128 
1.0137

1.0215 
1.0225

1.0324 
1.0333

1.0464 
1.0466

1 .0653 
1.0639

к B OO A
0.2140  
0.2139 .

0.6874 ■ 

0.6876-
0.9650
0.9653

1.0912 
1.0882

1.1434 
1.1445

1.1571 
1 .1600

1.1430 
1 .1436

Г12 8 
A

73.6
75.1

68.8
67.3

63.2
61.4

59.4
58.9

56.8
56.8

.54.5
54.7

53.4
52.9
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3. Indicés de spectre et coefficients de conversion
I

Le tableau II donne Rg, r et C en fonction de t ,  pour deux valeurs
de m et plusieurs valeurs de s ; dans la dernière colonne l'hétérogénéité
’’ standard'' correspond à un s croissant de 0.1 à 0 .4  en fonction de la teneur. 
Dans tous les cas e .= 0.B2 et x = 0 ; B2 est ajusté.

TABLEAU II. QUANTITES R8, r et C EN FONCTION DE t
a) m = 0.3
____________________________________ ’_______________________!_____________________________

t R8 r
C I

s = 0 s = .0.2 s = 0.4 s = 0.6 s
"standard’

2 % 
10 
20 
30 
40 
50 
60

0.16 %
0.84
1.85
3.10
4.67 '
6.70
9.42

0.024  
0.053 
0.092  
0. 138 
0.199  
0.286 
0.421

0.442
0.466
0.468
0.526
0.651
0.685
0.786

0.323 .
0.376
0.422
0.496
0.575
0.665
0.771

I
0.279
0.328
0.390
0.473
0.554
0.647
0./j57

0.254
0.305
0.380
0.454
0.537
0.632
0.474

0.342
0.357
0.407
0.479
0.557
0.648
0.756

b) m = 0.5

t R8 r
C

OIIœ s = 0.2 S = 0.4 s = 0.6 s
"standard’

2 % 0.13 0.020 0.415 0.301 o .:>62 0.241 0.319
10 0.68 0.043 0.437 0.349 0.303 0.278 0.331
20 1-51 0.071 0.445 0.379 0.353 0.336 0.361
30 2.52 0.105 0.465 0.435 0.412 0.395 0.418
40 3.80 0.148 0.525 0.498 0.477 0.459 0.480
50 5.45 0.205 0.592- 0.569 0.550 0.533 0.551
6 0 7 . 6 6 0 . 2 9 1 0 . 6 7 1 0 .  6 5 2 0 . 6 3 6

I
0 . 6 2 2 0 .  6 3 6

Le tableau III  donne C en fonction de r pour différentes valeurs 
de e Cm = 0 .4 ,  hétérogénéité "standard” ) .

TABLEAU III. FACTEUR DE CONVERSION C EN
e = 0.67 e = 0.62 e = 0.57 e = 0.52

r C г C г C r C ■

' 10 V 0.050 0.325 0.047 0.342 0.045 D.362 0.043 0.366
20 0.084 0.364 0.080 0.381 0.076 0.401 0.072 0.424
30 0.126 0.427 0.119 0.444 ■ 0.113 0.464 0.106 0.488
40 0.180 0.495 0.170 0.513' 0.160 0.534 0.149 0.558
50 0.254 0.574 0.240 0.593 0.224 0.614 0.209 0.639
60 0.367 0.669 0.344 0.687 0.321 0.709 0.298 0.734

FONCTION DE r
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Le tableau IV donne les sections efficaces effectives de d i f fé 
rents noyaux calculées pour deux valeurs de r et deux valeurs de la tempé
rature .

TABLEAU IV. SECTIONS EFFICACES EFFECTIVES

4. Sections efficaces effectives

r = 0.054  
. T = 120 °C

r = 0.054  
T = 360 °C

r = 0.246 
T = 120 °C

r = 0.245  
T = 360 °C

2 3 5U abs 658 642 680 670
f i s 554 539 558 ■ 548

2 39Pu abs 1 415 1 690 1 831 2 214
f i s 965 1 236 1 197 1 416

2,,0Pu 778 797 2 241 2 249

1 ц 3Nd 323 321 306 304
1117Sm 82 79 187 184
11,9Sm 77 800 87 600 72 700 77 900
151Eu 7 630 7 240 8 540 8 270
1 53Eu 480 460 665 651

155Gd 43 700 35 600 35 500 29 700
157Gd 186 000 157 000 151 000 127 000

161Dy 592 534 826 790' ’

1 61*Dy 2 675 2 665 2 5B5 2 578
1 7 ̂  Lu 5 ЗЗБ 7 596 5 951 7 1B6
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Résumé—Abstract

E T U D E  P A R A M E T R IQ U E  D E  L A  CRITICITE DES REACTETÍJRS N A T U R E L S .

Les conditions de criticité des réacteurs naturels sont examinées d’un point de vue 

général; une étude paramétrique est présentée qui exprime la possibilité de réactions en 

chaîne en fonction de cinq paramètres: l’âge du gisement, la teneur du minerai, le volume 

de minerai riche, la capture neutronique de la gangue, et la quantité d’eau associée à l’uranium. 

On montre que bien que la criticité puisse théoriquement être réalisée pour des âges ne 

dépassant pas 1000 à 1200 M A , les conditions doivent être néanmoins exceptionnellement 

favorables lorsque les gisements sont nettement plus jeunes que celui d’Oklo. Cette étude 

permet en définitive de mieux apprécier la probabilité de découvrir d’autres réacteurs naturels 

de fission.

P A R A M E T R IC  S T U D Y  O F  T H E  CR ITIC ALIT Y  O F  N A T U R Á L  R E A C T O R S .

The criticality conditions of natural reactors are examined from a general point of view; 

the paper presents a parametric study which expresses the possibility of chain reactions as a 

function of five parameters: age of deposit, content of ore, volume of rich ore, gangue neutron 

capture and amount of water associated with uranium. It is shown that although in theory 

criticality can be reached in the case of ages of not more than ljooo to 1200 million years, the 

conditions must nevertheless be extremely favourable when the deposits are definitely younger 

than that of Oklo. All things considered, this study provides a means of better evaluating the 

probability of discovering other natural fission reactors.

Le code Binocle [1 ] ,  spécialement mis au point pour l'étude neu
tronique du phénomène d’ Oklo, a été u til isé  pour étudier le rôle des prin
cipaux paramètres qui conditionnent la c r it ic ité  d'un réacteur naturel, en 
fonction de son âge.

PARAMETRES PRIS EN COMPTE

L’ âge est une donnée tout à fa i t  essentielle , puisque c 'est  
d 'e l le  que dépend la teneur en noyaux f i s s i l e s .  En plus de l ’ âge, on a 
fa it  varier systématiquement quatre paramètres, à[savoir la teneur du mine
rai,  le volume d’ uranium accumulé, la capture neutronique de la gangue, et 
la quantité de ralentisseurs présents au moment des réactions. On précise 
ci-après la manière dont ces paramètres ont été pris en compte dans le 
calcul.

5 8 9
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a) Teneur du minerai

Ce qui intervient dans le calcul est le rapport gangue sur ura
nium à l'époque des réactions ; i l  est commode de substituer à cette quan
t i té  une notion plus "parlante" qui est la teneur du minerai actuel. Mais 
i l  faut pour cela tenir compte de la décroissance radioactive de l'uranium, 
qui depuis cette époque s 'e s t  transformé partiellement en plomb, de l'eau 
résiduelle du minerai prise en compte par ailleurs (car on admet que ce lle -  
ci n'est pas représentative), enfin de ce qu’ i l  a pu y avoir des migrations. 
La formule utilisée  est adaptée au minerai d'Oklo, dans lequel une grande 
partie du plomb radiogénique a migré : pour un minerai dans lequel les pro
portions d'eau ou de plomb radiogénique seraient différentes, i l  faudrait 
modifier un peu la valeur de t pour que la transposition soit correcte.

A Dklo, la teneur du minerai dans les zones de réaction est gé
néralement comprise entre 30 et 50 % ¡ on trouve également du minerai plus 
riche, pouvant exceptionnellement dépasser 60 4;

b) Volume d'uranium accumulé

On a u til isé  le modèle du réacteur homogène "nu", c 'est -à -d ire  
qu’ on fa it  comme si le minerai était homogène (avec la teneur t) à l ’ inté
rieur d'un certain volume supposé entouré de vide ; ce volume est caracté
risé par son "laplacien géométrique” B2 (en m- 2 ). Dans la réalité bien en
tendu, la teneur du minerai varie en tout point, et i l  n'existe pas de l i 
mite définie entre le minerai riche du "coeur” et le minerai pauvre qui 
l'entoure, et qui d 'ailleurs joue un rôle comme "réfecteur” de neutrons.
On peut continuer d 'u til ise r  le paramètre B2 qui intervient dans le bilan 
pour caractériser globalement les fuites de neutrons, mais c 'est  une gran
deur qui devrait être calculée dans chaque cas particulier en tenant compte- 
de la répartition détaillée de l'uranium dans toutes les directions.

On rappelle que pour une sphère de rayon R, B2 = ir2/R2, et pour
2 ^.2 ^ 2

un parallélépipède des côtés a, b, c, B2 = —  + —  + —  ; dans le cas d'une
a2 b2 c2

plaque infinie d ’ épaisseur H, on a en particulier В2 = tt2/H2. Si l'uranium 
se présente sous forme d'une couche de minerai riche, cette dernière formu
le donne le B2 e, fonction de ce qu'on peut appeler "l 'épaisseur équiva
lente” H de la couche riche. Dans la définition de cette épaisseur équiva
lente, i l  faut tenir compte du minerai plus pauvre qui se trouve de part et 
d’ autre de la passe riche (le "gain de réflecteur” est souvent de l'ordre  
de 10 cm, ce qui augmente donc de 20 cm environ l ’ épaisseur de la passe), 
mais i l  faut aussi tenir compte des limitations ou variations de teneur 
dans les deux autres dimensions (H doit être diminué si on trouve latérale
ment du minerai plus pauvre, ou s i  la passe riche va en s'amincissant).

A Oklo, le B2 dans les zones de réaction est généralement de l ' o r 
dre de 10 à 30 m"2, soit une épaisseur équivalente de 60 à 100 cm. (Pour un
amas à peu près sphérique, la même gamme de B2 correspondrait à un volume
de l'ordre de 1 à 4 m3).

c) Capture neutronique de la gangue

Là encore, i l  faut faire intervenir bien entendu la composition
de la gangue au moment des réactions ( i l  a pu y avoir des migrations depuis
cette époque) . On a pris comme référence la composition moyenne du minerai
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d'Oklo actuel, hors eau, hors poison, et on a défirjii les variations de 
capture par rapport à cette référence au moyen d'uijie quantité x, qui est 
un nombre de ppm de bore 10 équivalent.

La gangue à Oklo est argileuse, formée de silicoaluminates ferro-  
magnésiens et potassiques j en dehors des éléments|majeurs des phyllosili -  
cates, i l  y a très peu d'éléments absorbants [principalement un peu de man
ganèse). Mais i l  faut tenir compte en outre des "poisons", principalement 
les terres rares et le bore. Les terres rares (samarium, gadolinium) peu
vent être représentées par un x de l'ordre de 10 à 15. On ne sait pas quelle 
était la teneur en bore, car ce lu i-c i  a été renouvelé, mais dans le minerai 
actuel on trouve 50 à 250 ppm de bore naturel (soit 10 à 50 ppm de B 10) j 
les autres poisons semblent avoir été peu abondants. On peut donc admettre 
que le x du minerai d ’ Oklo était vraisemblablement de l'ordre de 20 à 70 
(cet ordre de grandeur peut d ’ ailleurs être retrouvé par différentes consi
dérations neutroniques).

Certains minerais d'uranium ont des gangues nettement plus captu
rantes que ceux d ’ Oklo. On peut imaginer à l 'inverse une capture plus ré
duite i par exemple le minerai "normal" d ’ Oklo a une gangue gréseuse, avec 
quelquefois plus de 90 % de s i l ic e  et moins de 2 % de fer , et une section 
de capture pouvant descendre à 40 % de celle  du minerai des zones de réac
tion ; le gain est dans ce cas équivalent à 20 ppm de B 10. Dans le cas 
idéal d'un minerai qui ne contiendrait aucun poison, on pourrait donc des
cendre théoriquement jusqu'à x = - 20. C’ est pourquoi on a étudié la gamme
- 20 à + 100.

d) Quantité d ’ eau présente

On a admis que l'eau était présente sous deux formes : l'eau de 
structure liée à la gangue, et l'eau imprégnant l ’ ensemble du minerai (ce 
pouvait être d ’ ailleurs plus généralement un liquide hydrogéné ; on raison
ne sur une équivalence en pouvoir modérateur). Cette dernière quantité est 
fonction de ce qu’ on peut appeler la ’’porosité ouverte” du minerai ; on l ’ a 
définie par le rapport m du volume occupé par le liquide au volume du mine
rai proprement dit (oxyde d’ uranium + gangue).

Lorsqu’ on fa i t  varier la teneur du minerai en gardant m constant, 
on fa it  varier le rapport de modération ; pour un même m un minerai pauvre 
peut se trouver sur-modéré et un minerai très riche sous-modéré. Nous pen
sons qu 'i l  est préférable de raisonner de cette manière, plutôt que d'admet
tre que le rapport de modération est toujours voisin de l'optimum. L'étude 
des distributions de taux de réaction le long des sondages a montré qu 'i l  
y avait effectivement une liaison entre la teneur et le rapport de modéra
tion. D’ autre part i l  n’ y a aucune raison de supposer qu'on se trouve à 
l'optimum ; ce lu i-ci  pour un minerai très riche exige une porosité ouverte 
considérable qui n 'est pas forcément réaliste .

L'analyse des taux de réaction, qui permet de calculer des "indi
ces de spectre”, conduit à penser qu’ à Oklo le m était de l ’ ordre de 0 .4  à 
0.5 (on a admis que la gangue contenait en outre environ 10 % de son poids 
en eau de structure). I l  s 'a g it  d ’ une porosité très grande, qui peut s ’ ex
pliquer par les actions tectoniques qui'auraient broyé et étiré les roches 
dans lesquelles l'uranium est venu se loger. Pour les calculs présentés, on 
a util isé  le même formalisme en faisant varier m dans la gamme 0.3  à 0.5  
(on a considéré exceptionnellement des valeurs de 0.2 à 0 .7 ) .
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TABLEAU I. RESULTATS OBTENUS POUR DES AGES COMPRIS ENTRE 2000 ET
1000 MA, B2 AJUSTE

Age T enEur

x = 0 

m = 0 .4 0

x  = 20 

m = 0 .4 0

x  = 50 

m = 0 .5 0

x = 50 

m = 0 .4 0

x = 50 

m = 0 .3 0

x  = 100 

m - 0 .4 0

2000 MA 30 % B2 -43  m*2 29 m" 2 11 ir , '2 10 m -2 0 m '2 -  17 m’ 2

40 % 51 41 32 20 23 7

50 % 52 ' 46 43 36 28 22

60 % 40 44 47 30 27 29

1600 HA 30 % 32 16 - 4 - 4 -  5 -  34

40 î 42 31 19 16 12 -  7

50 % 45 36 33 27 20 11

en O •\e 42 30 39 31 21 21

1600 MA 30 % 30 3 -  22 - 20  ■ -  19 -  51

40 i; 32 20 4 3 0 -  22

50 * 37 28 21 16 11 -  2

60 •< 36 30 30 23 14 11

1400 MA 30 % 7 -  12 - 40 - 36 - 34 -  69

4 0  % 21 7 -  12 -  12 - 13 -  30

50 V 28 10 6 4 0 -  16

60 % 28 22 19 13 6 0

1200 MA 3 0  % -  6 - 20 -  59 - 54 - 49

40 i a -  7 -  29 - 27 - 26

50 % 17 6 -  7 - 9 - 11
60 % 19 13 7 3 -  3

1000 MA 3 0  % -  25

40 % - 5

50 i 6

60 % 10
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FIG .l. Variation de В2 en fonction  de t pour différentes valeurs de x.
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Deux autres paramètres, qui interviennent de manière mineure dan 
le bilan neutronique, n'ont pas fa i t  l 'o b jet  de variations systématiques : 
i l  s 'a g it  de la température et de l ’ hétérogénéité du minerai. Les calculs 
ont été fa its  pour une température de 120 °C (qui correspond à un recouvre 
ment de l'ordre de 3000 à 4000 mètres), et pour une structure granulaire 
assez représentative d'un minerai riche tel  que celui d'Oklo (l'hypothèse 
d'un uranium dilué de manière homogène dans la gangue est un peu plus défa 
vorable).

CALCULS EFFECTUES ET RESULTATS

Le code Binocle est un outil très commode pour les études paramé
triques ; on peut enchaîner les paramètres, et obtenir la condition c r i t i 
que par itération sur n'importe lequel de ces paramètres. Tous les résul
tats présentés sont donc re lat i fs  à des milieux où la c r i t ic ité  est e ffec
tivement réalisée.

On a calculé plus de 240 milieux qui sont groupés en quatre sé
ries. Dans les deux premières, on a considéré des âges compris entre 2000 
et 1000 MA, et on a donné deux présentations différentes aux résultats en 
ajustant soit le B2 soit le x critique. On a examiné ensuite les adapta
tions nécessaires lorsqu'on passait à des âges plus élevés (->- 3000 MA) ou 
contraire des âges plus récents (gamme 1200 à 700 MA). Les groupements de 
paramètres u tilisés  sont les suivants :

a) Ages 2000 - 1800 - 1600 - 1400 - 1200 MA

t = 30 - 40 - 50 - 60 % B2 ajusté x 0 m = 0.4
" " x = 20 "
" ” X = 50 m = 0.3 I О I О un
" " X = 100 m = 0.4

Les résultats sont donnés dans le tableau I (figure 1).

b) Ages 2000 - 1800 - 1600 - 1400 - 1200 - 1000 MA

40 - 50 % B2 = 30 m'2 x ajusté m = 0.4
B2 = 10 m” 2 " " ■

60 % " " m = 0.5

Les résultats sont donnés dans le tableau II (figure 2) .

c) Ages 3000 - 2800 - 2600 - 2400 - 2200 MA

t = 10 - 20 % B2 = 30 m'2 x ajusté m = 0.2
5 - 10 - 15 - 20 % B2 = 10 m"2

Les résultats sont donnés dans le tableau III (figure 3).

d) Ages 1200 - 1100 - 1000 - 900 - 800 -  700 MA

t = 50  % B2 = 1 0  m” 2 x ajusté m = 0 . 4 - 0 . 5 - 0 . 6 - 0 .
t = 7 0  % B2 = 4 m - 2

Les résultats sont donnés dans le tableau IV (figure 4 ) .

t = 30 - 

t = 50 -
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TABLEAU II. RESULTATS OBTENUS POUR DES AGES COMPRIS ENTRE 2000 ET
1000 MA, x AJUSTE

Age

B2 = 30 ПГ2 m = 0.4 B2 = 10 [тГг m = 0.4 B2-= Ют- m = 0.5

t = 30 % 40 \ 50 % 30 % 40 % 50 % 50 % en 0 
t 

«4°

2000 x = 21 47 73 50 92 144 159 251
1800 4 24 43 29 62 102 110 182
1600 - 19 5 18 11 37 67 74 125
1400 - 21 - 11 - 3 - 3 16 37 42 78
1200 - 30 - 24 - 21 - 16 - 2 13 15 30
1000 - 35 - 35 - 36 - 26 - 16 - 7 - 6 6

FIG.2. Variation de x  en fonction  de l ’âge pour plusieurs combinaisons des paramètres 
t, B 2 et m.



596 NAUDET

TABLEAU III. RESULTATS OBTENUS POUR DES AGES COMPRIS ENTRE 3000 ET
2200 MA, x AJUSTE

Age

B2 = 30 m"2 m 0.2 B2 = 10 m"2 m = 0.

t - 10 % 20 % 30 % 5 % 10 % 15 % 20 %

3000 x = 17 69 110 - 1 40 79 117
2800 7 49 62 - 8 26 58 89
2600 - 3 32 59 - 14 13 40 66
2400 - 10 17 39 - 20 3 25 46
2200 . - 17 5 23 - 24 - 6 12 29

FIG.3. Variation de x  pour des âges plus élevés e t des teneurs plus basses.

commentaires

Pour la première série on a représenté, pour chaque âge, B2 en 
fonction de t pour une série de valeurs de x (et plusieurs valeurs de m 
dans le cas moyen x = 50). Chaque courbe donne donc l'épaisseur de la passe 
critique en fonction de.la teneur du minerai (si  B2 devient négatif, cela 
veut dire que la cr i t ic ité  n’ est plus possible, même pour des accumulations 
de minerai riche très grandes). On remarque que ces courbes ont parfois un
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TABLEAU IV. RESULTATS OBTENUS POUR DES AGES COMPRIS ENTRE 1200 ET
700 MA, x AJUSTE

Age

t ■= 50 % 32 = 10 1n'2 t ■= 70 % 32 = 4 nT

m = 0.4 0.5 0.6 0.7 0.4 0.5 CDО 0.7

1200 12 17 20 22
1100 2 6 6 10 26 63 90 109
1000 - B - 5 - 3 - 2 4 34 58 74
900 - 17 - 14 - 13 - 12 - 16 Э 29 42
800 - 24 - 22 - 21 - 21 - 38 - 10 2 14
700 - 5Б - 35 - 22 - 10

FIG.4. Variation de x  pour des âges plus récents et des teneurs élevées.

maximum : on ne gagne plus rien à augmenter la teneur du minerai : c ’ est 
l ' e f f e t  de la sous-modération qui devient alors excessive. Les courbes 
x = 50 montrent d 'a illeu rs  que la variation de m, qui a peu d 'e f fe t  au voi
sinage de t = 30 %, joue au contraire beaucoup pour les teneurs élevées 
[précisément à cause de cet effet de sous-modération).

Gn voit que pour les âges 18QG à 2000 MA te ' est-à-dire de l'ordre  
de celui d'Oklo), la c r it ic ité  est effectivement obtenue pour des gammes de
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TAB LEAU  V. VA LE U R S DU FACTEU R DE CON VERSION  C POUR DES AGES COMPRIS 
ENTRE 2000 ET 800 M A

Facteur de conversan 2000 1800 1600 1400 1200 1100 1000 900 600

B2 = 10trf 2 I t=30% =3.420 0.436 0.455 0.473 0.505 . 0.538 . .

m = 0.4 | t-50% 0.602 0.619 0.639 0.663 0.691 0.707 0.724 0.743 0.764

B2= 4m-2 | m=0.6 - - - _ _ 0.876 0.896 0.917 0.939
t  = 70 % j m=0.4 ~ - - - 0.974 0.994 d .015) (1 .036)

valeurs de t ,  B2, x et m qui sont bien celles indiquées plus haut. Lors
qu'on descend l ’ échelle des âges, toutes les courbes se déplacent vers le 
bas. Pour obtenir la c r it ic ité  i l  faut donc des combinaisons de conditions 
plus favorables ; les résultats permettent d'apprécier ce q u 'i l  faut gagner. 
On voit que pour 1400 MA par exemple, la cr i t ic ité  est encore possible, mais 
à condition d'avoir à la fo is  du minerai très riche (t > 40 %, B < 20 m" ) ,  
bien modéré, et avec peu de captures (x < 50).

Dans la figure 2, on a représenté le x critique en fonction de 
l ’ âge pour plusieurs combinaisons de t [30 à 50 %) et B2 (10 à 30 m~2) ; 
pour ces valeurs on a gardé m = 0 .4 ,  mais on a aussi considéré du minerai 
plus riche (50 à 60 %) avec un m mieux adapté (0 .5 ) .  Cette présentation met 
en évidence le maximum de capture "autorisée" en fonction de l ’ âge ; plus 
on descend l 'échelle  des âges, plus le x, même pour un minerai très riche, 
doit être petit.

La figure 3 comporte une présentation analogue, pour des âges 
plus élevés, et des teneurs plus basses. On a. choisi un m de 0.2 mieux adap
té (encore que ce paramètre ne joue pas un très grand râle pour cette gamme 
de teneurs, mais une trop grande valeur commence à être défavorable). On 
voit que même pour 3000 I4A, on ne peut guère a ller au-dessous de 10 %.

Enfin on s ’ est intéressé à des âges plus récents, pour voir ju s
qu'où on peut descendre dans les conditions les plus favorables. On a d 'a 
bord considéré un minerai très riche sans être tout à fa i t  exceptionnel 
(un mètre à 50 %) en augmentant m pour approcher l'optimum de modération.
On voit que le x autorisé décroît en gros de + 20 è - 20 lorsqu’ on passe 
de 1200 à 600 MA. Puis on a considéré le cas limite d'une accumulation énor
me de minerai 0.70 % ; dans ce cas l ’ augmentation de m devient très payan
te : pour m = 0 .7 ,  le x autorisé décroît de 100 à - 10 lorsqu'on passe de
1100 à 700 MA.

□'après ces résultats, on peut considérer 700 MA comme une limite  
absolue, mais i l  .faut bien voir que déjà au-dessus de 1000 MA les conditions 
requises ne sont plus guère réalistes. I l  est impossible de supposer que le 
minerai ne contient aucun poison : i l  y a toujours au moins des terres ra
res, un certain nombre d'éléments mineurs et presque toujours un peu de bo
re ; même dans le cas d'une gangue gréseuse très pure, i l  n’ est guère pen
sable de descendre au-dessous de x = 0. En outre, si  on considère du mine
rai extrêmement riche, i l  est sans doute irréaliste  d’ admettre que l ’ opti
mum de modération a été réalisé : une porosité de 70 % est tout de même
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tout à fa i t  exceptionnelle (et d 'a illeurs si on admet que la gangue est 
formée de grès, i l  n'y a plus d'eau de structure, et i l  faudrait donc une 
porosité encore plus grande pour la même quantité d'eau). Par contre ju s 
qu'à 1200 ou même 1000 MA, la c r i t ic i té  n 'est pas i m possible dans  des con
ditions très favorables.

REMARQUE

Les calculs effectués fournissént chaque fo is  une décomposition 
complète du bilan neutronique ; on obtient en particulier la valeur du 
"facteur de conversion" C¡ qui est le rapport des neutrons absorbés dans 
2 38U aux neutrons absorbés dans 235U (c 'est  aussi un taux de régénération 
des noyaux f i s s i l e s ) .  Le tableau V donne à t itre  indicatif quelques valeurs 
de C.

On voit que si on raisonne à t ,  B2 et m constants, C augmente 
quand on descend l 'échelle  des âges. C’ est normal, puisque dans ce cas x va 
en diminuant ; en effet les neutrons sont absorbés soit dans 235U, soit dans 
23eU, soit dans la gangue ou l ’ eau, soit disparaissent en fuites j dans un 
milieu critique on augmente donc C si on diminue les captures compétitives 
et les fuites .  Pour un âge donné C augmente lorsqu’ on augmente t ou qu’ on 
diminue B2 et m ; le maximum est obtenu dans le cas t = 70 %, B2 = 4 ¡ i l  
devient alors proche de l ’ unité. Même dans ce cas extrême, C ne dépasse 
très légèrement 1 que pour x négatif. On peut donc dire que C est toujours 
inférieur à l ’ unité dans les cas de c r i t ic ité  "ré a lis te s " .

REFERENCE

[ 1 ] N A U D E T , R ., P résents co m p te s  ren du s, I A E A -T C -1 1 9 /2 1 .





IAEA-TC-119/23

PRISE EN COMPTE DES EFFETS 
THERMIQUES DANS L’ETUDE DU 
CONTROLE ET DE LA PROPAGATION 
DES REACTIONS NUCLEAIRES

R. NAUDET
CEA, Centre d ’études nucléaires de Saclay,
Gif-sur-Yvette, France

Résumé—Abstract

P R ISE  E N  C O M P T E  D E S  E F F E T S  T H E R M IQ U E S  D A N S  L ’E T U D E  D U  C O N T R O L E  E T  D E  
L A  P R O P A G A T IO N  D E S  R E A C T IO N S  N U C L E A IR E S .

Il est e x trê m e m e n t p ro b a b le  q u e  les réa ctio n s  nu cléa ires  o n t  é té  c o n trô lé e s  par la tem p éra 
tu re ; ce lle -c i agissait p r in c ip a le m e n t sur le ra p p o rt  de  m o d é ra tio n  en m o d ifia n t  la d en sité  de 
l ’ eau. C o m m e  il sem b le  b ien  q u e  les réacteurs fo n c t io n n a ie n t  sou s  un  fo r t  re co u v r e m e n t, d o n c  
sous u n e  p ression  é levée , l ’eau  était su rcr itiq u e , et il fa lla it m ettre  en  je u  des tem pératures 
élevées p o u r  stab iliser les réacteurs (3 5 0  à 4 0 0 °  C au m o in s  dans certa ins ca s). Q u elq u es  
e x e m p le s  de ca lcu ls  s o n t  p résen tés  m on tra n t l ’ é v o lu tio n  d e  la tem p ératu re  de  c o n tr ô le  au 
cou rs  d e  l ’ irra d iation . La vitesse des réa ctio n s  -  et d o n c  leur d u rée  -  éta it d é term in ée  par 
la nécessité  de  m ain ten ir à to u t  m o m e n t  la tem p ératu re  nécessaire à la  cr it ic ité  c o m p te  ten u  
des c o n d it io n s  d ’éva cu a tion  d e  la ch aleur. C elles-ci s o n t  d iscu tées; les durées  apparentes 
m esurées son t co m p a tib le s  avec un e d é p e rd it io n  de  ch aleur par c o n d u c t io n  p u re ; il est p ro b a b le  
n é a n m oin s  q u e  des cou ra n ts  d e  c o n v e c t io n  ex is ta ien t, d o n t  les e ffe ts  se su p erp osa ien t à ce u x  
de  la c o n d u c t io n , et q u i d é fo rm a ie n t  en  p a rticu lier sen sib lem en t les iso th erm es . O n  étu d ie  
ensu ite  la  p ro p a g a tio n  des ré a ctio n s ; ce lle -c i d o it  nécessa irem en t être prise en  co n s id é ra tio n , 
car la cr it ic ité  n e  p ou v a it  être réalisée s im u lta n ém en t p a rtou t. La p résen ce  dans le m in era i de 
p o iso n s  à fo r te  s e c t io n  de  ca p tu re  (g a d o lin iu m , sam arium ) ren dait p o ss ib le  l ’e x te n s io n  des 
réa ction s  dans des p o r t io n s  in itia lem en t sou s-cr itiq u es , par d e stru c t io n  progressive  des p o iso n s  
grâce à la  d if fu s io n  n e u tro n iq u e ; m ais o n  m o n tre  q u e  ce  p h é n o m è n e  est fo r te m e n t  p ertu rb é  
par les e ffe ts  th erm iqu es. D es ex e m p le s  de ca lcu ls  son t p résen tés; les résultats d ép e n d e n t de 
m an ière très sensib le  des h y p o th è se s  fa ites  sur les d istr ib u tion s  de tem p éra tu re ; lo rsq u e  le 
co u p la g e  th erm iqu e  est im p o r ta n t , la  p ro p a g a t io n  p eu t être ren du e  im p o ss ib le . U ne des 
co n c lu s io n s  de l ’ é tu d e  est q u e , s ’il y  a des cou ra n ts  de c o n v e c t io n , il y  a un sens privilégié 
p o u r  la p ro p a g a tio n  q u i est l ’ inverse de ce lu i du  co u ra n t, d o n c  a p r io r i en d ire c t io n  de l ’ aval 
des réacteurs. T o u te fo is , ce tte  c o n c lu s io n  p ou rra it  être  rem ise en  cau se  en fa isant in terven ir 
d ’ autres con sid éra tion s .

A L L O W A N C E  F O R  T H E R M A L  E F F E C T S  IN  S T U D IE S  O N  T H E  C O N T R O L  A N D  
P R O P A G A T IO N  O F  N U C L E A R  R E A C T IO N S .

It is h ig h ly  p ro b a b le  that th e  n u clear  rea ction s  w ere c o n tr o lle d  b y  tem p eratu re , the  
e f fe c t  o f  w h ich  was e x e r te d  m ain ly  o n  th e  m o d e ra tin g  ra tio  b y  m o d if ic a t io n  o f  the d en s ity  
o f  w ater. S ince it appears that the rea ctors  w ere op era tin g  u n d er  a th ick  overth ru st, and 
th e re fo re  u n d er  e levated  pressure, th e  w ater was su p ercr itica l and h igh  tem peratures (at 
least 3 5 0  t o  4 0 0 ° C  in so m e  cases) had  t o  c o m e  in to  p la y  f o r  s ta b iliza tion  o f  th e  rea ctors .
T he p aper presents so m e  exa m p les  o f  ca lcu la tion s  sh ow in g  th e  p a ttern  o f  c o n tr o l  tem p eratu re

601
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e v o lu tio n  durin g  irra d iation . T he rate o f  th e  rea ction s  -  and  th e re fo re  th eir  d u ra tion  -  was 
d e term in ed  b y  th e  need  fo r  the tem p eratu re  n ecessary  f o r  cr it ica lity  t o  be  m ain ta ined  at all 
t im es , w ith  due a llow a n ce  f o r  the c o n d it io n s  o f  heat rem ova l. T h e  p a p er discusses these  
c o n d it io n s : the  apparent d u ra tion s  w h ich  have b e e n  m easured  are co m p a tib le  w ith  a heat 
loss b y  pu re  c o n d u c t io n ; it is nevertheless  p ro b a b le  that there  w ere c o n v e c t io n  cu rrents  w h o se  
e f fe c t s  w ere su p erp osed  o n  th o se  o f  c o n d u c t io n  and w h ich  had  the e f fe c t ,  in  particu lar , o f  
co n s id e ra b ly  d e fo rm in g  the isoth erm s. A  s tu d y  is th en  m ad e  o f  the  p ro p a g a t io n  o f  the  
rea ction s , a m atter w h ich  m ust o f  n ecess ity  be  tak en  in to  co n s id e ra tio n  s in ce  cr it ica lity  c o u ld  
n o t  be  rea ch ed  everyw h ere  at the sam e tim e . T h e  p resen ce  in  the o re  o f  p o iso n s  w ith  a h igh  
ca p tu re  cro ss -se ct io n  (g a d o lin iu m , sam arium ) m ade p oss ib le  th e  e x te n s io n  o f  the  rea ction s  
t o  p o r t io n s  w h ich  w ere in itia lly  su b critica l, b y  progressive d e stru ctio n  o f  th e  p o iso n s  as a 
result o f  n e u tro n  d if fu s io n ; it is sh o w n , h o w e v e r , that this p h e n o m e n o n  is greatly  d istu rbed  
b y  th e  th erm al e ffe c ts . E xa m ples  o f  ca lcu la tion s  are p resen ted ; the  results d e p e n d  very  
c r it ica lly  o n  th e  a ssum p tion s m ad e  w ith  resp ect  t o  tem p eratu re  d istr ib u tio n s ; w h en  there  is 
exten sive  th erm a l co u p lin g , p ro p a g a tio n  m ay  b e c o m e  im p o ssib le . O n e  o f  th e  co n c lu s io n s  o f  
th e  s tu d y  is th a t i f  th ere  are c o n v e c t io n  cu rrents  there  is a priv ileged  d ire c t io n  fo r  p ro p a g a tio n  
w h ich  is the  o p p o s ite  o f  that o f  the  cu rren t, and th e re fo re  o f  n ecess ity  d ow n strea m  fr o m  th e  
rea ctors . H ow ev er , this c o n c lu s io n  c o u ld  be ca lled  in to  q u e s tio n  b y  in tro d u c in g  o th e r  
con sid era tion s .

Dans [1 ],  l'étude du contrôle des réacteurs a été abordée sans 
référence particulière à la température. Lorsqu'on parlait de contrôle par 
élimination d'une certaine quantité d'eau, le modèle qu'on avait à l 'e sp r it  
était celui de la vaporisation ; si les réactions s'étaient déroulées sous 
un faible recouvrement, donc sous une pression modérée, c 'est  effective 
ment ce phénomène qui serait intervenu, et les températures auraient été 
limitées à la température d ' ébullition. Mais les géologues nous ont appris 
que les réactions s'étaient très probablement déroulées sous un fort recou
vrement - 3 OGD à 5 000 m - donc sous une pression supérieure à la pression 
critique. Dans ces conditions i l  ne pouvait y avoir ébullition.

On peut garder le même principe de contrôle, pu isqu e  à température 
élevée la densité de l'eau surcritique s ’ abaisse fortement ; mais cela s i 
gnifie que, pour que les réacteurs soient contrôlés, i l  fa l la i t  atteindre 
des niveaux de température de l'ordre de grandeur de la température c r i t i 
que (350 à 400 °C) au moins dans certains cas. Effectivement, la suite des 
études a confirmé cette prévision, puisqu'on a démontré l ’ existence de tem
pératures de cet ordre [2 ] [3 J-

Les problèmes de contrôle se posent alors un peu différemment ; 
i l  n'y a plus de risque d'assèchement local, mais en revanche i l  faut tenir 
compte d'un grand échelonnement de températures, et les conditions de trans
fert thermique prennent de l'importance. C'est surtout dans les problèmes 
de propagation des réactions que ces phénomènes interviennent ; cette ques
tion avait été seulement esquissée, à Libreville ; i l  apparaît qu’ e lle  est 
tout à fa i t  fondamentale pour la compréhension du phénomène d ’ Oklo ; or on 
ne peut 1 'étudier qu'en combinant au couplage neutronique un couplage ther
mique.
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□n peut considérer comme acquis que l'eau a joué un rôle essen
t ie l  dans le contrôle des réactions nucléaires. En e f fe t ,  en premier lieu,  
on est certain qu’ au moment de leur déclenchement, le déroulement des 
réactions comportait un facteur d’ instabilité ,  puisque la destruction des 
"poisons” nucléaires (gadolinium, samarium, bore) libérait plus de réacti-  
vité que la destruction des noyaux f i s s i le s  n’ en consommait. I l  fa l la i t  
donc un mécanisme stabilisant, qui fût capable en outre d ’ assurer une large 
compensation ( l ’ excédent de réactivité pouvant atteindre plusieurs milliers  
de pcm par rapport aux conditions In it ia le s ) .  L'élimination d'eau par é lé 
vation de température semble le seul moyen à la fois  suffisamment souple 
et suffisamment efficace pour avoir joué ce double rôle.

D’ autre part, on sait qu 'i l  y avait au moment des réactions une 
quantité d ’ eau très nettement supérieure à l'eau de structure des argiles  
de la gangue ; cette eau d'imprégnation occupait une fraction importante 
du volume total (probablement de l'ordre du tiers) et les calculs [1] mon
trent que le contrôle des réactions pouvait être exercé par l ’ élimination 
d ’ une fraction seulement de cette eau "supplémentaire” (de l'ordre de la 
moitié), et donc sans qu’ i l  soit nécessaire de chasser de l ’ eau de structure 
Autrement d it ,  le contrôle par l'eau apparaît à la fo is  nécessaire et possi
ble ; enfin le fa it  qu'on ait trouvé en inclusion dans les quartz un l iq u i
de à basse densité, qui avait donc été fortement chauffé au moment de son 
piégeage [2 ],  tend à montrer que ce mécanisme de stabilisation est bien in
tervenu .

1. Contrôle par la température

Pour réduire le rapport eau 
f i t  en principe d'augmenter par éléva 
que de l ’ eau occupant la porosité ouv 
valeurs de ce volume spécifique en fo 
sion ( i l  s 'agit  bien entendu d'eau pu 
pression critiques augmentent avec la 
baisse de densité de l'eau en fonctio 
particulières. On peut en déduire les 
plier la densité de l'eau par un fact  
□  . 5 .

sur uranium dans le minerai, i l  suf- 
tion de température le volume spécifi-  
erte. On donne en annexe un tableau de 
nction de la température et de la pres- 
re ; on sait que les température et 

sa lin ité ) .  La figure 1 i l lu stre  la 
n de la température pour trois pression 

températures nécessaires pour multi- 
eur compris par exemple entre 0.8 et

pression 20 100 20D 300 400 500 bars

facteur 0.8  
facteur 0.5

212°C
212°C

254°C
311°C

266°C
366°C

277°C
385°C

289°C
405°C

302°C
426°C

Les températures "u t i le s "  s'élèvent évidemment avec la pression. Toutefois,  
on remarque que si la température nécessaire pour obtenir un facteur impor
tant sur le volume spécifique augmente vite aux très basses pressions, 
cette croissance est ensuite plus lente ; par conséquent, dès que les pres
sions sont élevées, même pour une très grande marge (par exemple entre 300 
et 800 bars) la marge correspondante pour les températures reste modérée. 
Des exemples sont donnés plus loin.

I l  faut noter qu'en plus de son effet indirect par le biais de 
la densité de l 'eau, la température a un rôle direct dans le bilan neutro
nique, en modifiant les sections efficaces effectives d'absorption et de 
fission de l'uranium 235 (et de certains poisons),en augmentant la capture 
de l ’ uranium 238 (effet Doppler), enfin en augmentant un peu les fuites.  
Cette contribution réduit la quantité d'eau qu 'i l  est nécessaire d'éliminer 
pour une quantité donnée de réactivité à compenser.



6 0 4 NAUDET

FIG .l. Densité de l ’eau en fonction de la température.

A tout moment, i l  existe donc une température, ou plus exactement 
un niveau de températures (car ce lle s -c i  ne sont pas identiques en tous 
les points du réacteur) nécessaire pour que la réaction en chaîne soit  
stabilisée. Le flux neutronique, et donc la puissance, doivent être tels  
que cette température soit maintenue compte tenu des conditions d'évacua
tion de la chaleur ; ce sont donc ces dernières qui modulent la vitesse  
des réactions et par conséquent leur durée.

Dans ce qui suit, on i llu stre  sur deux exemples la manière dont 
intervient la température dans le contrôle, puis on s'interroge sur les  
conditions d’ évacuation de la chaleur en recherchant quelles vitesses de 
réaction étaient compatibles avec le maintien de ces températures.

2. Exemples d'évolution

Comme on l ’ a déjà fa i t  dans [1 ] ,  on a examiné au moyen du code 
Binocle [*+] comment se présente l'évolution du bilan neutronique dans un 
"réacteur-point" au fur et à mesure du déroulement des réactions, mais 
cette fo is  on a introduit la température comme paramètre. Les hypothèses 
de base sont les mêmes, c ’ est-à -dire qu’ on suppose qu’ i l  n'y a pas de mo
dification de composition du milieu au cours des réactions (en dehors de 
la teneur en eau), que la géométrie reste la même, et que la compensation 
est obtenue uniquement par destruction neutronique des poisons. Le milieu 
de référence a une teneur en uranium de 40 %, le paramètre m caractérisant 
l'eau supplémentaire est de G.40, le laplacien géométrique B2 est de 15 m-2 
(soit une épaisseur équivalente de 81 cm), la température in itia le  de 
120 °C. On trouve alors que la criticité en uranium neuf est obtenue avec 
x = 47.2 ppm de bore 10 ou l ’ équivalent. Dans la situation finale , la c r i 
t ic ité  est obtenue à nouveau, sans poison, pour la même quantité d'eau et 
la même température, avec un appauvrissement isotopique de l'uranium 
e = 0.4B5 % j cet exemple correspond donc à des conditions de cr it ic ité  
très favorables, d'où un taux de réaction élevé.
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TABLEAU I. EXEM PLE D’EVOLUTION

T
n/Kb

e x
ppmB

m critique T critique . C

T= 120° T= 360° T= 440° P= 200b P= 500b T= 120° P= 500b

0 0.720 47.2 m=0.40 T= 120 T= 120 C=0.520 C=0.520
0.01 0.718 39.3 0.338 0.465 0.507 185 190 0.547 0.530
0.1 0.696 23.8 0.236 0.306 0.326 310 330 0.609 0.587
0.3 0.691 11.1 0.193 0.257 0.267 345 375 0.637 0.624
0.5 0.627 5.1 0.187 0.245 0.261 350 380 0.651
0.7 0.595 2.4 0.199 0.264 0.282 340 370 0.652
0.9 0.565 1.1 0.222 0.301 0.325 310 330 0.647
1.1 0.535 0.5 0.258 0.365 0.401 290 285 0.636
1.3 0.507 0.2
1.47 0.485 0.40 120 120 0.589 0.589

Le tableau I décrit les étapes : pour chaque valeur de la fluence 
T,  on a de nouvelles valeurs de x  et e [pour simplifier, on a défini e 
pour un facteur de conversion constant ( i l  faudrait faire une itération en 
utilisant les résultats du calcul) ; d'autre part on a ventilé le poison 
en bore, samarium et gadolinium). Plutôt que de rechercher directement la 
température qui assure la cr i t ic ité  en calculant la densité de l'eau en 
fonction de la température; on a fa i t  varier indépendamment cette densité 
en écrivant d = -jjp do, et on a ajusté m pour plusieurs valeurs de T j cet 
a rtif ice  permet d^une part de séparer les effets  directs et indirects de 
la température, et d'autre part d'examiner comment la température de con
trôle varie avec la pression.

□n note d'abord que le m critique croît sensiblement avec T, 
cela i l lu stre  la remarque fa ite  plus haut : à cause des effets  directs de 
la température sur le. bilan neutronique, la quantité d'eau à enlever pour 
assurer la cr i t ic ité  est moindre à température élevée. Par exemple pour 
т = 0 .1 ,  à un moment où la moitié des poisons a été consommée, i l  faudrait 
enlever environ 40 % de l'eau supplémentaire si la température restait  
120 °C ; i l  su ffit  d’ en enlever 23 .% si la température est de 360 °C. En 
effet  lorsqu'on passe de 120 à 360 °C, la baisse de réactivité , à quantité 
d'eau constante,est de l ’ ordre de 2570 pcm (2.57 %) ; e lle  se décompose de 
la manière suivante : effet des sections efficaces effectives de l'uranium 
235 sur л : ъ 1250 pcm, sur f  : ^ 270 pcm ; effet Doppler (sur p) : %  735 
pcm ; effet sur les fuites 'v 280 pcm ; la variation est en moyenne de
10.5 pcm/°C. On trouve finalement que l ’ action directe de la température 
représente près d ’ un tiers de l ’ e ffet  tota l,  ce qui a pour conséquence 
d’ abaisser la température de contrôle par rapport à ce qui serait calculé 
en ne tenant compte que de l 'action sur l 'eau.

Connaissant la densité de l'eau qui rend le milieu critique en 
fonction de la. température, et d'autre part la relation entre densité et 
température pour une pression donnée, on déduit facilement la température
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T
n/kb

e x
ppmB

m critique T critique C

T=120 °C T=360 °C T=440 °C P = 200b P = 500b T=120 °C

0 0.720 30 0.393 0.562 0. 633 120 120 0.500
0.1 0.697 20.4 0.334 0.456 0.495 185 190 0.527
0.3 0.652 9.5 0.302 0.409 0.443 215 223 0.551
0.5 0.611 4.4 0.317 0.447 190 195 0.556
0.7 0.572 2.0 0.370 130 135 . 0. 546

de contrôle pour chaque pression : le tableau donne les valeurs pour P =
200 et 500 bars. On voit que dans le premier cas la température maximale
est de 350 °C ; la température d 'ébullition qui est de 362 °C n’ est donc
pas atteinte : à cette pression, le contrôle peut être assuré sans avoir 
recours à la vaporisation. On voit d'autre part que lorsqu’ on passe de 200 
à 500 bars, la température maximale augmente de 30 °C.

(
En fa i t ,  i l  faudrait l ier  la température de départ à la pression 

l'une et l'autre sont fonction de l'enfouissement, d'une manière d 'ailleurs  
mal connue (pression hydrostatique ou lithostatique, valeur du degré géo
thermique). Si par exemple, pour P = 200, la température de départ est 70 ° 
la température maximale est seulement de 335 °C (en fa i t  elle  s'abaisse peu 
car la densité de l'eau varie beaucoup moins vite à basse température). 
Finalement on constate que l 'élévation de température imposée par le contrô 
le reste du même ordre à 200  et 500 bars, soit en gros 260 °C (de 70 à 
335 °C dans le premier cas, de 120 à 380 °C dans le second).

Le tableau donne également l'évolution du facteur de conversion,
dans le cas où la température est maintenue à 120 °C, et dans celui où le 
réacteur est contrôlé par la température è 500 bars ; la valeur moyenne est 
un peu plus basse dans le second cas, malgré l 'e f f e t  Doppler, parce qu'on 
enlève moins d'eau.

Le tableau II donne un deuxième exemple ; c 'est  en fa i t  le même 
milieu mais on a réduit son épaisseur donc augmenté les -fuites (B2 = 24 m-2 
ou H = 64 cm) ; la cr i t ic ité  in itia le  n'est obtenue qu'avec x = 30 ppm de 
bore 10 (on a supposé que les isotopes capturants des terres rares étaient 
déjà détruits au moment de la c r i t ic i t é ) ,  et dans la situation finale l 'a p 
pauvrissement isotopique est modeste ■

Dans ce cas, l 'élévation de température imposée par le contrôle 
est seulement d ’ un peu plus de 100 °C. La figure 2 représente l ’ évolution 
de la température dans les deux cas. On note également que le facteur de 
conversion moyen est nettement plus petit ,  bien qu'on ait la même teneur 
de minerai, et la même quantité d'eau à l 'a rrêt  : cela résulte à la fois  
de ce que l ’ uranium est moins appauvri, et qu'on a moins enlevé d'eau au 
cours des réactions.



IAEA-TC-119/23 6 0 7

FIG.2. Evolution de la température de contrôle en fonction de l’irradiation.

Remarque.  L'étude des inclusions fluides [2] semble indiquer q u 'i l  y a eu 
des températures élevées 400 °C), ou ce qui revient au même des densités 
de fluides basses O  0 .5 5 ) ,  même dans des secteurs où les appauvrissements 
isotopiques ont été modestes. Les calculs précédents peuvent conduire à 
des températures plus grandes, si on suppose la pression plus élevée (par 
exemple 1000 bars), et aussi si on augmente m : en e ffe t ,  au-delà d'une 
certaine quantité, on gagne beaucoup moins en augmentant la quantité d'eau 
et la fraction à enlever pour le contrôle devient donc plus grande, Néanmoins,ce 
n'est sans doute pas suffisant pour ju s t i f ie r  des températures aussi é le 
vées dans le cas de la zone 4 par exemple.

Si l'interprétation des mesures est maintenue, on peut chercher 
une explication dans plusieurs directions. Ou bien l'eau "supplémentaire" 
était davantage liée à la gangue, et i l  f a l la i t  atteindre un seuil de tem
pérature élevé pour l 'extra ire . Ou bien d'autres éléments sont intervenus 

.dans l'évolution du bilan neutronique ; par exemple si le poison était é l i 
miné par voie géochimique dès le début des réactions, ou  si  la géométrie du
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milieu était modifiée pendant les réactions, la quantité de réactivité à 
compenser pouvait être plus grande que celle  qui a été prise en compte ic i .  
I l  est bien clair qu 'i l  s ’ agit d ’ un modèle simple qui peut être remis en 
question dans la suite des études ; en tout état de cause, ces calculs ont 
l 'in té rê t  de donner des ordres de grandeur de l 'élévation de température 
pour une marge donnée de réactivité à compenser.

3. Considérations élémentaires sur les transferts thermiques

ün connaît la quantité totale de chaleur qui a été dégagée au cours 
des réactions, puisqu'on peut la déduire de l'uranium 235 manquant ; 
on sait que cette énergie est de l'ordre de 500 milliards de mégajoules, 
ou 120 milliards de thermies. C'est en gros la quantité de chaleur néces
saire pour élever de 200 °C la température de 1 Km3 de terrain, soit à peu 
près un million de fo is  le volume des zones de réaction. C’ est donc une 
quantité de chaleur considérable, dont les effets ont pu être importants. 
Mais la quantité dégagée par unité de temps était très faible .  Si par exem
ple les réactions ont duré en tout 1 million d'années, soit 0.32 Ю11* secon
des, la puissance moyenne a été de 16 kW. I l  est d ’ailleurs possible et même 
probable que les réactions ont été échelonnées, et ont duré au total plus 
longtemps, et donc que la puissance a été en moyenne plus faible .

Dans le sondage SC 36 et en son voisinage (KN 50), la durée de 
réaction a été évaluée à 60D DQD ans [7 ] ,  à partir des taux de fission  
dans le plutonium ; ce chiffre doit être porté à au moins B00 000 ans, si  
on admet que la température était proche de 400 °C (la section effective  
de fission du plutonium croissant fortement avec la température). A cet 
endroit, l'accumulation d'uranium est très grande, et les appauvrissements 
isotopiques très élevés, et i l  est probable que les réactions ont été plus 
longues qu’ ailleurs , mais i l  est ju s t i f ié  d ’ examiner l'évacuation de cha
leur dans ce secteur particulier, puisque c 'est  le seul pour lequel nous 
avons une indication de durée relativement précise.

Dans le SC 36, on a mesuré tout au long les teneurs en uranium et 
les appauvrissements isotopiques ; on connaît donc la quantité cumulée 
d'uranium 235 manquant ; c 'est  0.286•grammes par cm2 de section droite du 
sondage. Cette quantité correspond à l'époque des réactions à environ 2.9  
grammes d ’ uranium fissionné, soit 0.6 1011 calories, d'où en rapportant cette  
énergie à 800 000 ans une puissance de 2.4 10~3 c a l /s ,  toujours par cm2 de 
section droite (ou encore une densité de puissance de l'ordre de 10"** w/cm3 
si on admet que cette puissance a été produite sur un mètre).

Supposons d'abord que les échanges de chaleur aient été négligea
bles dans la couche elle-même, toute la puissance étant évacuée par les 
épontes (figure 3 ; flèches 2) . La couche étant inclinée d'environ 45 ° ,  le 
flux de chaleur traversant chaque éponte était en moyenne de 0.8 10“ 
cal/cm2.s .

La conductivité thermique des terrains'est a priori très mal con
nue ; on trouve dans la littérature un facteur 10 entre les valeurs extrêmes 
de conductivité possible ; c e l le -c i  dépend en effet non seulement de la na
ture des minéraux, mais aussi et surtout de leur texture, de leur degré de 
fracturation, de la quantité d'eau qui les imprègne, etc. Un ordre de gran
deur que l'on peut risquer est 0.001 à 0.002 cal/cm.s.°C ; la conductivité 
est nettement plus grande dans les roches grenues et compactes (marbre, 
granité 0.005 à 0.006) ; la moyenne de la croûte terrestre est évaluée à
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FIG.3. Schéma d ’évacuation de la chaleur: 1 -  convection dans la couche; 2 -  chaleur 
transmise par les épontes; 3 — convection dans les épontes.

Q.0Ü4 ; mais elle  peut être encore plus faible que 0.0Q1 dans des roches 
très délitées (et sèches) ; i l  semble raisonnable de choisir une valeur 
intermédiaire entre les extrêmes, car si les terrains étaient probablement 
très facturés au voisinage des réacteurs, i l s  étaient imprégnés d'eau, et 
la conductivité de l ’ eau est voisine de 0.0015. Pour une conductivité de 
cet ordre, et. pour le flux de chaleur indiqué, on est conduit à un gradient 
de température de 40 à B0 °C par mètre [ i l  s ’ agit, précisons-le bien, de 
la moyenne au cours du temps du gradient à la frontière du réacteur).

On doit d'abord se demander si ces chiffres sont compatibles avec 
une évacuation de la chaleur qui se serait fa ite  uniquement par conduction. 
Considérons le cas théorique d'une sphère de rayon R, plongée dans un milieu 
homogène infini de conductivité K. On montre facilement qu’ à l ’ équilibre le 
flux de chaleur transmis à travers la surface est : кЛТ/R, ДТ désignant la 
différence de température entre la surface et l ' i n f i n i .  Si on fa i t  par exem
ple R = ВО cm, ЛТ = 200 °C, k = 0.0015, on trouve 0.005 cal/cm2.s ,  et si  
on suppose que la densité d'énergie produite dans la sphère est au total de 
0.6 109 cal par cm3 (moyenne du SC 36), la durée pendant laquelle la tempé
rature peut être maintenue sur la surface est de 75 000 ans (calculéesur le 
flux asymptotique ; en réalité e lle  est un peu plus courte si on suppose la 
température maintenue dès le début car le flux est plus grand pendant la 
mise en régime). Donc, pour un réacteur isolé de l'ordre du mètre cube, la 
nécessité de maintenir une température élevée pour le contrôle entraîne une 
déperdition de chaleur nettement plus grande que celle qui a été observée, 
d'où une durée sensiblement plus courte.

Si maintenant on groupe un ensemble de réacteurs fonctionnant s i 
multanément, la déperdition de chaleur est moins importante en valeur rela 
tive : la formule montre que , si on maintient la densité d ’ énergie dans la 
sphère , la durée croît comme le carré du rayon j pour un réacteur sphéri
que de 130 m3, avec les chiffres indiqués, la durée serait de 2 millions 
d'années. Dans le cas d'Oklo, le groupement des réacteurs en ''galette" don
ne lieu à un facteur de forme (rapport surface sur volume) moins favorable
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que la sphère, et la durée serait plus petite pour un volume donné. On voit 
néanmoins que dans ce modèle simple une durée de l'ordre de 000 000 ans 
pourrait être retrouvée pour un groupement convenable des réacteurs.

En réalité le problème n'est pas posé correctement. Si on augmen
te le volume en maintenant la densité de puissance uniforme dans la galette  
la température croît beaucoup plus au centre que sur les bords et tend à 
devenir énorme. Or i l  est nécessaire de considérer qu'on a un ensemble de 
réacteurs élémentaires dont chacun doit être régulé séparément. Pour main
tenir les températures, i l  faut que la densité de puissance soit beaucoup 
plus grande sur les bords, et pratiquement nulle au centre. Autrement dit  
les réacteurs ne peuvent fonctionner simultanément, et dans la mesure où 
i l s  le font, ceux du centre fonctionnent beaucoup plus lentement que ceux 
de la périphérie. On remarque que la manière de poser le problème compte 
énormément ; en réalité e lle  reste de toute façon a r t i f i c i e l le ,  car on voit 
bien qu'on ne peut pas séparer l'étude thermique de celle  du contrôle neu
tronique. I l  serait donc illusoire  de poursuivre l'étude de ces modèles 
trop schématiques. On a simplement voulu montrer que l ’ ordre de grandeur 
trouvé pour la durée pourrait être ju s t i f ié  en ne faisant appel qu'à la 
conduction.

Cependant, tout un ensemble de raisons tendent à montrer que la 
convection n’ a pas été absente ; on en voit les effets géochimiques qui 
semblent très importants, et en tout état de cause, i l  est naturel de pen
ser que dans ces terrains fortementtectonisés, des circulations ont été in
duites par les différences de température. Les marges sur les calculs de 
transferts par conduction sont suffisantes pour qu'on puisse admettre que 
l'évacuation de chaleur ait pu être accélérée par convection. Simplement, 
i l  faut admettre que ces courants de convection ne pouvaient être que très 
lents - sans quoi les réactions n'auraient pas duré s i  longtemps - et que 
leurs effets ne faisaient que se superposer à ceux des pertes par conduc
tion qui sont probablement restées significatives.

Les observations minéralogiques [5] montrent que les effets  
thermiques ont été limités assez étroitement aux zones de réaction ; dans 
les épontes, au-delà de la distance où des. restructurations se sont pro
duites à cause des dégâts d ’ irradiation, on retrouve rapidement des miné
raux de basse température ; i l  semble qu'au moment où la température était  
maximale le gradient ait atteint 00 à 100 °C par mètre sur les deux pre
miers mètres. Ce chiffre n'est pas incompatible avec celui cité  plus haut 
( i l  tend à montrer cependant que la conductivité n 'était probablement pas 
supérieure à 0.001) ; mais i l  suggère qu'une certaine convection devait 
exister dans les épontes à quelque distance du réacteur (f ig .  3, flèche 3) 
i l  su ffit  en e ffet  d'une très faible circulation dans les grès qui se trou
vent au-delà des "argiles de p i le ” pour que ceux-ci aient été maintenus à 
basse température, et que par suite le gradient ait été plus marqué dans 
les argiles.

On peut aussiimaginer qu’ une certaine convection existait au 
sein de la couche riche très fracturée (f ig .  3, flèche 1). Cherchons un 
ordre de grandeur du débit de circulation admissible. Supposons par exem
ple que la moitié de la puissance ait été emmenée par ce courant (soit une 
densité de puissance de 1.2 10~scal /cm3.s) ; supposons encore que l'eau  
occupait près du tiers du volume, et que 1 'échauffement à la traversée du 
réacteur était de 100 °C par mètre ; on trouve une vitesse de l'eau devant 
être alors de l ’ ordre de 4 10~5 cm/s, soit en gros 12 mètres par an. Bien 
entendu tous ces chiffres sont assez arbitraires, en particulier le gra
dient d’ échauffement, mais i l s  confirment la modestie du débit de circula-
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FIG.4. Déformation des isothermes.

tion, puisque la valeur trouvée est plutôt un maximum ¡ inversement, même 
pour des perméabilités assez fa ibles , des vitesses de cet ordre semblent 
a priori possibles.

Ces courants de convection, dans la mesure où i l s  ne constituaient 
qu’ un appoint dans l'évacuation de chaleur, avaient surtout pour effet de 
déformer les isothermes. La figure 4 i l lu stre  qualitativement cette défor
mation te l le  qu'on peut la prévoir : les isothermes tendent à s 'ap latir  en 
se rapprochant de la couche, et d'autre part i l s  s'allongent en avant dans 
le sens de la circulation (qui était a priori de bas en haut).

4. Etude de la propagation des réactions

Le milieu ne peut pas avoir été critique partout ; cela n'est  
d'ailleurs pas nécessaire : la c r i t ic ité  est Un phénomène global gouverné 
par la diffusion des neutrons. I l  y a des effets de moyenne, et en particu
lier  du minerai pauvre intégré au sein de minerai plus riche participe aux 
réactions à condition que ses dimensions soient suffisamment petites. En 
outre on a montré dans [1] que la présence de poisons à très forte section 
de capture (gadolinium, samarium) rend possible la propagation des réactions 
dans de vastes portions initialement sous-critiques, la c r it ic ité  étant 
réalisée par destruction progressive des poisons, ün a étudié en détail le 
phénomène au moyen du code CRITO, et on présente dans ce qui suit quelques 
résultats de calcul ; comme on va le voir, le problème n'est pas aussi sim
ple qu'on l 'a c r u  initialement, à cause des effets de température.

4.1 L'étude a été fa ite  à une dimension, dans le sens de la couche ; les 
fuites de neutrons dans le sens transversal sont décrites au moyen d'un la-  
placien géométrique b| ; dans ce qui suit on appelle coefficient de multi
plication k le coefficient obtenu après prise en compte de ces fuites
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transversales. Le problème est schématisé de la manière suivante : à partir  
d’ un plan de symétrie, on considère d'abord un milieu de référence s 'éten
dant sur 90 cm : ce milieu, analogue à celui traité plus haut en évolution 
ponctuelle, a une teneur de 40 %, un m de 0.40 et un b| de 13 m-2 (épais
seur équivalente : 87 cm) ; au départ l'uranium est neuf, la température 
120 °C, et le poison est ■ équivalent à 50 ppm de bore 10 ; le milieu est 
alors légèrement surcritique : k= 1.0089. A la suite, on place un milieu
identique mais d'épaisseur plus faible : b£ = 20 m-2 (épaisseur équivalen
te : 70 cm), qui est sous-critique : K = Q.S729. Pour l ’ ensemble, on trouve 
kgff = 1.0005 : la c r i t ic ité  est pratiquement réalisée s on remarque que 
dans le milieu de référence les fuites latérales ne représentent que .840 pcm 
(contre 7200 pcm pour les fuites transversales).

La figure 5 i llu stre  la courbe de flux obtenue (indice 0) . Si on 
se réfère à l'étude de réflecteurs présentée dans [4 ] ,  on voit que le mi
lieu 2 joue le rôle d'un "réflecteur" tout à fa it  excellent : le "gain” est 
de 38 cm, et dans la portion où la décroissance du flux est exponentielle, 
la distance caractéristique (au bout de laquelle le flux est divisé par 
deux) est de 18.5 cm. I l  en résulte que les poisons à forte capture vont 
se détruire rapidement dans le milieu 2, c o m m e  le montre un raisonnement 
simple. Les poisons représentent à peu près 11 000 pcm et i l  faut en détrui
re environ le quart pour atteindre la c r i t ic ité  dans le milieu 2 ; si on 
suppose que 30 % de la capture se trouve dans les terres rares, i l  su ffit  
pour cela d'une fluence de 0.013 n/kb. Lorsque la fluence au centre est de 
0.1 n/kb, cette valeur de 0.013 est atteinte è 122 cm, soit 32 cm après la 
limite du milieu 2 (52 cm pour 0 .2  n/kb), on voit donc que la portion où 
k est supérieur à l 'unité s 'accroît rapidement de plusieurs décimètres.
Cela va même encore plus v ite , puisque au fur et à mesure que le domaine 
critique s ’ étend, la courbe de flux s 'allonge, ce qui permet de détruire 
des poisons plus loin.

La propagation, apparemment, va donc extrêmement vite ; cela pro
vient du fa it  que le d éficit  in it ia l  en réactivité peut être couvert par 
la destruction des isotopes capturants des seules terres rares (le bore, 
lu i,  est détruit plus lentement). Toutefois, notre raisonnement suppose que, 
dans ce milieu 2, la température a gardé sa valeur in it ia le .  Or la réacti
vité croît encore plus vite dans le milieu 1, et pour la contrôler les 
températures.doivent s 'élever assez fortement ; le.milieu 2 ne peut donc 
rester à 120 °C d'abord parce qu’ i l  comporte lui aussi des sources de cha
leur, et parce qu 'i l  y a propagation (au moins par conduction) à partir du 
milieu 1. Et c 'est  justement là où la diffusion neutronique est la plus 
efficace, c 'est -à -d ire  en bordure immédiate du réacteur, que les tempéra
tures ont le plus de chance de s 'élever. I l  y a donc compétition entre les 
deux processus qui agissent en sens inverse sur la réactivité , et i l  n’ est 
pas si facile  pour le milieu 2 'de "rattraper" le milieu 1.

4.2 On a fa it  le calcul pour une distribution de fluences déduite de la 
courbe (0), avec 0.3 n/kb au centre, et plusieurs distributions de tempé
ratures. Les températures doivent être te l le s  que la cr i t ic ité  globale soit  
maintenue. Pratiquement, à toute distribution, on en fa it  correspondre 
une autre comportant des températures un peu plus élevées, et on cherche à 
encadrer ksf f  = 1 ; la distribution critique est alors obtenue par inter
polation. Les courbes (1И2) et (3) de la figure 5 représentent le flux 
pour trois distributions critiques distinctes, qui sont décrites dans le 
tableau I I I .

Pour chaque milieu partiel, on calcule les poisons résiduels et 
l ’ appauvrissement isotopique de l ’ uranium en fonction de la fluence moyenne.
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TABLEAU III. ETUDE DE LA PROPAGATION DES REACTIONS 
Première étape, avec trois distributions de températures

cm T(n/kb) T ( 1 ) T (2) T (3) к ( 1 ) k(2) k(3)

о - 40 0.285 383 °C 378 °C 355 °C 0.9934 0.9967 1.0104
n 40 - 60 0.245 352 352 355 1.0112 1.0112 1.00B8
œ•H 60 - 80 0.192 318 322 355 1.0221 1.0208 1.0055
i-н
■H
SI

80 - 90 0.150 283 290 345 1.0293 1.0270 1.0068

90 - 100 0.120 254 263 314 0.9915 0.9886 0.9714
100 - 120 0.090 234 243 284 0.9936 0.9908 0.9781

CN 120 - 140 0.070 219 228 264 0.9952 0.9924 0.9812
1 140 - 160 0.040 199 208 234 0.9952 0.9925 0.9842
Ш
•H 160 - 180 0.018 170 180 210 0.9950 0.9921 0.9B26
r—1
•H 180 - 200 0.009 160 170 200 0.9886 0.9867 0.9766

200 - 220 0.003 155 165 193 0.9775 0.9747 0.9665
220 - 240 0.0006 150 160 190 0.9708 0.9680 0.9574

et la densité de l'eau en fonction de la température. La comparaison des 
valeurs de К met en évidence le coefficient de température ; ce lu i-ci  aug
mente beaucoup lorsque la température s ’ élève à cause de l ’ effet de densi
té de l'eau : i l  croît en gros de 2B à 65 pcm/°C quand la température passe 
de 150 à 360 °C.

Une hypothèse simple pour choisir la distribution de températures 
consiste à écrire qu'en tout point l 'écart de température avec l'ambiante 
est proportionnel au flux local. C’ est ce qu'on a voulu faire en choisis
sant les distributions (1) ou (2) (en anticipant sur la déformation du ' 
f lu x).  En fa i t ,  c e lle -c i  n’ a pas été conforme à ce qu’ on attendait ¡ ce 
n’ est pas un simple étalement, et la série des valeurs de к montre bien 
pourquoi : la réactivité est meilleure en bordure du milieu 1 qu’ au centre, 
à cause des températures plus basses, d ’ où le relèvement de flux dans cette  
région. I l  faut donc choisir une distribution de température plus plate ; 
c ’ est ce qu’ on a fa it  en (3) ; mais cette fo is  on a été trop loin, le flux 
chute très rapidement. On voit que la courbe de flux répond avec une extrême 
sensibilité au choix de la distribution de températures ; pour satisfaire  
à la règle proposée, i l  faudrait une distribution intermédiaire entre (2) 
et (3). Mais e s t - i l  ju s t i f ié  de respecter cette règle, qui est assez a rt i 
f i c i e l le  ? e lle  suppose que les conditions d ’ évacuation de la chaleur sont 
exactement les mêmes partout dans le sens transversal, et qu’ i l  n ’ y a aucun - 
couplage latéral' ; or i l  y a au moins un couplage par conduction et éventuel
lement par convection ; finalement le calcul montre que ce sont essentielle
ment les conditions de transfert thermique qui gouvernent la propagation 
des réactions.

On note que même dans le cas 1, la c r it ic ité  n’ est atteinte nulle 
part dans le milieu 2 : l ’ e ffet  "nocif" de la température est plus impor
tant que la destruction des poisons ; a fortiori  dans le cas 3, la situa
tion est à peine plus favorable qu’ au départ. Néanmoins, même dans ce cas.
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FIG.6. Etude de propagation : 1 -  situation initiale; 2 -  situation finale.

les réactions ont un peu progressé, et le fa i t  que des quantités importan
tes de poison soient détruites fa c i l i t e  la suite de l 'évolution : quand 
les températures s'abaissent, parce que l ’ uranium du milieu 1 s'épuise, le 
milieu 2 redevient critique et prend le relais .  Dans ce cas les effets  de 
température retardent la propagation des réactions, mais ne le rendent 
pas impossible. On va voir plus loin que ce n 'est plus le cas, dès que 
l 'écart  avec la cr i t ic ité  devient trop grand.

4 .3  Si le milieu 2 continuait indéfiniment, cette propagation se poursui
vrait ; on a examiné ce qui se passe lorsque le milieu est limité ; on l 'a  
arrêté à 260 cm du plan de symétrie. - La figure 6 représente la distribu
tion de flux finale , c 'est -à -d ire  au moment où la température est revenue à 
120 °C partout. Pour cela on a réalisé une série d ’ étapes d'irradiation ; 
lorsque les réactions ont gagné tout le milieu, e lles ne se poursuivent 
qu'à condition d'abaisser les températures partout ; dans la dernière éta
pe, la température étant supposée uniforme, on réalise la c r i t ic ité  en 
ajustant le dernier pas de fluence. La distribution des fluences et des k. 
est alors la suivante :

0-40 40-60 80-90 90-100 120-140 160-180 200-220 220-260

T 1.61 1.49 1.30 1.24 1.01 0.86 0.50 0.28
k 0.9690 0.9828 1.0041 0.9726 0.9960 1.0101 1 .0313 1 .0377

On voit que le milieu 1 est devenu sous-critique, cela n'empêche 
pas, bien entendu de continuer à fonctionner ; au centre, le taux de réac
tion est sensiblement plus élevé que celui qui aurait été atteint en l ’ ab
sence d'échanges latéraux (1.35 n/kb dans les conditions du calcul). De 
même dans le milieu 2, au contact du milieu 1 le taux de réaction est plus 
grand que la valeur d ’ équilibre (0.98 n/kb) : en revanche les taux finals 
décroissent fortement au contact de la frontière. Cet exemple aide à com
prendre que la corrélation entre "richesse locale” du minerai et taux de 
réaction ne peut être réalisée exactement ; les effets  d'environnement sont 
essentiels, et i l s  ne s'exercent pas seulement à courte distance : un milieu 
bien entouré peut dépasser largement son taux d'équilibre, et en sens inver
se, on voit que jusqu'à un mètre de la frontière les taux d'équilibre ne 
sont pas atteints.
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4.4 Un deuxième exemple a été étudié, avec la même géométrie mais en rem
plaçant le milieu 2 par un milieu un peu moins réactif : on a réduit encore 
l'épaisseur, en portant b£ à 27 m- 2 , d'où K = 0.9387. Cette fo is  la des
truction des poisons est beaucoup moins rapide, d'abord parce que le milieu 
est un moins bon réflecteur, et parce qu 'i l  faudrait détruire du bore pour 
approcher la cr it ic ité  à la température in it ia le .  Compte tenu de l 'é lé v a 
tion de la température, le milieu reste fortement sous-critique, et le flux 
continue d'y décroître rapidement. Lorsque la température commence à bais
ser dans le milieu 1 par épuisement de l'uranium, la destruction des poisons 
a été insuffisante pour que le milieu 2 prenne le relais ; les réactions 
s'arrêtent donc sans que le milieu 2 ait été fortement touché. On voit que 
la marge est étroite : à cause des effets de température, les réactions ne 
peuvent se propager que dans les milieux très proches de la c r i t ic ité .

4.5 Toutefois, les conditions sont différentes s ' i l  y a un courant de con
vection et si on considère ce qui se passe dans cette direction. La d is tr i 
bution des températures est dissymétrique ; les réactions ne peuvent abso
lument pas se propager dans le sens du courant, puisque c 'est  à la sortie 
du réacteur que la température est maximale ¡ par contre à l 'entrée i l  y a 
un fort gradient de température car le courant arrive froid, et la propaga
tion peut donc se faire sans être gênée par les effets de température. Bien 
plus le maximum de flux est déplacé du côté de l 'entrée, ce qui favorise
la distribution des poisons dans la bordure. La zone de réaction va donc 
avoir tendance à se déplacer en sens inverse du courant. Comme en principe 
les courants de convection vont de bas en haut, le sens privilégié de pro
pagation est donc l 'aval des réacteurs.

Nous n'avons pas encore étudié en détail ce mode de propagation ; 
i l  serait certainement très intéressant de le faire , et d ’ expliciter un 
certain nombre d'aspects qu'on peut d 'ailleurs prévoir qualitativement.
Par exemple, dans ce modèle, les réactions ont tendance à " s ’ éteindre" à la 
sortie du réacteur avant que tout le potentiel de réactivité ait été consom
mé, par suite des températures trop élevées j mais au fur et à mesure de 
la progression, les pertes par conduction vont abaisser la température, et 
les réactions vont pouvoir reprendre' ; la zone de réaction va donc avoir 
tendance à s'allonger, avec une "trainée” qui fonctionne très lentement.
I l  serait intéressant d ’ examiner différentes situations, en faisant varier 
la répartition des réactivités in it ia les ,  mais aussi les conditions de 
transfert thermique ; i l  est clair qu’ un paramètre essentiel dans ce genre 
de problème est le rapport entre la quantité de chaleur emportée par con
vection et celle qui est transmise aux épontes par conduction ; i l  est sans 
doute possible de schématiser de manière relativement simple cette répar
tition .

4.6 II y a donc là un domaine d'études a priori très intéressant ; nous 
avons désormais les outils de calcul appropriés pour examiner en détail  
toutes ces questions et donc essayer de mieux comprendre le déroulement 
du phénomène. Les quelques résultats que nous avons présentés n'avaient 
pour but que de mettre en évidence l'importance et la complexité des inter
férences entre le couplage neutronique et le couplage thermique.

En réalité ,  i l  semble bien que cette complexité soit encore plus 
grande. Les géologues nous apprennent en effet que de profondes modifica
tions de la composition du milieu se sont vraisemblablement produites pen
dant le déroulement des réactions, peut-être au sein des réacteurs eux-mêmes 
et en tout cas dans leur environnement. En particulier i l  semble que la
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désilicification  du milieu se poursuivait ; c e lle -c i  se fa isait  préféren- 
tiellement dans le sens des courants de convection, et donc en direction de 
l ’ amont. La conclusion de notre étude, qui indique l 'aval comme direction  
privilégiée de propagation,est donc peut-être à remettre en cause si on 
intègre tous les aspects du problème. Ceux-ci sont discutés d ’ une manière 
plus générale, dans un "rapport de synthèse” présenté à cette même réunion 
[ 6 ].

Annexe

VOLUME SPECIFIQUE DE L’EAU PURE EN FONCTION 
DE LA TEMPERATURE ET DE LA PRESSION

100 °C 200 °C 300 °C 350 °C 400 °C 450 °C 500 °C

100 at 1.038 1.148 1.398 - - - -

150 1.036 1.144 1.378 - - - -

200 1.034 1.140 1.361 1.671 - - -

250 1.031 1.135 1.346 1.600 6.35 9.44 11.39

300 1.029 1.131 1.333 1.552 3.08 6.98 B. 90

350 1.027 1.127 1.320 1.522 2.19 5.16 7.12
400 1.025 1.123 1. 309 1.495 1.96 3.85 5. 79

450 1.023 1.120 1.299 1.468 ' 1.85 3.03 4.77

500 1.020 1.116 1.292 1.450 1.78 2.63 4.14

Source : VDI - Wasserdampftafeln (1 at = 0.9807 bar)

Point critique : T = 374.1 °C p = 225.7 bars

Dans Binocle, on a représenté la densité de l'eau à 500 bars 
par le développement suivant :

— !—  = 1.035 - 0.0379 x + 0.1934 x2 - 0.0961 x 3 + 0.0176 x“
H20

avec x = 0.0125 (T - 120) (T en cC) .
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DISCUSSION

SUR LES MEMOIRES IAEA-TC-119/21, 22 ET 23

V.A . PCHELKIN: Avez-vous pris en considération la nature de l’eau 
(cristallisée, libre) dans les modèles de fonctionnem ent du réacteur, et dans 
l’ affirmative, selon quel principe?

R. NAUDET: J’ai supposé qu ’une fraction de l’ eau est liée à la gangue 
(eau de structure), et que le reste occupe la porosité ouverte et peut donc circuler 
librement (eau libre). L ’ eau de structure est supposée ne pouvoir être éliminée 
qu’à très haute température; ainsi elle reste dans le minerai; au contraire par 
élévation de température une partie de l’ eau libre est éliminée physiquement 
par suite de la diminution de densité. Je reconnais que ce modèle est peut-être 
trop simple; on s’ est demandé si la gangue ne pouvait pas contenir de l’ eau moins 
liée que l’ eau de structure, mais nécessitant néanmoins un certain seuil de 
température pour pouvoir être éliminée. Le problème est posé, c ’ est une question 
de géochimie.

E. ROTH: Si des hydrocarbures ont joué le rôle de modérateur, vos calculs 
seraient-ils substantiellement modifiés?

R. NAUDET: Non, puisqu’on raisonne à pouvoir de ralentissement équi
valent; même dans les hydrocarbures c ’ est essentiellement l’hydrogène qui 
ralentit les neutrons (le carbone des hydrocarbures et l’oxygène de l’ eau 
n’intervenant que de manière secondaire) et d ’ailleurs la densité n’est pas très 
différente pour un même pouvoir de ralentissement.

B. POTY: J’ai cru comprendre qu’il fallait au moins un tiers de vide pour 
que la réaction de déclenche; est-ce bien cela?

R. NAUDET: Ce n ’est pas exactement ce que j ’ai dit. Il faut, certes, une 
quantité d ’eau minimale pour qu ’il y ait des réactions, mais l’ eau est un para- 

, mètre parmi d ’autres, et les réactions auraient pu avoir lieu avec une valeur plus 
faible. C’est com pte tenu des indices de spectres neutroniques mesurés que l’ on 
peut affirmer que les quantités d ’ eau présentes à Oklo étaient grandes, et donc la 
porosité importante. J’ai effectivement cité, com m e ordre de grandeur, un tiers 
du volume du minerai occupé par l’ eau; mais je  dois souligner que la seule chose 
que l’ on mesure avec précision est la moyenne du rapport en poids eau/uranium 
au cours des réactions; le volume occupé par cette eau dépend de l’ évolution 
des températures, et donc de la pression et du modèle de contrôle.

B. POTY : Il me semble qu’ un volume de vide aussi grand ne peut se main
tenir que si la pression des fluides est égale à celle des solides, et que vous 
apportez donc un argument à l’appui de notre hypothèse d ’une pression 
lithostatique.
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A  propos de la probabilité d ’existence des réacteurs naturels en fonction  
de l’ âge des gisements, je constate que beaucoup de •« candidats»* sont bien 
jeunes. A  Cluff, si je  ne m’ abuse, les fortes concentrations datent de 1200 MA, 
et à Jabiluka, les dernières mesures permettent d ’attribuer aux grosses concen
trations un âge de 900 MA seulement.

R. NAUDET: 900 MA, c ’est en effet insuffisant. En ce qui concerne 
Cluff, on s’ est posé le problème depuis longtemps. On y trouve des concentrations 
assez énormes d’ uranium; d ’après les courbes que j ’ ai présentées, s’ il n’y avait pas 
le problème des poisons (particulièrement de grandes quantités de bore, sous 
form e de tourmaline), la criticité aurait pu être atteinte en certains endroits malgré 
cet âge de 1200 MA. Or les poisons n’étaient peut-être pas homogènes; si on 
pouvait trouver en même temps des accumulations importantes et très peu de 
poison, les conditions de criticité seraient peut-être réunies; c ’ est un peu à la 
limite, mais pas tout à fait impossible.

J. GEFFROY: Je rappelle le caractère particulièrement concentré de certains 
corps minéralisés de Cluff: lors d ’une excursion du Congrès géologique de 
Montréal (1972) une carotte de sondage a été présentée aux participants: 
correspondant à la traversée d ’une lentille, elle accusait sur plusieurs mètres de 
longueur une teneur en uranium métal de l’ordre de 40%.

P.R. SIMPSON: Pouvez-vous expliquer pourquoi les teneurs en vanadium, 
qui est un poison, sont tellement basses à l’ emplacement des réacteurs? 
L’ accumulation initiale de vanadium était-elle peu importante, ou a-t-il été détruit 
pendant la réaction de fission en chaîne?

R. NAUDET: Le vanadium a effectivement une section de capture gênante; 
s’il y en avait eu autant qu ’à Mounana, il aurait considérablement gêné les 
réactions; mais il n ’a quand même pas une section de capture assez grande pour 
être détruit d’ une manière significative. Et d’ ailleurs dans tout le gisement 
d ’Oklo, même en dehors des zones de réaction, on a peu de vanadium: de 
l’ ordre de 400 ppm, parfois jusqu’à 1000 ppm. C’est effectivement une des 
chances du site; je  ne suis pas sûr d ’ailleurs qu ’on ait parfaitement compris 
pourquoi la teneur en vanadium est aussi faible à Oklo par rapport à celle de 
Mounana.
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R ésu m é-Abstract

E L E M E N T S  P O U R  U N E  S Y N T H E S E  D E S  R E S U L T A T S  O B T E N U S  D A N S  L E  D O M A IN E  
D E  L A  G E O L O G IE  S U R  L E S  R E A C T E U R S  N A T U R E L S  D ’O K L O  E T  L E U R  
E N V IR O N N E M E N T .

Les caractères très p articu liers  du  m inera i des zo n e s  de  ré a ct io n  seraient d us au x  e ffe ts  
des réa ction s  nu cléa ires  e lles-m êm es: d éstru ctu ra tion  de  la gangue par e f fe ts  n eu tron iq u es  et 
lessivage h y d ro th e rm a l d û  à la m ise en  ro u te , par les réa ction s  n u cléa ires , d ’ un  véritab le  s ip h on  
th erm iqu e . Ce m éca n ism e c o n c o u r t  à la  p ro p a g a t io n  des réa ction s  à partir  de q u e lq u es  fo y e r s  
in itiau x . Ces fo y e rs  in itia u x  se son t d é c le n ch é s  dans certa ines parties du  g isem en t, enrich ies  
à la su ite d ’un  é p iso d e  t e c to n iq u e  par des c ircu la tion s  o x y d a n te s  dans des c o u lo irs  d e  cisaille
m ent. Ces zon es  en rich ies  se présen ten t c o m m e  des a n om alies  au sein d ’ un gisem en t 
p réex istan t d o n t  la m ise en  p lace  p o se  e n co re  b ien  des p ro b lè m e s  d ’o rd re  m éta llogén iq u e .

C O N T R IB U T IO N  T O  A  S U M M A R Y  O F  T H E  R E S U L T S  O B T A IN E D  IN  T H E  F IE L D  O F  
G E O L O G Y  O N  T H E  O K L O  N A T U R A L  R E A C T O R S  A N D  T H E IR  E N V IR O N M E N T .

T h e  very  sp ec ia l ch aracteristics  o f  the o re  in  the re a ct io n  zon es  m a y  b e  a ttrib u ted  to  
the  e f fe c ts  o f  the  n u clear rea ctio n s  th em selves : d e -stru ctu ra tion  o f  th e  gangue b y  n e u tro n ic  
e f fe c ts  and  h y d ro th e rm a l lea ch in g  d ue t o  the gen era tion  o f  a true th erm a l s y p h o n  b y  the  
n u clear réa ction s . T his m ech a n ism  co n tr ib u te s  t o  th e  p ro p a g a tio n  o f  rea ction s  fr o m  a n u m b e r  
o f  in itia l rea ctio n  sites. T he la tter w ere in itia ted  in certa in  parts o f  th e  d e p o s it , en r ich ed  as 
a result o f  a t e c to n ic  e p iso d e , b y  o x id iz in g  cu rrents  in the  shear trou gh s . T h ese en r ich ed  zo n e s  
o c c u r  as a n om alies  w ith in  a p re -ex isten t d e p o s it , th e  fo rm a tio n  o f  w h ich  still p oses  m an y 
q u estion s  o f  a m éta llogén ie  nature.

623



6 2 4 TABLE RONDE

Peu après la découverte du phénomène d ’Oklo on s’aperçut avec un certain 
étonnement que le minerai ayant participé aux réactions nucléaires était très 
différent du minerai commun d ’Oklo, sa gangue étant argileuse alors que dans 
l’ ensemble du gisement le minerai est gréseux. Pendant longtemps on crut que 
cette particularité du minerai des réacteurs naturels était due à des conditions 
exceptionnelles de mise en place de l’uranium qui expliqueraient sa teneur 
élevée. La disparition des horizons gréseux de la couche minéralisée C l était 
tour à tour attribuée à des variations sédimentologiques locales et à un «boudinage» 
tectonique [1 ]. On pensait que la découverte d ’un minerai à gangue argileuse hors 
des zones de réaction permettrait de connaître certaines caractéristiques de ce 
minerai qui avaient éventuellement été modifiées par les réactions nucléaires. 
Cependant, si l’ on a parfois trouvé des minerais à gangue argileuse dont la teneur 
isotopique était pratiquement normale ceux-ci étaient toujours en bordure des 
zones de réaction (p.ex. SC 47 à 48 ter) et l’ on ne pouvait absolument pas les 
considérer com m e des témoins de minerais argileux «normaux» totalement 
épargnés par les réactions nucléaires. Peu à peu on dut se convaincre que ce 
minerai riche à gangue argileuse n’existait pas en dehors des zones de réaction 
et de leur périmètre d ’influence, que ce minerai avait été en quelque sorte 
façonné dans son état actuel par les réactions nucléaires elles-mêmes à partir 
d ’un minerai gréseux normal.

Les travaux sur les dégâts d ’irradiation [2 —4] ont montré que tous les 
minéraux ont dû être détruits dans le cœur des réacteurs par le bombardement 
neutronique. L’étude des inclusions fluides [5] ayant mis en évidence un fluide 
surcritique dans l’ environnement immédiat des réacteurs, il est naturel de penser 
que les minéraux fragilisés ou déjà détruits par le bombardement neutronique 
ont été facilement mis en solution par ce fluide. La chaleur dégagée par les 
réactions nucléaires a dû mettre en mouvement un puissant siphon thermique; 
il n’est donc pas étonnant que dans ces conditions certains éléments, notamment 
la silice, dont la solubilité augmente beaucoup avec la température, aient pu être 
évacués en grande quantité. Ainsi les grès de la couche minéralisée ont-ils été 
en quelque sorte dissous et l’ U 0 2 peu soluble s’est concentré dans la mince 
passe minéralisée des zones de réaction, où il a recristallisé sous sa form e de 
haute température, l’uraninite. L’alumine étant, dans les conditions hydrother
males, beaucoup moins soluble que la silice, on conçoit que la gangue se soit 
enrichie en alumine relativement à la silice et que, après l’ arrêt des réactions, sa 
recristallisation ait donné naissance à des minéraux phylliteux avec les cations 
apportés par les eaux, Mg notamment. Les épontes ont été soumises à une 
altération de type hydrothermal qui se traduit par une épigénie des matériaux 
préexistants par de la chlorite magnésienne et de la séricite 2 M! (form e de 
haute température) selon une zonéographie bien déterminée [6].

Deux observations étayent solidement cette hypothèse:
— le passage des grès aux argiles par dissolution des quartz, vu sur le terrain, a 

été confirm é par les études pétrographiques [6];
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-  les figures tectoniques traduisent le réajustement des terrains après dissolution 
des grès de C l : affaissement du toit et surtout glissement de la couche Cl vers 
l’aval pendage, ce qui a pour conséquence le glissement et le «bourrage» vers 
l’aval pendage des pélites du toit; la couche minéralisée enrichie, plus rigide, 
est flexurée, parfois elle se dédouble par chevauchement sur de petits accidents 
inverses, plus rarement elle est impliquée dans de vrais plis (aval de la zone 1) [7].

Néanmoins une difficulté considérable subsiste: com m ent concilier ce 
modèle où tout est en mouvement pendant les réactions nucléaires avec celui des 
neutroniciens [8], qui atteste d ’une très grande stabilité? Peut-on envisager que 
les dissolutions et les réajustements tectoniques qui leur ont fait suite se soient 
achevés très rapidement après le déclenchement de la réaction qui se serait 
ensuite développée pendant le maximum de sa durée dans un environnement 
déjà stabilisé? Peut-être même que dans bien des cas la réaction ne s’ est amorcée 
qu ’après enrichissement de la couche par dissolution des grès sous l’action d ’un 
foyer voisin. La dissolution de la silice par les solutions hydrothermales issues 
des réacteurs deviendrait alors le principal mécanisme de propagation des 
réactions à partir d ’un nombre restreint de foyers initiaux.

Il ne suffit pas cependant de décrire un tel mécanisme de propagation des 
réactions, encore faut-il qu’ il y ait eu au départ un ou plusieurs foyers dans 
lesquels les conditions de criticité nécessaires au déclenchement des réactions 
aient été spontanément atteintes. De plus, l’ accumulation en uranium par unité 
de surface de la couche minéralisée est plus élevée d ’un ordre de grandeur dans 
les zones de réaction que dans le reste du gisement. Il faut donc expliquer 
l’ existence de concentrations en uranium anormales dans certaines parties du 
gisement et retrouver les témoins de telles concentrations hors des zones de 
réaction. Bien que l’ on ait à l’ origine [9] surtout insisté sur l’ existence de deux 
types de minerais, G effroy [10], dès 1975, en avait distingué trois. Le type A 
correspondait au minerai normal, dans lequel l’uranium est exprimé sous form e 
de pechblende ou de coffinite en inclusion dans les matériaux asphaltiques 
formant le ciment des grès. Le type B était le minerai des zones de réaction à 
uraninite dans une gangue phylliteuse. Le type C enfin était interprété com m e 
un type intermédiaire, il s’ agissait de minerais riches en uranium à pechblende 
isolée, c ’ est-à-dire en plages distinctes du matériau carboné du type A , ce dernier 
pouvant cependant coexister avec la pechblende isolée, dans les mêmes échantillons. 
Si l’ on en exclut les faciès de transition aux zones de réaction (échantillon 600), 
qui ont été à tort confondus avec les minerais gréseux, le type C correspond 
au minerai riche à taches hématiteuses que les mineurs connaissent bien mainte
nant, c ’ est-à-dire au minerai de type 2 décrit par Gauthier-Lafaye et al. [11, 12]. 
D ’une teneur en uranium de 5 à 25%, ces minerais riches peuvent conduire à des 
accumulations par unité de surface du même ordre de grandeur que celles des 
zones de réaction. On peut envisager que, localement, la criticité y ait été atteinte.

Exceptionnels dans l’ ensemble du gisement ces minerais sont assez fréquents 
dans l’ environnement des zones de réaction, mais on les rencontre également en
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des sites très éloignés de celles-ci. On ne peut donc, comm e pour les minerais 
riches argileux, attribuer un rôle quelconque aux réactions nucléaires dans leur 
genèse.

Ces minerais se rencontrent toujours dans des parties du gisement fortement 
tectonisées, associés à des couloirs de cisaillement dans lesquels on observe des 
remobilisations de silice: dissolution dans les plans de cisaillement tandis que des 
filons de quartz se déposent dans des fentes d ’ ouverture et dans les plans de 
couches. La pechblende se trouve fréquemment en tapissage des plans de cisaille
ment qui recoupent les auréoles de nourrissage des grains de quartz. Ces faits 
suggèrent que ce minerai résulte d ’une remobilisation tardive d ’uranium à la 
suite d ’une phase tectonique. Cette phase intervient alors que le sédiment avait 
déjà été soumis à un enfouissement important et une lithification avancée. On 
peut envisager qu’ il s’agit d ’un épisode tectonique coïncidant avec le début de 
la remontée du bassin, ce qui paraît en accord avec les résultats de l’ étude des 
inclusions fluides [5].

La présence de taches hématiteuses, plus ou moins denses ou dispersées, 
suggère que la remobilisation de l’uranium résulte de percolations d’ eaux 
oxydantes dans les couloirs de cisaillement avec reprécipitation de l’uranium sur 
un front d ’oxydoréduction. Les observations récentes faites dans la carrière par 
B. Michel (voir [12]) confirm ent l’ existence, en amont des grès riches à taches 
hématiteuses, d ’une zone oxydée lessivée en uranium; un dépôt de cuivre natif 
précède celui de l’uranium.

Les relations dans le détail de la minéralisation uranifère et des taches 
hématiteuses, toujours séparées des plages à pechblende par une petite auréole 
décolorée, n’ offrent cependant pas l’ image d ’un vaste front oxydant, mais 
plutôt de multiples fronts réducteurs progressant à partir de nombreux centres 
locaux; le fer se concentrait alors sous forme d ’hématite au centre de taches 
résiduelles à contours concaves. Les eaux oxydantes pénétraient donc profondé
ment dans la zone où précipitait l’uranium, et les matières organiques contenues 
dans le sédiment n’avaient pas un pouvoir réducteur suffisant pour maintenir 
tout le fer à l’ état réduit. On peut donc penser que les agents réducteurs produits 
par l’ oxydation ménagée des pyrites ont joué à cette étape de l’histoire des 
gisements un rôle important dans la précipitation et la reconcentration de 
l’uranium, selon le mécanisme décrit par Granger et Warren [13].

Ce mécanisme permet d ’expliquer la genèse de surconcentrations dans 
lesquelles les réactions nucléaires ont pu s’amorcer; ainsi s’explique la situation 
des réacteurs nucléaires dans des zones fortement tectonisées. L’étude détaillée 
de ces surconcentrations — dont le lien avec les réacteurs nucléaires n ’avait pas 
été vu clairement jusqu’à une date récente -  devrait fournir de nombreuses 
informations sur les conditions initiales des réactions nucléaires.

Ces surconcentrations se sont produites au sein d ’un gisement préexistant, 
qui constitue la majeure partie du gisement d ’Oklo; rappelons que le minerai qui 
forme l’ essentiel des réserves d ’Oklo est un grès dont la teneur en uranium est
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de 0,2 à 0,5%. Les conditions de mise en place de cette première concentration 
ont une incidence moindre que celle des surconcentrations sur les problèmes 
qui nous intéressent ici, mais elles offrent un intérêt certain dans une optique- 
métallogénique classique. La genèse du gisement d ’Oklo ne peut cependant être 
dissociée de celle de l’ensemble des gisements du Francevillien, dont il convient 
de rappeler quelques caractères communs [14—16]:
— localisation stratigraphique des gisements dans la tranche supérieure des grès 

du FA;
— situation des gisements dans des flexures ou des structures tectoniques plus 

complexes évoquant des pièges à hydrocarbures; la fermeture de ces pièges 
est généralement assurée par les pélites du FB en contact norm al ou sur failles; 
ces dernières sont une roche-mère possible pour les matières organiques 
trouvées dans les niveaux supérieurs du FA;

— état réduit du fer avec présence de pyrite dans les gisements eux-mêmes et leur 
environnement proche, mais existence à une certaine distance, qui peut se 
chiffrer en kilomètres, à un niveau stratigraphique équivalent, de faciès rouges 
dans lesquels le fer est principalement sous forme d ’hématite; cette couleur 
rouge a été acquise par une oxydation secondaire, mais ancienne, des grès;

— silicification par nourrissage des quartz des grès constituant la gangue des 
gisements; cette silicification résulte d ’une évolution’ diagénétique qui a 
amené les grès du sommet du FÀ à la limite de l’ anchizone.

L’association très étroite, dans le minerai banal d ’Oklo, de la minéralisation 
uranifère avec des matériaux asphaltiques [9, 10], probablement migrés, suggère 
fortement que ces derniers ont joué un rôle prépondérant dans la fixation, voire 
dans le transport de l’uranium. Il convient de souligner que, contrairement à 
ce que l’ on observe dans les surconcentrations, le pouvoir réducteur des matières 
organiques était ici suffisant pour maintenir tout le fer à l’état réduit. On se 
serait cependant attendu à trouver les gisements sur les fronts d ’ oxydoréduction 
au contact grès rouges-grès noirs ou tout au moins à faible distance de ce contact. 
La barrière de potentiel étant plus élevée pour l’oxydation du fer que pour celle 
de l’uranium [17], il est possible que le grand espace qui sépare le front hématite- 
pyrite des concentrations uranifères traduise simplement le fait que le gradient 
des potentiels d ’ oxydoréduction  était très faible. Toutefois, en l’ absence d ’une 
zonéographie géochimique précise, d ’ autres explications peuvent être invoquées: 
déplacements ultérieurs des fronts d ’ oxydoréduction, transport dè l’uranium 
sous form e de com plexes organo-métalliques, etc.

La chronologie relative des silicifications et de la mise en place des matières 
organiques est mal établie, les observations pétrographiques, encore trop frag
mentaires, conduisent à des conclusions-contradictoires [ 1 1 ]; peut-être y a-t-il 
eu plusieurs phases de silicification et plusieurs époques de migration des matières 
organiques. Il semble, d ’après les résultats de l’ étude des inclusions fluides [6 ], 
que la silicification coïncide avec l’ enfouissement maximal atteint par la série.
Les matières organiques, qui, actuellement, ont atteint la «diagenèse à gaz»
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[18—20], ont-elles également atteint dès cette époque leur degré d ’évolution 
maximal? S’il en est bien ainsi, la mise en place des matières organiques, 
l’apport d ’uranium par circulation de nappes oxydantes et sa rétention par les 
matières organiques dans les pièges sont antérieurs à l’enfouissement maximal 
et aux silicifications et les matières organiques n’ont plus joué aucun rôle dans 
les étapes ultérieures de l’histoire du gisement.

Il est possible, et même vraisemblable, que les gisements actuels aient été 
précédés de précoricentrations synsédimentaires ou diagénétiques précoces. A 
plusieurs reprises l’ idée d ’une préconcentration détritique dans les conglomérats 
thorifères du FA a été émise [11, 14]; les analyses isotopiques du plom b de ces 
conglomérats infirment cette hypothèse [2 1 ]; d ’autres possibilités existent mais 
aucun fait ne permet actuellement de les étayer.

CONCLUSION

Les mécanismes d’ enrichissement qui ont conduit au déclenchement des 
réactions nucléaires et les effets de celles-ci tant sur le minerai lui-même que sur 
son encaissant comm encent à être compris. Il reste toutefois beaucoup à faire: 
établir un bilan précis des transformations hydrothermales liées aux réactions, 
inclure ces transformations dans un modèle thermodynamique précis . . .  Le 
minerai riche précurseur des réactions nucléaires est encore fort mal connu; il 
est possible que son étude détaillée réserve des surprises. Toutefois, c ’est sur 
les premières étapes de la genèse du gisement que les incertitudes sont les plus 
grandes. La mise en place des matières organiques et de l’uranium devrait être 
située dans une chronologie précise des événements diagénétiques. Une étude 
minutieuse des fronts d ’ oxydoréduction  devra être entreprise dans un site 
favorable qui n’est pas forcém ent celui d ’Oklo.
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Discussion générale

F. WEBER: Je propose que nous articulions la discussion autour de quatre 
thèmes principaux. Le premier serait le rôle des matières organiques au cours des 
trois étapes de formation du gîte, depuis le minerai normal d ’Oklo jusqu’à celui 
des zones de réaction, ainsi que les mécanismes d ’oxydoréduction. Ce sont deux 
problèmes qu ’on ne peut pas dissocier et qu’ il faut donc traiter ensemble. Le 
deuxième thème serait l’évolution des températures au cours de la diagenèse et 
pendant les réactions nucléaires; il faudrait essayer de replacer tous les événements 
dans une chronologie précise. Le troisième thème serait les transformations géo
chimiques et minéralogiques de la gangue au cours des réactions nucléaires; en 
particulier certains aspects thermodynamiques n’ont pas été beaucoup abordés, 
et il y a peut-être des personnes dans la salle qui ont des idées sur cette question. 
Enfin, en quatrième lieu, je voudrais qu ’on discute un peu de l’ orientation à 
donner aux études futures: quels sont les points qui paraissent actuellement les 
plus obscurs, et sur lesquels on devrait porter le plus d ’efforts dans l’avenir?

1. : Rôle des matières organiques

F. WEBER: Puisque Mme Vandenbroucke et M. Alpern ont travaillé sur ce 
sujet, je pense qu ’il serait bon qu ’ ils nous donnent leur point de vue, qui a pu 
évoluer au cours de cette réunion par rapport aux communications qu ’ils ont 
présentées. Ensuite naturellement, tout le monde pourra intervenir sur ce thème.

Mireille VANDENBROUCKE: M on point de vue n’a pas beaucoup changé: 
je pense que les matières organiques ont eu un rôle uniquement dans l’accumu
lation primaire d ’uranium. L ’uranium n’est probablement pas synsédimentaire; 
la matière organique a eu le temps d ’évoluer suffisamment pour donner un gisement 
d ’hydrocarbures; et ce seraiént ces hydrocarbures qui auraient précipité l’uranium 
apporté par des eaux de lessivage, soit directement par leur pouvoir réducteur, 
soit par l’action de bactéries sulfato-réductrices. Celles-ci sont apportées en 
général en même temps par les eaux de lessivage et, en détruisant le gisement 
d’hydrocarbures, elles libèrent de l’hydrogène sulfuré capable de précipiter 
l’uranium. En ce qui concerne les mécanismes de surconcentration, il est possible 
qu’il y ait eu un second phénomène d ’oxydoréduction, où la matière organique 
n’entrait pas en jeu, et qui a conduit à des concentrations suffisantes pour que 
certaines zones fonctionnent comme des piles. Je pense que la matière organique 
était déjà très évoluée au moment où ces phénomènes se sont produits, et il est 
très possible qu’elle ait déjà été en grande partie détruite. C ’est pourquoi je  ne 
pense pas qu ’elle ait eu un rôle dans les phénomènes de surconcentration.

B. ALPERN : Je n’ai pas d ’idées très précises encore sur cet ensemble de 
problèmes, mais je pense qu ’on peut faire une observation. Aussi bien la fenêtre 
pétrolière, c ’est-à-dire celle de la production des hydrocarbures capables de migrer
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et de donner ces asphaltes et bitumes que nous avons vus, que la fenêtre cokéfiante, 
c’est-à-dire celle où les matières organiques sont capables de donner du coke fondu, 
correspondent à une zone de température où les charbons ont un pouvoir réflecteur 
qui est de l’ ordre de 1 à 1,5%. Elles sont à peu près au même niveau de diagenèse, 
qui n’est pas très élevé; ce sont des matières organiques de faible niveau de 
maturation. Et le fait qu ’elles existent dans toute la région d ’Oklo prouve que 
le degré de transformation de la matière organique à l’ époque n’était pas très 
poussé et en tout cas pas supérieur à une réflectance d’environ 1,5%, qui est à peu 
près le maximum à la fois pour la formation des hydrocarbures et pour la fenêtre 
cokéfiante.

F. WEBER: Je vous remercie. J’aimerais savoir si Mme Vandenbroucke ou 
M. Alpern pensent qu ’ il ait pu y avoir des migrations importantes d ’uranium avec 
les matières organiques. Je précise: à m on avis ces migrations ont pu se produire 
à deux moments: l’uranium qui avait précipité de manière synsédimentaire dans 
les schistes noirs du FB à des teneurs relativement faibles, par exemple de l’ordre 
de 50 ppm, a pu migrer avec les matières organiques pour se trouver ensuite 
reconcentré par un autre phénomène; ou encore l’uranium a pu migrer avec les 
matières organiques après enrichissement, c ’est-à-dire à des teneurs beaucoup plus 
élevées, de l’ ordre de celles qu ’on voit actuellement dans le gisement.

Mireille VANDENBROUCKE: En ce qui concerne l’uranium de la couche C l, 
je pense qu ’ on ne peut pas trouver de liaison directe avec les matières organiques 
parce que les analyses montrent qu ’ il y a très peu de phosphore, et que s’ il y a une 
liaison directe uranium-matières organiques, il devrait y avoir'une relation avec le 
phosphore. En dehors de cela, la fixation de l’uranium par les matières organiques 
se fait essentiellement par l’intermédiaire de ce qu ’on appelle les acides humiques* 
qui sont des composés de dégradation de la lignine, qui donc ne peuvent se former 
qu’à partir de végétaux supérieurs; les chiffres qui ont été avancés pour la con
centration de l’üranium par les matières organiques sont des chiffres qui ne sont 
valables que pour des sédiments actuels ou du moins ayant pris naissance à partir 
du Primaire; ils ne sont pas valables, à m on avis, pour le Précambrien. En ce qui 
concerne le déplacement de l’uranium par des matières organiques qui auraient 
déjà migré, je pense que c ’est peu vraisemblable car ce sont essentiellement des 
hydrocarbures qui n’ont pas de groupe fonctionnel capable d ’accrocher l’uranium. 
Les matières organiques migrantes qui sont des hydrocarbures n’ ont pas de 
polarité, et ne peuvent que très peu fixer l’uranium; seule la fraction asphaltène 
des matières organiques pourrait le faire, mais dans des matières organiques 
migrées elle ne représente que quelques pour cent. D onc je  pense que l’uranium 
a plutôt été transporté, au moins dans la phase de dépôt primaire, sous form e d’un 
com plexe minéral et non organique.

F. CHANTRET: Il faut quand même expliquer tous les nodules de matériaux 
organiques fortement uranifères qu ’on trouve scellés dans les grès du Francevillien, 
et ceci n’ est pas sans rappeler certains matériaux organiques uranifères de Lodève
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qu’on trouve dans les décollements des lits des pélites du toit ou dans les fractures 
des grès au mur des couches; il est à peu près certain, à mon avis, qu ’ il y a eu à 
Oklo un certain stock d ’uranium qui a migré avec la matière organique.

D ’autre part, je voudrais revenir sur le minerai de type 2 (et qui correspond 
au type C défini parM . G effroy ); comme je l’ ai dit, je  suis convaincu que les taches 
d’hématites sont des îlots résiduels d’hématites qui préexistaient à la mise en place 
de l’ uranium. Maintenant je  joins les deux remarques en me demandant si on n’a 
pas là, dans les zones de grès fracturés qui avaient été primitivement hématisés, 
des matériaux organiques fortement uranifères qui se seraient mis en place à la 
faveur de ces fractures, et qui auraient provoqué une décoloration en réduisant le 
fer en bordure. C ’est un schéma dont on pourrait discuter.

B. ALPERN: A propos de la concentration de l’uranium par les matières 
organiques, je m ’écarte un peu du point de vue de Mme Vandenbroucke: les 
algues qu ’on pouvait avoir à l’ époque d ’O klo étaient probablement en grande 
partie cellulosiques et il n’est pas impossible qu ’on ait eu des phénomènes de 
concentration en milieu algaire; on  en trouve à l’heure actuelle dans un certain 
nombre de schistes bitumineux tout à fait classiques, qui ne com portent pas de 
restes de plantes supérieures mais seulement des algues. D onc, on ne voit pas 
pourquoi cette loi quasi générale de liaison entre l’uranium et la matière organique 
dans les milieux sédimentaires n’aurait pas joué.

En deuxième lieu, je reviens sur le fait que si les matières organiques 
syngénétiques ont pu atteindre le niveau des méta-anthracites (réflectance 6,90%) 
que nous avons décrit dans les charbons de M ikouloungou, compatible avec la 
profondeur maximale d ’ enfouissement, celles que l’ on trouve dans le secteur des 
réacteurs, généralement sous forme de bitumes, sont beaucoup moins évoluées.
Il est probable que la diagenêse n’était pas achevée à l’ époque des réactions. Les 
bitumes qui ont atteint une réflectance de 2% ne peuvent avoir été soumis à la 
température de 240°C, car leur réflectance serait plus élevée. Ils se sont donc mis 
en place plus tardivement.

Mireille VANDENBROUCKE: Puis-je faire une remarque en ce qui concerne 
la liaison uranium-matières organiques? Si une telle liaison a existé, la matière 
organique du FB, c ’est-à-dire dans la roche-mère avant la migration dans la 
cou ch eC l, doit être enrichie en uranium. Alors je pose la question: a-t-on trouvé 
de l’uranium dans le FB?

F. WEBER: Oui, on a fait des dosages d ’uranium dans le FB et aussi dans les 
formations supérieures; il faut avouer que dans le FB, les informations ne sont pas 
très nombreuses, et les teneurs en uranium ne sont pas très élevées, mais dans le 
FC et le FD on a trouvé des concentrations uranifères liées aux matières organiques. 
Ce sont toujours de faibles concentrations, de l’ordre de 50 ppm en roches, pour 
des roches qui peuvent faire quelques pour cent (jusqu’à 10%) de matières 
organiques, et je dois signaler qu ’on a effectivement une très bonne corrélation 
dans certains cas entre le phosphore et l’uranium.
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Par ailleurs, je voudrais préciser que même en dehors des gisements propre
ment dits, dans les zones du FA qui sont à tendance plutôt réductrice, il y a 
toujours un petit peu de matières organiques migrées; il se trouve qu’on observe 
une très légère augmentation géochimique d ’uranium dans ces zones-là. C ’est très 
faible, cela ne joue que sur quelques ppm; mais on peut quand même penser -  c ’est 
une idée que je propose — qu ’on a pu avoir dans les niveaux ampélitiques une 
préconcentration sédimentaire d’uranium qui a été entraîné avec les matières 
organiques au cours de la migration dans les niveaux supérieurs du FA, et 
qu’ultérieurement, par les fronts oxydants qui ont balayé le sommet du FA, cet 
uranium qui était initialement très disséminé dans les matières organiques a pu se 
concentrer au niveau des pièges. Les ordres de grandeur ne sont pas invraisem
blables: pour former un gisement de l’ordre de celui d ’Oklo-O kelobondo, il aurait 
fallu balayer environ un carré de 10  kilomètres de côté sur 100 ou 200 mètres au 
sommet du FA.

B. ALPERN: Il y a un point qu ’on n ’a pas évoqué jusqu’à présent, c ’ est que 
chaque fois que l’uranium et la matière organique sont au voisinage l’un de l’ autre, 
la matière organique est transformée par le rayonnement alpha. En général, on 
observe une augmentation de la réflectance, j ’en ai montré des exemples. Mais 
dans les photographies que j ’ ai jointes à ma communication, il y a d ’ importantes 
zones noires de bas pouvoir réflecteur entourées par des zones claires. Or je crois 
savoir que l’action des rayonnements, comm e d ’ailleurs l’oxydation, peut 
empêcher la diagenèse normale de se poursuivre, ce qui fait qu ’on peut très bien 
avoir fossilisation de la matière organique dans l’ état où  elle se trouvait au moment 
de sa mise en place. La phase noire que nous voyons dans les photographies a une 
réflectance qui n’ est que de 0,80%, ce qui pourrait prouver que l’uranium et la 
matière organique ont coexisté à un stade très précoce, et les zones claires qui 
sont autour sont peut-être des zones de production d ’hydrocarbures qui, eux, ont 
pu continuer d ’évoluer. Dans les gisements d ’anthracite, par exemple, on observe 
souvent des zones qui ont été bloquées dans leur évolution à cause de l’ oxydation, 
et je pense que les dégâts d ’irradiation peuvent avoir des effets analogues.

R. NAUDET: Je voudrais revenir à la première question posée. Je regrette 
un peu qu’on ait éliminé aussi rapidement et radicalement l’hypothèse d ’un rôle 
des matières organiques dans les surconcentrations. Je rappelle d ’abord que, si 
on a trouvé des grès riches en différents points du gisement, on n’a jamais trouvé 
d ’accumulations d ’uranium aussi grandes, aussi énormes, que dans les zones de 
piles. Cela résulte vraisemblablement de ce que les actions tectoniques ont été 
beaucoup plus intenses dans ce secteur-là. Encore-faut-il expliquer par quel 
mécanisme on a pu faire précipiter tout cet uranium. On avait fait l’hypothèse 
suivante: puisqu’il y avait à un certain mom ent des hydrocarbures susceptibles 
de migrer, la tectonique, en créant des zones de détente et d ’extension, donc de 
grande porosité, pouvait avoir favorisé une migration de ces hydrocarbures. Et 
ceux-ci, en se concentrant dans les zones de détente, étaient de nature à créer un
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potentiel réducteur capable de précipiter de très grandes quantités d ’uranium. 
C ’était tout de même une idée logique (même s’il restait à expliquer comment les 
matières organiques avaient été ensuite éliminées des zones de réaction).

Actuellement on écarte cette hypothèse pour deux raisons semble-t-il: En 
premier lieu, on dit que les matières organiques devaient être déjà détruites, parce 
qu’on avait atteint un stade d ’enfouissement profond et des températures de 
l’ ordre de 200 à 240°C. Je pense que le degré de destruction des matières 
organiques dépend de la rapidité avec laquelle l’enfouissement s’est fait, et de la 
précocité de la remontée (puisqu’on a suggéré qu ’on était déjà dans une phase de 
remontée). On n’a pas beaucoup d ’informations sur la durée; M. Alpern ne 
semble pas convaincu qu’on ait atteint un degré d ’ évolution très élevé. D ’ailleurs 
il a pu y avoir plusieurs phases de mise en place des matières organiques. Je ne 
suis pas sûr qu ’on puisse affirmer en toute certitude qu ’ il n’y avait pas — qu ’ il ne 
pouvait pas y avoir — à ce moment-là d ’hydrocarbures susceptibles de migrer (et 
d ’ailleurs peut-on expliquer ce qu ’on observe dans les zones de réaction et leur 
environnement immédiat sans faire appel à une migration contemporaine des 
réactions? )

D ’autre part, on a parlé de la possibilité d ’autres mécanismes, en particulier 
faisant intervenir le fer. Cela est basé sur des observations effectuées dans 
quelques échantillons de minerai de type 2. Je me demande si la généralisation de 
ces observations n ’est pas prématurée. M. Chantret a dit tout à l’heure qu ’il n’est 
pas sûr que les taches hématiteuses doivent être interprétées de cette manière-là. 
D ’autre part, si on fait le bilan dans les zones de réaction aussi bien du fer qui 
était nécessaire que de l’hématite qui reste, les ordres de grandeur apparemment 
n’y sont pas. En outre il semble que cette hématite, formée selon cette hypothèse 
au moment du dépôt et qui aurait dû rester stable, n ’ait pas «vu » les neutrons, 
puisqu’on a fait des analyses de fer et qu ’on ne trouve pas les transferts d ’isotopes 
qu ’on devrait rencontrer. D onc, il me semble qu ’ il reste beaucoup de points 
obscurs et qu ’on n’est pas tout à fait sûr d ’avoir une hypothèse de rechange pour 
expliquer l’existence d ’un potentiel réducteur capable de précipiter d ’aussi grandes 
quantités d ’uranium. C ’est pourquoi je me demande si on a raison d ’éliminer 
totalement l’hypothèse matières organiques-, je ne suis pas sûr qu’on ait apporté 
tous les arguments permettant d ’affirmer qu ’elles n’ont pas pu jouer un rôle dans 
les surconcentrations.

B. POTY : J’irai dans le sens de M. Naudet, car il y a quelque chose que je ne 
comprends pas dans l’histoire de ces matières organiques. Quand on examine 
l’échantillon dont M. Gauthier-Lafaye a présenté une photographie dans l’un de 
ses rapports, on voit l’uranium associé à la matière organique entre des grains de 
quartz qui comportent des auréoles de silicification. D onc cet uranium et cette 
matière organique ont dû se mettre en place après les silicifications qui, selon nous, 
se sont formées à relativement haute température, à un moment ou la matière 
organique ne devait plus bouger. Il y a une contradiction qui me gêne énormément.
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Est-ce que de la matière organique peut encore circuler aux environs de 240°C, 
ou est-ce complètement impossible?

F. WEBER: Effectivement cette question nous embarrasse beaucoup; les 
observations pétrographiques ne donnent pas une idée claire de la succession des 
événements entre silicification et matières organiques, et on peut avoir dans 
certains cas le sentiment que les matières organiques se sont mises en place après 
la silicification. J’avoue que c ’ est une hypothèse qui me gêne, parce qu ’il me 
semble qu ’après la silicification, la porosité du grès devait être très fortement 
réduite, et j ’ imagine difficilement de grandes migrations de matières organiques à 
cette époque-là. D ’autre part, comm e le dit M. Poty, est-il possible qu ’un gisement 
d’hydrocarbures se fasse à un enfouissement correspondant à des températures de 
l’ordre de 240°C? Je me demande s’ il n ’y a pas une autre explication et je 
voudrais poser une question à Mme Vandenbroucke. J’ai appris à l’ école que dans 
les gisements pétroliers en général l’huile ne mouille pas les grains, mais qu’il y a 
une pellicule d ’eau entre l’huile et le grain, et qu ’il y a des possibilités de circu
lation d’ eau à travers un gisement de pétrole sans déplacer le pétrole. Pourrait-on 
avoir une silicification qui se développerait ainsi dans cette eau interstitielle entre 
le quartz et la matière organique?

Mireille VANDENBROUCKE: Je pense que cette explication est plausible, 
parce que dans un grand nombre de cas les gisements d ’hydrocarbures sont 
effectivement contenus dans des roches qui sont mouillées à l’eau et non à l’huile, 
et cette eau form e une couche continue; ceia résulte du fait que, avant que les 
hydrocarbures aient migré dans ces roches réservoirs, ces roches contenaient de 
l’eau, qui n ’a pas été chassée complètement, et c ’ est l’eau qui forme un film 
continu. La circulation d ’ eau est donc possible dans un gisement, même quand 
il contient des hydrocarbures.

F. WEBER : Je crois qu ’il faut arrêter la discussion sur le problème des 
matières organiques. Pour répondre brièvement à l’ intervention de M. Naudet, 
je suis conscient qu ’il reste beaucoup de points obscurs en ce qui concerne les 
mécanismes de surconcentration. Il faut bien dire que les grès riches d ’Oklo ne , 
sont pas tellement bien connus, qu ’ils ont été peu étudiés dans la mesure où on 
s’est focalisé soit sur les minerais des piles, soit sur le minerai banal d ’Oklo, et que 
ce n’est qu ’assez récemment qu’on s’ est rendu com pte de l’importance que 
pouvaient avoir ces minerais. Je pense que l’ étude de la surconcentration dans les 
grès sera un sujet important pour les études à venir.

2. Evolution des températures et des pressions

F. WEBER: Le deuxième thème que j ’avais suggéré pour nos discussions 
était l’ évolution du régime des températures et des pressions au cours de la 
diagenêse, et également la chronologie de ces événements. Je propose de donner 
la parole à M. Poty.
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FIG.Î. Histoire du  gisement d ’Oklo .

B. P O T Y : A la fin de cette réunion nous pouvons préciser, je crois, les 
conditions de température et pression qui ont régné durant la réaction nucléaire.

Les faits acquis auparavant sont un enfouissement des grès du FA tel que 
leur diagenèse siliceuse com m ence aux environs de 240°C et 1000 bars de pression 
des fluides. Cette pression a été interprétée comm e une pression lithostatique car 
la perméabilité des grès à ce moment est faible. Cela correspondrait à un 
enfouissement proche de 4,3 km.

La deuxième diagenèse se produit à une pression légèrement moins élevée: 
800 bars. Si le gradient et le régime de circulation des fluides n ’ont pas changé, 
ceci correspond à une remontée proche de 1000 mètres.

Les réacteurs ont fonctionné entre ces deux diagenèses et comme leur form a
tion semble liée au bom bem ent des couches observé en carrière, on peut penser 
que les mouvements tectoniques ayant formé le dressant et le crochon sont ceux 
qui ont provoqué la remontée tectonique de l’ensemble.

L’évaluation des températures de fonctionnement des réacteurs est difficile 
car nous ne connaissons pas le régime de pression des fluides au moment de la 
réaction nucléaire.

Si les fluides ont pu circuler librement jusqu’à la surface leur pression sera 
celle d ’une colonne de fluide. Par contre, si la perméabilité est nulle ou très faible, 
elle sera égale ou proche de la pression des roches, c ’est-à-dire entre 1000 et 
800 bars. Et l’étude des inclusions fluides seule ne permet pas de trancher entre 
ces deux hypothèses.
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Trois raisons tendent à plaider, semble-t-il, en faveur de la deuxième hypothèse:
1) L ’observation de la carrière d ’Oklo, à fin novembre 1977, ne montre pas 

les grandes fractures verticales qui auraient permis une circulation aisée des fluides. 
Au contraire on observe, particulièrement au niveau du crochon, des bancs de
grès compétents, fracturés, entre des lits de grès argileux d’aspect très imperméable. 
L ’observation des affleurements milite donc en faveur d ’une circulation difficile 
des fluides.

2) Par l’ étude des inclusions fluides nous sommes arrivés à la conclusion que 
les températures durant la réaction nucléaire, en zone 2 , avaient été voisines de 
4 1 0 -4 5 0 °C  si la pression était hydrostatique, mais avaient pu dépasser 600°C
si la pression était lithostatique. Or durant cette réunion, Mme Vidale nous a 
indiqué qu ’elle avait observé la sillimanite dans le coeur de la zone 2. La sillimanite 
nécessitant des températures de formation supérieures à 600°C, cette observation 
peut être considérée com m e la preuve que la pression des fluides était très proche 
de la pression des roches.

3) Enfin, si les circulations de fluides avaient été aisées, les réactions nucléaires 
auraient entraîné la formation de circuits convectifs qui auraient lessivé non 
seulement la silice, ce que nous observons, mais également l’uranium, dont la 
solubilité à haute température et haute pression n’est pas négligeable.1 Or au 
cours de la présente réunion nous avons précisément appris que l’uranium, dans
les réacteurs et autour de ceux-ci, avait été très peu mobile.

Toutes ces considérations militent donc en faveur d ’une pression des fluides 
très proche de la pression des solides, c ’est-à-dire comprise entre 1000 et 800 bars, 
et de températures allant jusqu’à 600°C et au-delà.

On peut alors schématiser l’histoire du gisement d ’Oklo de la manière 
suivante (voir figure 1 ): après dépôt des grès © >  la série est enfouie jusqu’à une 
profondeur voisine de 4,3 k m © ;  à ce mom ent comm ence la diagenèse siliceuse.
Puis un événement tectonique plisse les séries et soulève la région, entraînant une 
érosion. Le phénomène de concentration de l’uranium qui conduira aux réacteurs 
se produit et les réactions nucléaires ont lieu © •  L ’érosion se poursuit et les grès 
subissent une diagenèse carbonatée ©  aux environs de 800 bars (3 ,2  km de 
profondeur) et 180°C.

F. WEBER: On serait tenté de situer la mise en place du minerai primaire 
au cours de ¡’ enfouissement, dans la fenêtre pétrolière.

B. ALPERN: La fenêtre pétrolière classique se situe à peu près entre 
60—65°C et 1 3 0 -1 4 0 °C ; pour la profondeur, cela dépend du paléogradient à 
l’époque, disons 2 à 3 kilomètres.

1 N G U Y E N  T R U N G , C ., P O T Y , B ., S o lu b ilité  de U 0 2 en  m ilieu  a q u e u x  à 4 0 0  et 5 0 0 c C 
e t 1 k ilob a r , R a p p o rt  a n n u el 1 9 7 6 , C entre  de re ch erch es  p é trogra p h iq u es  e t g é o ch im iq u e s , 
N a n cy  ( 1 9 7 7 )  3 7 - 3 9 .
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D.G. BROOKINS: Un gradient de 50°C par kilomètre me paraît très élevé 
pour le Précambrien. Pendant com bien de temps croyez-vous que ce thermo
gradient a pu persister? Est-ce qu ’on le trouvait seulement dans la zone du 
réacteur?

B. POTY : Je ne pense pas que ce gradient ait été local puisque nous le 
retrouvons dans trois sondages situés à 25 km les uns des autres; donc il existait 
à l’échelle régionale. Il ne s’agit pas d’une aire géothermique fossile, mais d ’une 
élévation de température due à un enfouissement. Pour ma part, je ne considère 
pas que c ’est un gradient considérable: nous avons un bassin subsident lié à du 
volcanisme, or 50°C par kilomètre, c ’est relativement classique dans un tel bassin.

P.R. SIMPSON : Je suis d’accord avec M. Poty sur son dernier commentaire. 
C’est un gradient très élevé, mais ce gradient nous le trouvons dans des granites 
uranifères, et je pense qu ’il peut s’expliquer par la proximité de granites uranifères 
dans le bassin.

D.G. BROOKINS: Dans les conditions de température indiquées (240°C ), 
pendant combien de temps la matière organique pouvait-elle survivre sans être 
détruite? D ’autre part, il est difficile de comprendre comment les illites 1M, 
datées par Bonhomme à 1,75 milliard d ’années, ont pu conserver leur argon radio
génique; d’ailleurs, si ce gradient a persisté, la transformation 1M ->■ 2M aurait dû 
se produire à cette profondeur.

B. ALPERN: Les matières organiques ont en effet certainement été détruites 
à cette température, ou plutôt carbonisées; car je rappelle que l’évolution se 
termine par le stade des méta-anthracites ou même la graphitisation, mais il n ’y a 
jamais destruction totale, il reste toujours du carbone. Dans l’ échantillon de 
M ikouloungou on a trouvé près de 7% de pouvoir réflecteur, j ’ai deux exemples 
dans la littérature où cette valeur est dépassée, mais c ’ est pratiquement un maximum.

F. WEBER: Effectivement la température de ~  240°C est sûrement très 
proche de celle où se fait la transformation illite lMd -*■ 2M. On peut faire deux 
remarques: a) si dans l’ environnement des réacteurs on a toujours de l’ illite lM d, 
à la base du FA, c ’est-à-dire à un niveau stratigraphique 1000 m plus profond, on 
trouve environ 50% 1M + 50% 2M. On est donc très proche de la zone de passage 
lMd -> 2M; b) je pense que c’est un argument pour affirmer que la diagenêse 
siliceuse dont M. Poty a mesuré la température correspond à l’enfouissement 
maximal atteint par la série et que la série n’est restée que peu de temps aussi 
profondément enfouie.

E. ROTH: Ne peut-on pas concevoir que ce soit l’enfouissement au cours de 
la vie du réacteur même, et donc l’augmentation de température et de pression, 
qui ait d ’une certaine façon contribué à l’arrêt du réacteur?

B. POTY : Je ne suis pas sûr d ’avoir compris la question, mais je  voudrais 
rappeler d ’abord que nous avons apporté la preuve que les réacteurs n’ont pas 
fonctionné durant un enfouissement mais durant une remontée. D ’autre part le 
fonctionnement du réacteur ne devrait pas changer le régime des pressions, même
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à l’ intérieur du réacteur. Les spécialistes de la pétrologie expérimentale savent 
qu ’il est très difficile de maintenir une surpression dans une bom be, même dans 
une bom be très bien usinée; dans les réacteurs d’Oklo, qui sont fracturés, on peut 
penser que toute surpression due au fonctionnem ent du réacteur va immédiatement 
s’éliminer dans les roches voisines. La pression est un paramètre imposé par la 
masse de sédiments qui se trouvent au-dessus du réacteur et par le degré de per
méabilité des roches, mais celles-ci, à m on avis, ne pouvaient en aucun cas être 
suffisamment imperméables pour maintenir longtemps des surpressions.

3. Transformations géochimiques au cours des réactions

F. WEBER: Je pense que cette intervention constitue une très bonne 
transition pour aborder le sujet suivant. Comme vient de le dire M. Poty, le terrain 
n’était pas assez étanche pour maintenir une surpression — d ’ailleurs il ne faut pas 
oublier que nous sommes dans une zone fracturée, dans un couloir de cisaillement — 
donc l’élévation de température a provoqué un mouvement de fluides. C ’était 
d ’ailleurs indispensable pour évacuer la chaleur des réactions, parce que si la 
chaleur s’était évacuée par conduction, on aurait dû avoir des effets thermiques 
considérables sur les terrains encaissants; or, ce n’ est pas le cas: les effets 
thermiques se limitent à 1,50 mètre, 2 mètres au maximum autour des zones de 
réaction; donc la chaleur a été évacuée principalement par la circulation des 
fluides. On peut supposer qu ’il y a eu mise en route d ’une sorte de siphon ther
mique, et celui-ci a été à l’origine d ’un certain nombre de transformations minéra
logiques de la gangue. C ’est ce point qu ’il serait intéressant de discuter maintenant.

La conséquence la plus importante a été l’ évacuation de la silice: l’ ordre de 
grandeur de la quantité de silice évacuée pendant les réactions nucléaires est de 
10 tonnes par mètre carré de surface de la couche C l. C ’est un chiffre absolument 
énorme. D ’autre part les eaux qui étaient ainsi drainées par les réactions nucléaires 
n’étaient pas pures; elles étaient chargées en sulfate, en magnésium; elles com 
portaient au moins des traces de tous les éléments existant dans les grès, et elles 
ont ainsi apporté des éléments dans cette bouillie de silico-aluminates déstructurés. 
Celle-ci en particulier a piégé du magnésium; là aussi, on peut donner un chiffre 
qui est assez impressionnant, puisque la quantité fixée est de l’ ordre de une tonne 
par mètre carré de gangue; donc c ’est un phénomène très spectaculaire. Il serait 
nécessaire de faire des études beaucoup plus poussées, en particulier dans le 
domaine de la thermodynamique des équilibres de minéraux, pour décrire ce qui 
s’est passé. Je pense qu ’il y a là un champ d ’action très grand.

Rosemary J. VIDALE : Je vais jouer les avocats du diable pendant quelques _ 
instants. Puisqu’ il y avait un gradient de température très élevé pendant une 
longue période de temps, n’a-t-il pas pu y avoir des mouvements très importants 
de composés chimiques par diffusion, et pas seulement par convection? Nous le
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voyons dans des systèmes expérimentaux, surtout pour la silice. Je ne dis pas que 
c’est ainsi que les choses se sont passées, mais c ’est peut-être une éventualité à 
envisager.

F. WEBER: Oui, il y a sûrement eu des mouvements par diffusion dans les 
épontes puisqu’on y observe des phénomènes d ’épigénie minérale, mais ces diffusions 
vers les épontes sont restées limitées, puisque, à partir de 2 mètres ou au plus de 
3 mètres des zones de réaction, on retrouve partout le sédiment normal intact, 
tel qu ’il était avant la zone de réaction. C ’est pourquoi je pense que l’essentiel des 
circulations fluides s’est fait par le système de fractures dans lequel s’ étaient 
installés les réacteurs naturels.

Rosemary J. VIDALE: Jusqu’à quelle distance des réacteurs pensez-vous 
qu’on peut observer des effets de transport de silice?

B. POTY : Il semble qu ’on observe les fluides chauffés par les réacteurs 
jusqu’à une cinquantaine de mètres (encore qu ’il s’ agisse d ’échantillons qui prêtent 
à discussion). Il est sans doute plus facile de voir des inclusions fluides surchauffées 
que de mettre en évidence une silicification qui peut être très ténue et qu ’ on aura 
beaucoup de mal à prouver.

D.G. BROOKINS: Je voudrais souligner quelques points concernant le 
transport du magnésium et la silicification. D ’abord, dans les gisements d ’uranium 
sédimentaires formés près de la surface, la montm orillonite réagit avec la matière 
organique pour former des chlorites magnésiennes, le fer étant habituellement 
dans la pyrite. Si ultérieurement il y a oxydation, la pyrite est oxydée en hématite, 
mais le magnésium retourne en solution. D onc le magnésium se sépare du fer très 
facilement. C ’est un phénomène très commun dans les gisements d’uranium.

D ’autre part, les acides organiques peuvent attaquer certaines roches 
détritiques formant des silicates, et la silice dissoute va nourrir les grains de quartz. 
Là encore, c ’est très classique.

F. WEBER: Je ne doute pas qu ’on puisse trouver des choses similaires dans 
beaucoup d ’autres gisements. Ce que je voulais souligner, c ’ est qu ’ici la formation 
des chlorites magnésiennes est le résultat de transformations hydrothermales dues 
au « siphon thermique» mis en route par les réactions nucléaires.

B. FRITZ: Pensez-vous que la circulation des fluides a été très loin dans 
les épontes?

F. WEBER: Dans la zone de transformation illite 1M -*■ 2M, on peut faire un 
bilan relativement précis puisque la structure de la roche est parfaitement 
conservée; on est à volume constant, on constate qu ’il y a un léger départ de silice 
et un léger apport d ’alumine et potasse, mais il est vrai que ces transferts de 
matière sont faibles, et pourraient être dus à une simple diffusion. Il en va tout 
autrement dans la zone à chlorite, où les transferts de matière sont considérables.
Et d ’ailleurs la structure est totalement détruite dans une partie de la zone. Il y 
a donc eu vraisemblablement des circulations importantes.

En ce qui concerne les distances, quand j ’ai parlé de 2 à 3 mètres, il s’agit de 
la partie externe de la zone à illites 2M; la zone à chlorite ne va pas si loin, elle
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s’arrête en général à moins d ’un mètre du coeur des réactions. Bien entendu, en 
suivant les fractures, les fluides ont pu aller beaucoup plus loin; c’ est ce dont 
M. Poty a parlé tout à l’heure à propos des filons de quartz qu ’il observe à une 
certaine distance des réacteurs.

R. NAUDET : Je voudrais rappeler l’ordre de grandeur des quantités de 
chaleur qu ’il a fallu évacuer. Le total est de l’ ordre de 500 milliards de mégajoules, 
c’ est-à-dire en gros 1 million de fois la quantité de chaleur permettant d ’élever de 
200°C la température des zones de réaction. On peut en tirer deux conséquences. 
En premier lieu, si on admet que les réactions ont duré au total au moins un 
million d ’années, et même si toute la chaleur avait été évacuée par convection, le 
débit d ’ eau nécessaire était très faible. Comme ordre de grandeur, l’ eau des réac
teurs devait être renouvelée en l’espace d ’un an; autrement dit la progression était 
de l’ ordre de quelques dizaines de mètres par an. L ’image du «siphon thermique» 
de M. Weber ne doit pas faire illusion; il ne peut s’agir que d ’une convection très 
lente, et cela rejoint une remarque que M. Poty a faite tout à l’heure.

D ’autre part, le facteur 1 million dont j ’ai parlé signifie qu ’il a bien fallu 
emmener la chaleur assez loin. On peut imaginer qu ’il y a eu toute une série de 
courants de convection en parallèle; il y avait des circulations dans la zone de 
réaction, mais il pouvait y avoir d ’autres courants convectifs dans les bordures, par 
exemple dans les grès; ces courants induits étaient à un niveau de température 
plus bas, et pouvaient être complètement découplés du point de vue de la 
géochimie.

4. Orientation des études futures

F. WEBER: Il reste très peu de temps; j ’aurais voulu tout de même qu ’on 
dise quelques mots des problèmes sur lesquels il faudra mettre l’accent dans les 
études futures. Plusieurs ont été évoqués au cours des discussions. J’ en retiens 
deux principaux, mais il y en a certainement beaucoup d ’autres. Premièrement, 
l’étude des grès riches d ’Oklo, y compris l’étude de leurs fluides, est un premier 
thème, qui me paraît d’une importance fondamentale. J’en vois un autre qui est 
également très important: il faut reprendre l’étude des transformations hydro
thermales liées aux réactions nucléaires dans une optique thermodynamique, et 
essayer d ’interpréter les observations à l’aide de diagrammes d ’équilibre, de manière 
à obtenir des schémas cohérents. Pour l’ instant, il faut d ’abord rassembler et 
compléter les observations, il est souhaitable d ’ailleurs de confronter les nôtres 
et celles de Mme Vidale parce qu ’elles sont complémentaires. Nous n ’avons pas 
tout vu, je crois qu ’elle n ’a pas tout vu non plus. Il faut également faire de 
nouvelles analyses pour établir plus solidement les bilans; ensuite on pourra 
combiner tout cela dans une interprétation à l’aide des diagrammes thermo
dynamiques de manière à mieux comprendre ce qui s’ est passé.
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S Y N T H E S E  D E S  D O N N E E S  C O N C E R N A N T  L A  S T A B IL IT E  E T  L E S  R E M O B IL IS A T IO N S  
D E  L ’ U R A N IU M  E T  D E S  T E R R E S  R A R E S .

M algré la très rem a rq u a ble  stab ilité  d o n t  o n t  fa it  p reuve l ’uran ium  et les terres rares au 
sein des zo n e s  de  ré a c t io n , il y  a eu  des rem o b ilisa tio n s  partie lles . C elles-ci son t é tu d iées  de 
m an ière très d éta illée , en  rassem blant to u te s  les in fo rm a tio n s  d isp o n ib le s  p rov en a n t des 
d iffé re n ts  la borato ires . En cé  q u i co n c e rn e  l ’u ran iu m , les p e tites  a nom alies  is o to p iq u e s  de  la 
b o rd u re  résu lten t, sem b le -t-il, de  la  su p e rp o s it io n  d e  p lusieurs p h é n o m è n e s . L e  p lus im p o rta n t 
date  de l ’é p o q u e  des  ré a ctio n s , e t d o it  être a ttribu é  aux cou ra n ts  de  c o n v e c t io n  m us par les 
d égagem en ts de ch a leu r ; la co n ta m in a tio n , très irrégu lière , est c o n fin é e  dans un e «auréole» de 
l’ o rd re  d u  m ètre , et s ’ é te n d  p ré féren tie llem en t vers l ’ a m o n t. Il s’ y  su p erp ose  d es  p ertu rb a tion s  
m in im es dues à d es  a ltéra tion s : à l ’ é p o q u e  su b a ctu e lle , un e p e tite  fra c t io n  de l ’u ran iu m  des 
b o rd u re s  s ’est restru ctu rée  en  c o f f in i t e ;  la  phase d ’ a ltéra tion  la p lus récen te  (o x y d a n t e )  n ’a 
e n tra în é , sem ble -t-il, q u e  des q u a n tités  insign ifian tes d ’u ran iu m  à l ’aval des réacteu rs, o ù  l ’ o n  
trou v e  p a rfo is  ju s q u ’ à v in gt m ètres un e très légère co n ta m in a tio n  sp o ra d iq u e . O n  p eu t 
con sid é re r  c o m m e  b ien  c o n fir m é , au m o in s  en  z o n e  2 , q u ’ il n ’y  a pas eu d ’a p p o rt  s ig n ifica tif 
d ’u ran iu m  dans le  coeur p o stér ieu rem en t au d é b u t  des ré a ction s . C ette  a ffirm a tio n  n ’est pas 
c o n tr a d ic to ire  avec l ’ e x is te n ce  d e  d ép la cem en ts  liés aux cou ra n ts  d e  c o n v e c t io n ; en  e f fe t ,  dans 
un  c o n te x te  de p ro p a g a t io n  vers l ’ a m o n t, le r e d é p ô t  p o u v a it  a voir  lieu  avant l ’ arrivée des 
réa ction s . L ’h y p o th è se  de d é p la ce m e n ts  re la tivem en t m assifs, q u i auraient au m o in s  dans 
certa ins cas r e c o n ce n tré  p rogress ivem en t l ’u ran iu m  vers l ’ a m o n t, n ’est pas e x c lu e . Il est 
p ro b a b le  q u e  dans ce  cas la so lu b ilisa tion  se p rod u isa it  en  m ajeure partie  au d é b u t  des ré a ctio n s , 
avant q u e  la p e ch b le n d e  d issém in ée  se restru ctu re  en  uran in ite  m assive. E n ce  q u i c o n ce rn e  
les terres rares, la re m o b ilisa t io n  est sy s tém a tiq u e , e t e lle  a f fe c te  aussi b ien  les é lém en ts  naturels 
q u e  les p ro d u its  de fiss ion . E lle  est éga lem en t liée  à l ’ e x is te n ce  d e  cou ra n ts  d e  c o n v e c t io n  au 
m o m e n t  des  ré a ctio n s , m ais e lle  est co m p lè te m e n t  d é co u p lé e  de ce lle  d e  l ’u ran iu m . S au f p o u r  
le  cé r iu m  e t  l ’ e u ro p iu m , d o n t  un e fra c t io n  a été  é lim in ée  des z o n e s  de  r é a c t io n , il s ’ agit de 
d ép la cem en ts  erratiqu es à co u r te  d ista n ce  (d é c im é tr iq u e ) , q u i o n t  eu  p o u r  e f fe t  d ’étaler 
légèrem en t les d istr ib u tion s  e t d e  p ro v o q u e r  des  m élan ges is o to p iq u e s . L a p r o p o r t io n  de
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p ro d u its  de  fiss ion  e n tra în ée  à l ’ ex térieu r  des réacteurs n ’est q u e  d e  q u e lq u es  % , m ais la 
co n ta m in a tio n  est e n c o re  d é ce la b le  à p lusieu rs m ètres d u  cœ u r . Les terres rares m igrantes son t 
sorties  d e  l ’u ran iu m  so it  par e f fe t  de re cu l, so it  au m o m e n t  de  la  res tru ctu ration  d e  p e ch b le n d e  
en  uran in ite , so it  p ar so lu b ilisa tion  d e  l ’u ran iu m ; e lles son t ren trées à n ou vea u  dans les grains 
d ’uran iu m  après recrista llisa tion  des  argiles. U n fra c t io n n e m e n t  assez n o ta b le  en tre  les é lém en ts  
a a cco m p a g n é  ce tte  re m o b ilisa tio n : en  p a rticu lie r  les terres rares lo u rd e s  (g a d o lin iu m , d y s 
p ro s iu m ) o n t  m igré davantage e t p lus lo in  q u e  les terres rares légères (n é o d y m e , sam arium ).
L es e f fe ts  des rem o b ilisa tio n s  des terres rares dans le cœ u r  son t sou ven t m asqués p ar des 
co m p e n s a t io n s ; n éa n m oin s  ils son t lo in  d ’ê tre  nég ligeables . Les co u rb e s  de flu e n ce  d éd u ites  
des transferts  is o to p iq u e s  so n t sy s tém a tiq u em en t d é fo rm é e s , et o n  ob serve  p a r fo is  des a nom alies  
im p o rta n te s  dans les q u a n tités  d e  p ro d u its  de fiss ion . Il résu lte  de  ces  d iffé re n te s  rem arqu es 
q u ’ il co n v ie n t  d ’ être très p ru d en t dans l ’a p p lica t io n  des  m esures sur l ’u ran iu m  et les terres rares 
à l ’ es tim a tion  de la  date  du  p h é n o m è n e .

S U M M A R Y  O F  T H E  D A T A  O N  T H E  S T A B IL IT Y  A N D  T H E  R E M O B IL IZ A T IO N S  O F  
U R A N IU M  A N D  R A R E  E A R T H S .

In sp ite  o f  the  very  rem ark ab le  sta b ility  sh o w n  b y  uran ium  and the rare earths in  the 
rea ctio n  z o n e s , there have b een  so m e  partia l re m o b iliz a tio n s . T h ese have b een  stu d ied  in great 
deta il b y  assem bling all the in fo r m a tio n  available fr o m  d iffe re n t  la boratories . A s  far as the 
uran ium  is c o n c e rn e d , the  slight is o t o p ic  a n om alies  at the  edge ap p ear t o  b e  th e  result o f  the  
su p e rp o sit io n  o f  several p h e n o m e n a . T h e  m o s t  im p o rta n t o f  these dates fr o m  the p e r io d  o f  the 
rea ction s  and m ust b e  a ttrib u ted  t o  the  c o n v e c t io n  cu rrents  set in m o t io n  b y  the  em iss ion  o f  
h ea t ; the  co n ta m in a tio n , w h ich  is very  irregular, is c o n fin e d  in  an “ a u reo le ”  o f  a p p ro x im a te ly  
o n e  m etre  and e x te n d s  p re feren tia lly  in an u pstream  d ire ct io n . In a d d it io n , there  are very  sm all 
p ertu rb a tion s  d ue t o  a ltera tion s : in  the m o re  recen t p e r io d  a sm all fra ct io n  o f  the uran iu m  o f  
the  edges  has b e co m e  restru ctu red  in to  c o f f in i t e ;  th e  m o st  recen t (o x id iz in g )  phase o f  a ltera tion  
appears t o  have carried o n ly  in s ign ifica n t a m ou n ts  o f  u ran ium  d ow n strea m  fro m  the rea ctors , 
w h ere  a sp o ra d ic , very  sligh t, co n ta m in a tio n  is s o m e tim e s  fo u n d  at a d ista n ce  o f  u p  t o  2 0  m etres. 
It m ay  be  co n sid e re d  as fu lly  co n fir m e d , at least in  z o n e  2 , that there has b een  n o  s ign ifican t 
uran iu m  d e p o s it  in  the co r e  su b seq u en t t o  the b eg in n in g  o f  the rea ction s . T h is sta tem en t is n o t  
in  c o n tr a d ic t io n  w ith  th e  fa ct  that th ere  are d isp la cem en ts  a ssocia ted  w ith  c o n v e c t io n  cu rrents , 
s in ce  in  a c o n te x t  o f  up stream  p ro p a g a tio n  r e d e p o s it io n  c o u ld  take p lace  b e fo re  the arrival o f  the 
rea ction s . T h e  a ssu m p tion  o f  re la tive ly  substantia l d isp la cem en ts, w h ich  at least in certa in  cases 
w o u ld  have gradu ally  re -co n ce n tra te d  th e  uran iu m  in  an upstream  d ire c t io n , ca n n o t  be  ru led  o u t . 
It is p ro b a b le  that in  th is case s o lu b iliza tio n  t o o k  p lace  fo r  the m o st  part at the  b eg in n in g  o f  the 
re a ctio n s , b e fo re  the  d issem in ated  p itch b le n d e  b e ca m e  restructured  in to  m assive uran in ite . In 
the  case o f  the  rare earths, the  re m o b iliz a tio n  is system a tic  and it a ffe cts  the  natura l e lem en ts  
as w ell as the  fiss ion  p ro d u c ts . It is also lin k ed  w ith  the e x is ten ce  o f  c o n v e c t io n  cu rrents  at 
th e  tim e o f  the  rea ction s , b u t  it  is c o m p le te ly  separate fro m  the uran ium  re m o b iliz a tio n . E x ce p t  
fo r  ceriu m  and e u r o p iu m , a fra c t io n  o f  w h ic h  has b een  e lim in a ted  fr o m  the re a ct io n  z o n e s , w e 
are dea ling w ith  erratic , sh ort-d is tan ce  (d e c im e tr ic )  d isp la cem en ts  w h ic h  have had  the e f fe c t  o f  
spread ing o u t  the d istr ib u tion s  sligh tly  and o f  resu ltin g in  m ix tu res  o f  is o to p e s . T h e  p r o p o r t io n  
o f  fiss ion  p ro d u c ts  carried  t o  o u ts id e  the rea ctors  is o n ly  a fe w  p er  cen t  b u t the  co n ta m in a tio n  
is still d e te cta b le  several m etres fr o m  the co r e . T h e  m igrating rare earths issued fr o m  the uran ium  
b y  a r e co il  e f fe c t ,  o r  w h en  the p itch b le n d e  w as restru ctu red  in to  uran in ite , o r  b y  so lu b iliza tio n  
o f  th e  uran iu m ; th e y  re-en tered  the  grains o f  u ran iu m  a fter  recrysta lliza tion  o f  th e  cla ys . This 
r e m o b iliz a tio n  w as a cco m p a n ie d  b y  a fa ir ly  co n sid e ra b le  sp littin g  u p  a m on g  e lem en ts : m ore  
p a rticu lar ly , the h ea vy  rare earths (g a d o lin iu m , d y sp ro s iu m ) m igrated  fu rth er  and t o  a greater 
e x te n t  than the light o n es  (n e o d y m iu m , sam arium ). T h e  e f fe c ts  o f  the rare-earth re m o b iliz a 
t io n s  in the co re  are o ft e n  m asked  b y  c o m p e n s a t io n s ; nevertheless , th e y  are b y  n o  m eans
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neg lig ib le . T h e  f lu e n ce  cu rves d e d u ce d  fr o m  is o t o p ic  transfers are system a tica lly  d e fo rm e d  
and som e tim e s  co n sid e ra b le  a n om alies  are ob se rv e d  in  the q u an tities  o f  fiss ion  p ro d u c ts . It 
fo l lo w s  fr o m  w h at has b een  stated  a b o v e  that great ca u tio n  sh ou ld  b e  e x e rc ise d  in  a p p ly in g  
m easurem en ts o n  uran ium  and rare earths t o  estim ates o f  the  date o f  the  p h e n o m e n o n .

Dps  l e  d é b u t  d es  é t u d e s  s u r  l e  phénomène d ' O k l o ,  i l  e s t  apparu 
que l ’ uranium e t  l e s  t e r r e s  r a r e s  a v a i e n t  f a i t  p r e u v e ,  au s e i n  d e s  z o n e s  de 
r é a c t i o n ,  d ' u n e  r e m a r q u a b l e  s t a b i l i t é .  T o u t e f o i s ,  on a su é g a l e m e n t  d è s  l e  
d é bu t  q u ' i l  y a v a i t  un peu d ' u r a n i u m  a p p a u v r i  d é p l a c é ,  e t  l a  s u i t e  d es  é t u 
d e s  a m ont ré  que l e s  t e r r e s  r a r e s ,  comme d ' a i l l e u r s  d ' a u t r e s  é l é m e n t s  a p p a 
remment t r è s  s t a b l e s ,  a v a i e n t  é t é  p a r t i e l l e m e n t  r e m o b i l i s é s .

La s t a b i l i t é  g é o c h i m i q u e  d es  r é a c t e u r s ,  a v e c  s e s  l i m i t e s ,  e s t  un 
p r o b l è m e  e s s e n t i e l ,  q u ' i l  c o n v i e n t  de d i s c u t e r  a v e c  s o i n  ; l a  q u e s t i o n  a 
d ' a u t r e  p a r t  d es  i n c i d e n c e s  t r è s  d i r e c t e s  s ur  l a  g é o c h r o n o l o g i e .  Les  d o n 
né es  s u r  l e s  r e m o b i l i s a t i o n s  d e  l ' u r a n i u m  e t  d e s  t e r r e s  r a r e s  s o n t  com
p l e x e s  e t  p r o v i e n n e n t  de  d i f f é r e n t e s  s o u r c e s  : au mo i ns  s e p t  ou h u i t  l a b o 
r a t o i r e s  o n t  a p p o r t é  d e s  c o n t r i b u t i o n s )  d e s  a n a l y s e s  i s o t o p i q u e s  d ' u r a n i u m  
o n t  é t é  f a i t e s  dans  p l u s  d ' u n  m i l l i e r  d ’ é c h a n t i l l o n s ,  e t  d e s  a n a l y s e s  i s o 
t o p i q u e s  de t e r r e s  r a r e s  dans  p r è s  de deux c e n t s  é c h a n t i l l o n s .  I l  a donc  
paru i n t é r e s s a n t  de  r e g r o u p e r  t o u t e s  c e s  i n f o r m a t i o n s  en l e s  p r é s e n t a n t  
de m a ni è re  o r d o n n é e .

1 - L' URANIUM

1.1 Stabilité  dans le coeur

Dès les premières études sur Oklo, on a été frappé par l ’ existen
ce de nombreuses corrélations qui tendaient à prouver que les réacteurs 
n'avaient pas été gravement altérés. Dans chaque échantillon, i l  y a cohé
rence entre les indications de fluence fournies par les différents isoto
pes capturants, et proportionnalité des produits de fission aux rende
ments correspondants. D'autre part, dans une suite d’ échantillons, le long 
d'une coupe ou d'un sondage, toutes les indications liées aux taux de réac
tion varient simultanément de manière corrélée. En outre ces variations 
sont régulières, et sont en relation avec la configuration actuelle de 
l ’ uranium, conformément à ce que peut prédire la physique des réacteurs ; 
bien plus, au deuxième degré, les indices de spectre ou les facteurs de 
conversion, obtenus par rapprochement entre plusieurs mesures, sont eux- 
mêmes corrélés à la distribution de l'uranium. Tous'ces fa its  ont été 
abondamment décrits et commentés à Libreville [ l ]  [2] [3] [4] [5] [6] [7 ] .  
I ls  prouvent que l ’ uranium et les terres rares sont restés en place - au 
moins en première approximation - depuis l'époque des réactions.

I l  convient naturellement de regarder les choses de plus près : 
on s'aperçoit que ces corrélations ne sont pas parfaites : dans le coeur, 
on observe de petites fluctuations [8] et parfois des anomalies importan
tes [9] ; surtout les corrélations cessent d’ être strictement respectées 
quand-on approche des bordures des zones de réaction. Souli'gnons qu 'il  
s 'a g it  de déséquilibres re lat i fs  : fa u t - i l  incriminer l'uranium, ou les 
terres rares, ou les deux ? On dira plus loin que ces désaccords peuvent
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s ' e x p l i q u e r  en t o t a l i t é  p ar  l a  r e m o b i l i s a t i o n  d e s  t e r r e s  r a r e s ,  e t  comme 
on va l e  v o i r ,  i l  y a bea uc oup  d ' a u t r e s  f a i t s  q u i  ne c o n c e r n e n t  que l ' u r a 
nium.  P o ur  p o u v o i r  t r a n c h e r ,  c e  s o n t  c e s  d e r n i e r s  q u ' i l  f a u t  p l u s  p a r t i 
c u l i è r e m e n t  p a s s e r  en r e v u e .

Le l o n g  d ' u n e  c o u p e  ou d ' u n  s o n d a g e ,  l ' a p p a u v r i s s e m e n t  i s o t o p i 
que  de  l ’ uranium v a r i e  de  m a n i è r e  t r è s  r é g u l i è r e ,  e t  l e s  c o u r b e s  c o m p o r t e n t  
p a r f o i s  d e s  g r a d i e n t s  t r è s  a i g u s .  D ’ a u t r e  p a r t ,  dans c ha q ue  é c h a n t i l l o n ,  
i l  y a une e x c e l l e n t e  h om o g é n é i t é  de  c o m p o s i t i o n  i s o t o p i q u e .  I l  f a u t  
r e m a rq u er  t o u t  de s u i t e  que c e t t e  h o m o g é n é i t é  ne permet  pas  p ar  e l l e - m ê m e  
d ' e x c l u r e  q u ' i l  y  a i t  eu d es  r e m o b i l i s a t i o n s ,  c a r  e l l e  p o u r r a i t  s ’ e x p l i q u e r  
p a r  une r e s t r u c t u r a t i o n  u l t é r i e u r e  [ l ' u r a n i u m  s ' é t a n t  r e h o m o g é n é i s é  en s o l u 
t i o n )  ; mai s  c e t t e  d e r n i è r e  h y p o t h è s e  d o i t  ê t r e  t o t a l e m e n t  é c a r t é e ,  c a r  
e l l e  se  h e u r t e  à de  nombreux f a i t s .  No t ons  d ' a b o r d  que s ' i l  y a v a i t  eu 
r e h o m o g é n é i s a t i o n ,  i l  ne d e v r a i t  pas  s u b s i s t e r  de p i c s  t r è s  a i g u s  d ' a p p a u 
v r i s s e m e n t  i s o t o p i q u e  [on o b s e r v e r a i t  d e s  c o u r b e s  " m o l l e s " ,  peu c o n t r a s 
t é e s  ; c ’ e s t  l e  c a s  j u s t e m e n t  p o u r  l e s  " f l u e n c e s  néodyme"  comme on l e  v e r 
r a  p l u s  l o i n ) .  Mais  s u r t o u t  t o u t  un e ns e m b l e  d ' o b s e r v a t i o n s  t e n d e n t  à p r o u 
v e r  q u ' i l  s u b s i s t e  d e s  g r a i n s  d ' u r a n i u m  a c t u e l s  d a t a n t  de l ’ é po qu e  d es  
r é a c t i o n s .

L ' a n a l y s e  i o n i q u e  m ont re  que  l e s  g r a i n s  d ' u r a n i u m  c o n t i e n n e n t  de 
nombreux p r o d u i t s  de  f i s s i o n ,  y c o m p r i s  d e s  é l é m e n t s  q u i  n ' o n t  pas  une a f 
f i n i t é  p a r t i c u l i è r e  p o ur  l ' u r a n i u m ,  e t  qu’ on n e l e s  t r o u v e  en g é n é r a l  que l à ,  
c e  q u i  t end  à p r o u v e r  q u ' i l s  s o n t  r e s t é s  l à  où i l s  s o n t  n é s .  C ' e s t  a i n s i  
q u ' o n  y t r o u v e  non s e u l e m e n t  t o u t e s  l e s  t e r r e s  r a r e s  e t  l e  t h o r i u m  r a d i o 
g é n i q u e ,  mais  a u s s i  d es  é l é m e n t s  comme l e  r u t hé n iu m,  l e  rhod i um e t  l e  p a l l a 
dium.  De même on t r o u v e  dans  l e s  g r a i n s  d ’ uranium du z i r c o n i u m  q u i  e s t  e x 
c l u s i v e m e n t  de f i s s i o n  [10], a l o r s  que  l ’ é l é me nt  n a t u r e l ,  t o u j o u r s  p r é s e n t ,  
e s t  l i é  à l a  g angue  a r g i l e u s e  ; i l  e s t  i m p o r t a n t  de n o t e r  que  l à  où l ' u r a 
nium n ' a  pas  r é a g i ,  i l  ne c o n t i e n t  pas  de z i r c o n i u m ,  c e  q u i  p r o u v e  que 
c e l u i - c i  n ' a  pas eu t e n d a n c e  à e n t r e r  s po nt an éme nt  dans  l e s  g r a i n s .  La 
p r o p o r t i o n n a l i t é  de l a  t e n e u r  en t h o r i u m  r a d i o g é n i q u e  au t a ux  de f i s s i o n  
m é r i t e  a u s s i  une m e nt i on  p a r t i c u l i è r e ,  p u i s q u e  c e  t h o r i u m  a é t é  f o r m é  à 
p a r t i r  de l ' i s o t o p e  236 q u e l q u e s  d i z a i n e s  de  m i l l i o n s  d ’ an né es  a p r è s  l e s  
r é a c t i o n s .  En o u t r e  l a  so nd e  i o n i q u e  m ont re  que t o u s  l e s  g r a i n s  d ' u n e  même
p l a g e  o n t  d e s  t e n e u r s  c o m p a r a b l e s  p o u r  chac un  de  c e s  é l é m e n t s .

Un a u t r e  argument  t r è s  i m p o r t a n t ,  e t  à v r a i  d i r e  d é c i s i f ,  e s t  
que l e s  g r a i n s  d ’ urani um o n t  c o n s e r v é  l a  marque de  d é g â t s  d ' i r r a d i a t i o n ;  
l e s  o b s e r v a t i o n s  p é t r o g r a p h i q u e s  a v a i e n t  d é j à  c o n d u i t  à l a  c o n c l u s i o n  que 
l e s  g r a i n s  d ' u r a n i n i t e  ne s e m b l a i e n t  pas  p r o v e n i r  d ' u n e  r e c r i s t a l l i s a t i o n  
r é c e n t e  [11]. Ha i s  l e s  o b s e r v a t i o n s  au m i c r o s c o p e  é l e c t r o n i q u e  o n t  mis 
en é v i d e n c e  l ' e x i s t e n c e  d e s  c r i s t a l l i t e s  q u i  s o n t  l e s  t é m o i n s  d e s  r é a c 
t i o n s  [12]. En e f f e t  : 1. c e s  c r i s t a l l i t e s  n ' e x i s t e n t  pas  dans  d e s  g r a i n s  d ' u r a 
n i n i t e  d ' â g e  c o m p a r a b l e  p r o v e n a n t  d ' a u t r e s  g i s e m e n t s  ; 2. e l l e s  p e u v en t  
ê t r e  r e p r o d u i t e s  a r t i f i c i e l l e m e n t  p a r  i r r a d i a t i o n s  dans  un a c c é l é r a t e u r  ;
3 .  A Q k l o ,  l e u r  d e n s i t é  e s t  c o r r é l é e  à l ’ a p p a u v r i s s e m e n t  i s o t o p i q u e  de 
1 ' uranium.

Les  g r a i n s  d ' u r a n i u m  o n t  d o nc  " v u "  l e s  r é a c t i o n s .  C ' e s t  une c o n 
c l u s i o n  t r è s  i m p o r t a n t e ,  mai s  q u i  ne s u f f i t  pas  à p r o u v e r  q u ’ i l  n ’ y a pas  
eu d e  r e m o b i l i s a t i o n  p a r t i e l l e  ou c o n t a m i n a t i o n  u l t é r i e u r e ,  c a r  b i e n  e n t e n 
du l e s  o b s e r v a t i o n s  p r é c é d e n t e s  s o n t  bea uc o up  moins  n e t t e s  l o r s q u ' i l  s ' a g i t  
d e s  p e t i t e s  f r a c t i o n s  d ' u r a n i u m  d i s s é m i n é  dans  l a  g an gu e .  Mais c ' e s t  l à  
q u ' i n t e r v i e n t , p o ur  e x c l u r e  c e t t e  h y p o t h è s e ,  l ' a r g u m e n t  d ' h o m o g é n é i t é  de 
c o m p o s i t i o n  i s o t o p i q u e  : s i  dans  un é c h a n t i l l o n  i l  y a v a i t  eu a p p o r t  d ' u r a 
nium v e na n t  de l ' e x t é r i e u r ,  c e l u i - c i  n ' a u r a i t  eu aucune  r a i s o n  d ' ê t r e  à 
l a  même t e n e u r  i s o t o p i q u e  que l e s  g r a i n s  d ' o r i g i n e .
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Rappelons que cette homogénéité a été vérifiée à différentes 
échelles. Si on découpe en plusieurs fragments un échantillon centimétri
que, les fragments ont la même composition isotopique. Si d ’autre part on 
cherche à séparer les parties dures, formées généralement de gros grains 
d'uraninite, et les parties molles constituées d'argiles avec un peu 

d'uranium disséminé, on trouve des teneurs isotopiques identiques ou très 
voisines [l]. A l'échelle beaucoup plus fine, à l'analyseur ionique on trou

ve sensiblement les mêmes teneurs isotopiques dans chaque grain ou chaque 
petite plage de quelques dizaines de ym [1 q] . Enfin une mesure américaine 
extrêmement fine et précise a montré que même à l'intérieur des grains, on 
ne pouvait pas observer de zonage significatif [13].

Cette question de l'homogénéité des teneurs isotopiques étant 
très importante [elle montre en même temps qu'il n'y a pas eu de migration 

significative du plutonium), il convient de la discuter avec soin, car on 
observe malgré tout de petites fluctuations. La longueur de migration des 
neutrons étant de l'ordre de la dizaine de centimètres, il ne peut y avoir 

de grandes variations de fluence à l’échelle centimétrique ; néanmoins les 
variations ne sont pas tout à fait négligeables lorsqu'il y a de forts 
gradients. D'autre part, il peut y avoir des différences de facteur de con

version è cette échelle, celui-ci étant normalement un peu plus grand là 
où l'uranium est plus disséminé (effet d 'autoprotection des résonances).
Les fluctuations observées semblent pouvoir s'expliquer totalement p a r c e s  
deux eff e t s ,datant des réactions elles-mêmes ; en particulier il semble y 
avoir une petite différence systématique entre les grains et l ’uranium des 
fractions argileuses, celui-ci étant en général légèrement moins appauvri 

(cf. en particulier les analyses. isotopiques dans les échantillons 1413 et 
1418 du SC 36 [1 4 , et les observations à l'analyse ionique dans l'échantil
lon 4D0/7 [lu]). Cependant, en toute rigueur, on ne peut pas exclure l'exis
tence de très petites perturbations ; on peut seulement dire que, si elles 
existent, ces perturbations ne dépassent pas en général quelques % en va
leur relative.

On peut donc conclure, avec beaucoup de force, qu'il n'y a pas eu 
de remobilisation significative de l'uranium dans le coeur, c'est-à-dire que 
l'uranium qu'on y trouve était là au moment des réactions, qu'il n ’a pas été 
déplacé, et qu'il n'y a pas eu d'apport notable postérieur au début des 
réactions.

Par contre, les remarques qui précèdent ne permettent pas d'exclu
re qu'un peu d'uranium ait été éliminé définitivement de la zone de réaction 
par solubilisation ; ce point est discuté plus loin.

1.2 Remobilisations dans les bordures

Au vu de cette conclusion, les observations faites dans les bor
dures des zones de réaction (c’est-à-dire là où on retrouve du minerai pau
vre et des taux de réaction faibles)peuvent paraître un peu troublantes.

D'une part, on trouve assez souvent de 1 '‘uranium légèrement appau
vri dans des portions où il ne peut s ’expliquer par des réactions locales ;en 

outre on observe parfois des fluctuations assez notables de teneur isotopi

que et des corrélations beaucoup'moins nettes entre l ’uranium et les élé
ments associés (produits de fission ou radiogéniques). D'autre part, une 
petite partie de l’uranium se trouve sous forme de coffinite, et les obser
vations pétrographiques tendent à prouver que celle-ci est de formation ré
cente [n] ; en effet ce minéral se métamictise facilement et ici il est
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TABLEAU I. DISTINCTION ENTRE LES DEUX FACIES URANINITE 
ET PECHBLENDE

Ce tableau résume les observations effectuées par M. GEFFRQY 
(COGEMA, Service Minéralogie). On a groupé les échantillons en 5 catégo
ries : 1. coeur - 2. épontes - 3 bordures latérales (riches) - 4. argiles 
pauvres de bordure - 5. grès. Les distances au coeur sont approximatives.

1 .

2.

3.

4.

5 .

Localisatior n° échant.
Distance 

au coeur

Teneur

U
% 2 3 5U Diagnostic

Coupe 2 L n° 400/7 coeur 20 % 0.323 uraninite
Coupe 2'P' n ° 1182 1» 18 % 0.323 l>

Coupe 2 ’0 ’ n° 1284 l» 9 % 0.340 II

KN 50 B. 3548 ir 40 % 0.444 il

" n° 321 II 10 % 0.557 il

Coupe 2 L n ° 405 II 62 % 0.578 II

SC 11 n° 475 I» 17 % 0.615 n

” n° 477 M 34 % 0.621 II

Coupe 2 ’N n° 699 n 48 % 0.658 II

Front 119 GL 600 II 42 % 0.670

SC 20 n° 1357 0. 20 m 18 % 0.676 uraninite
11 n“ 1336 0.40 8 % 0.669 ? (coffinite)
” n° 1332 0.60 17 % 0.663 uranin. + pechbl.(+cof f ird
" n° 1326 0.90 7 % 0.670 "
” n° 1317 2 .20 4 % 0.712 pechblende

SC 36 n° 1424 0 .1 0 1 % 0.634 ? (coffinite)
” n° 1809 0.30 0.4% 0.714 ”
" n° 1905 0.60 0.7% 0.713 ”

SC 44 n° 1912 . 0.90 7 % 0.717 pechblende(+coffinite)

KM 242 n ° 2610 proche 48 % 0.690 uraninite
Coupe 1 U n° 911 " 32 % 0.694 ”

KN 259 n° 2322 " 50 % 0. 694 uraninite+pechblende
KN 234 n° 2304 '■ 58 % 0.690' ”

■ SC 47 n° 1878 0 . 80 m 30 % 0.717 "

SÇ S3 n° 1763 1 .00 32 %- 0.719 pechblende
SC 48 bis n° 2283 2.30 ^  25 % 0.720 "

Afft. n°2 n° 600 ‘V D . 50 m pechblende*uraninite
Ech. géol. n° 762 M  .00 ? (coffinite)

n° 764 M  .40 ? coffinite
n° 596 ^ 2. 20 pechblende
n° 594 %2.50 ”

n° 780 ^5 .00 "
n° 781 ь̂5 • 00 ”

Carrière n ° 312 loin ^  2 % 0.720 pechblende
SC 1 n" 1216 M  . 50 m " ” "

SC 23 n° 1252 M  .00 1 % 0.710 "
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bien cristallisé (et d'ailleurs dans un échantillon de coffinite on a trouvé 
extrêmement peu de plomb radiogénique [15]). Ainsi, dans les bordures, on 
trouve fréquemment de l'uranium déplacé, et une fraction au moins semble 
avoir été restructurée.

Une question importante se pose alors : faut-il admettre que les 
bordures ont eu un comportement différent ; ou bien ces indices de remobi
lisation existent-ils partout, et dans ce cas doit-on conclure simplement 
qu'ils sont moins visibles là où l'uranium est plus massif et plus dégradé 
isotopiquement ?

Les petites fluctuations de teneur isotopique observées dans le 
coeur, semblent toujours d'un ordre, de grandeur nettement plus faible que 
ce qu'on observe parfois en bordure (même en valeur absolue). D'autre part, 

on n'a trouvé de coffinite que dans la bordure ; celle-ci est très souvent 
associée à la présence de Kaolinite dans les argiles ; il résulte de cette 
dernière observation et de quelques autres, qu'il semble y avoir eu dans 

les argiles broyées à la limite du coeur une zone d'altération préféren
tielle.

Il convient de rappeler par ailleurs que dans les zones de réac

tion, l’oxyde d'uranium se trouve sous forme d ’uraninite et non de pech
blende comme partout ailleurs (il s'agit de deux formes d'un même minéral, 
l'uraninite étant mieux cristallisée, la pechblende en partie concrétion- 
née). Une étude systématique a permis de confirmer que la présence d ’ura
ninite est une propriété exclusive du coeur du réacteur [il] (voir 
tableau I). On la trouve même dans les portions du coeur où les teneurs 

sont basses ; inversement on n'en trouve pas dans le minerai argileux où 
il n'y a pas eu de réactions, ni dans les grès riches. On constate qu'il 
suffit de s ’éloigner du coeur de quelques décimètres pour que l'uraninite 
soit remplacée d'abord par un mélange d'uraninite et de pechblende (avec 
éventuellement de la coffinite) puis, à un mètre environ, uniquement par 
de la pechblende. On sait que la formation de l'uraninite suppose généra
lement des températures plus élevées que la pechblende (> 35D °C) ; il sem
ble donc bien que ce soit les réactions nucléaires qui, par effet de tempé

rature, ont fait recristalliser l'oxyde d'uranium en uraninite. D'ailleurs, 
puisqu’on sait maintenant que le minerai des réacteurs résulte de la dési
licification des grès de C-j , il faut bien admettre que l'uranium était ini
tialement sous forme de pechblende et qu'il y a eu restructuration.

Dans le coeur l'uraninite se présente sous forme massive, avec

de gros grains (c'est ce qu'on a appelé le "faciès-pile”), alors que dans 
les bordures l'uranium est plus disséminé. Oes essais faits à l'Institut 
Français du Pétrole ont montré que par attaque ménagée (acide dilué à basse
température) le minerai de bordure est beaucoup plus facilement soluble que
le minerai du coeur, même à teneur égale [16]. Il se pourrait donc .que la 
restructuration de l'uranium du coeur, survenue au début des réactions nu
cléaires, ait rendu celui-ci moins vulnérable aux altérations ultérieures. 
Cette remarque, jointe à l’observation selon laquelle les circulations ré
centes auraient eu lieu préférentiellement dans les bordures, justifierait 
donc la différence de comportement relevée.

Il convient cependant d ’apporter une attention particulière au 
fait qu'on trouve dans les bordures de petites quantités d'uranium déplacé ; 

il n'est pas évident en effet que celui-ci soit le résultat d ’altérations 

récentes.
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1.3 Problème de l'uranium déplacé

1.3.1 II est nécessaire tout d'abord de préciser les faits ; on ne 
peut pas en effet les résumer de manière simple, ce qui pourrait signifier 

qu'il y a superposition de plusieurs phénomènes. On distinguera les épontes 
des zones de réaction, les bordures latérales, et les portions de terrain 
plus éloignées.

a) En ce qui concerne les épontes, on observe presque toujours 
des anomalies, mais celles-ci ont plus ou moins d ’ampleur ; on constate 
d'autre part qu'elles peuvent être ou ponctuelles ou au contraire plus ma s 
sives.

□ans certains cas les anomalies sont inexistantes ou insignifian
tes. Par exemple, au mur du sondage SC 36, l’appauvrissement isotopique d é 
croît très régulièrement jusqu'à l'échantillon 1901 où la teneur en 235 est 
□ .7181 %, et le très faible appauvrissement dans cet échantillon est-encore 
justifié par la fluence déduite de l'étude des terres rares [8 ] ; toutefois 
l'échantillon 1905, 20 cm plus loin, montre une très légère anomalie 

(0.7132 %). On peut faire des observations analogues au toit du SC 44. Dans 
d'autres cas, les anomalies sont plus importantes ; par exemple au mur du 
SC 20, l'échantillon 1360, d'ailleurs très pauvre en uranium (0.06 %) a un 
appauvrissement isotopique anormalement élevé (0.628 %). Toute la série 435 
à 444 de la coupe 2 P contient de l’uranium appauvri déplacé ; la distribu
tion est aléatoire, et dans des fragments voisins on peut trouver des teneurs 
en 235 très différentes (allant par exemple de 0.717 à 0.558 %) [1].

En revanche, au toit des sondages SC 36, SC 20, SC 30 et SC 30bis, 
on trouve de larges portions dans lesquelles tous les échantillons ont des 

appauvrissements isotopiques du même ordre. Dans le SC 36, la concentration 
en isotope 235 reste comprise entre 0.65 et 0.68 % sur au moins 60 cm, et 
on a trouvé pratiquement la même valeur dans deux échantillons distants d'un 

centimètre (il s'agit ici de minerai pauvre : 0.1 à 0.8 %). Dans les trois 
autres sondages, où la concentration isotopique reste de l’ordre de 0.68 % 
sur des portions de l'ordre du mètre, les teneurs en uranium sont beaucoup 
plus élevées. En particulier dans les deux sondages voisins SC 30 et 30 bis, 
les teneurs sont comprises entre 5 et 25 % (il y a presque autant d ’uranium 
dans cette éponte que dans la zone de réaction proprement dite) ; or toutes 
les analyses isotopiques donnent des résultats compris entre 0.6834 et
0.6879, donc extrêmement voisins P 7], et l’analyse ionique montre que tous 
les grains d ’une même plage ont pratiquement la même teneur isotopique [15].
Il ne s ’agirait donc pas d ’un mélange d ’uranium déplacé et d'uranium local : 
tout se passe donc comme s'il y avait eu dans ce cas un apport massif d ’ura
nium appauvri de composition homogène.

Dans le cas d'anomalies ponctuelles ou de fluctuations locales de 
teneur isotopique, on peut penser que c'est le résultat d'un phénomène d'al
tération, liée par exemple à la formation de coffinite, mais cela ne peut 
pas tout expliquer. En outre il semble bien que ce qu'on observe au toit 
des sondages dont on vient de parler soit de nature tout à fait différente.
On a vérifié que dans le SC 30 bis une petite fraction seulement de l'ura
nium est sous forme de coffinite ; le reste est de 1 'uraninite ou de la 

pechblende suivant 1 ' éloignement du coeur, comme ailleurs [18] ; il ne semble 
donc pas qu'on puisse attribuer à une rehomogénéisation ultérieure l'unifor
mité de teneur isotopique.

b) Dans les bordures latérales des zones de réaction, on observe 

également des anomalies. Le plus souvent, il est difficile de savoir si les



STABILITE GEOCHIMIQUE 651

légers appauvrissements isotopiques trouvés dans les sondages de bordure 
sont dus à des réactions locales ou à des contaminations, car les- perturba
tions des terres rares ne permettent pas de conclure avec certitude. Il sem
ble que dans de nombreux cas., et contrairement à ce qu'on avait pensé au 
départ, il s'agisse de "queues" de réactions locaies [9]. Toutefois Mme 
HAVETTE a trouvé dans des échantillons provenant des KN 259 et KN 242 des 
grains où l'uranium a la teneur naturelle voisinant avec d ’autres plus 
appauvris que la moyenne [l 5l. D'autre part, dans quelques cas, des sondages 
n'ayant traversé que du minerai pauvre comportent des appauvrissements iso
topiques qui ne sont guère explicables que par contamination (par exemple 

KN 236 : 0.647 %). Il convient de souligner que les sondages présentant ces
anomalies sont toujours extrêmement proches des réacteurs.

Une question importante consiste à se demander si ce phénomène 
existe à l’amont ou à l'aval des réacteurs (en prenant garde qu'un échan
tillon situé à l'amont d'une zone de réaction peut être à l'aval d'une autre, 

ou inversement), ün ne peut rien dire en ce qui concerne l'amont de la zone
2 par exemple car il n ’y a pas de sondages, et il a été exploité en même
temps que la zone 1. Par contre, dans deux cas au moins, les indications 
semblent nettes : on a trouvé de l'uranium appauvri dans les "cuttings" des 
sondages percutants situés à l’amont de la zone 3 ; en particulier la passe 
riche de EXP 16 se trouve à la cote 363, nettement au-dessus de tous les 
réacteurs du voisinage (la zone 2 se trouve à plus de quarante'mètres). En 
second lieu, de l ’uranium légèrement appauvri a été extrait au-dessus de la 
cote 388, au début de l ’exploitation de la zone 1, alors q u’il ne semble pas 

exister de réacteur au-dessus de cette cote [1 9 .

Dn remarque d ’autre part que tous les sondages situés immédiate

ment à l’amont des zones 6 et 4 comportent de l'uranium légèrement appauvri 
(KN n° 260 et 254 pour la zone 6 , n° 232, 224, 233 et 229 pour la zone 4) ; 

on ne peut pas exclure, pour certains au moins de cos sondages, qu'il s'agis
se de "queues” de réactions ; néanmoins on est frappé par le contraste avec 
les sondages situés en aval. On notera en particulier qu'immédiatement à 
l'aval de la zone 1, les sondages SC 23, 24 et 26, qui sont pourtant déjà 
en partie désilicifiés, ont de l'uranium normal. De même sur l'affleurement 
GL B, à l’aval de la zone 5, l'uranium est normal alors q u’il y a encore 
une contamination importante en terres rares [9]. Oonc non seulement on 
peut affirmer q u’il y a de l'uranium déplacé à l'amont des réacteurs, mais 
il semble que c'est là qu'on le trouve préférentiellement.

c) Dès qu'on s ’éloigne de plus de un ou deux mètres des zones de 
réaction, l'uranium redevient parfaitement normal. La moyenne de concentra
tion isotopique pour 22 sondages KN situés entre deux et douze mètres des 
zones de réaction est de 0.7200 %, à comparer avec la moyenne des lots 
d'uraninite d'0klo-sud : 0.7201 % ; on peut donc dire que la contamination 
à partir des réacteurs est pratiquement nulle dès qu'on s ’en éloigne.

Toutefois, dans quelques sondages, tous situés à l'aval des zones 
de réaction, on a trouvé de l'uranium à teneur très légèrement inférieure 

à la normale : 0.7189 % (± 0.0004) dans KN 270 et KN 272 à l'aval de la zone
1, 0.7193 % dans KN 275 à l'aval de la zone 5, et 0.7184 % dans KN 277 à 
l'aval de la zone 4. D ’autre part, on a également trouvé de l'uranium très 
légèrement anormal dans des "cuttings” provenant de tirs à l'aval de la zone

1 (tirs n° 144, 172, 190 et 194 : concentrations isotopiques allant de 0.7103 

à 0.7189). A titre indicatif, le tir 194 est vingt mètres au-dessous du 
bas de la zone 1. Il semble s'agir d ’une contamination d'un type tout à
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fait différent de celui rencontré dans 1 '"auréole” (qui est toujours limi
té à la bordure immédiate des réacteurs, et qui a un caractère systémati
que) ; ici il s'agit d'une contamination de type aléatoire, sporadique, à 
distance quelconque des réacteurs (mais toujours vers l'aval).

On a signalé dans [20] qu'à deux reprises au cours de l’exploita
tion, en février et mars 1976, puis en novembre et décembre de la même 

année, on avait extrait de l'uranium anormal ; la première fois immédiate

ment à l'aval de la zone 1, la seconde fois à 150 mètres environ au sud 
des zones de réaction (et légèrement plus bas). On a attribué l'origine de 
cet uranium à une contamination géochimique analogue à celle qui vient 
d ’être mentionnée il s'agit cependant de phénomènes d ’une toute autre 
ampleur, puisque le déficit s'est chiffré en Kilogrammes d'uranium 235 man
quant. On peut se demander s'il ne faut pas contester cette interprétation : 

d'autres explications en effet sont possibles.

Dans le premier cas, l’uranium anormal semble avoir été apporté 
par le tir n° 129 ¡ il se pourrait qu'on ait laissé échapper une petite por

tion de réacteur, comme on l'a suggéré dans Qg]- Dans le deuxième cas, 
l’explication serait tout à fait différente : en 1973 on a raclé par inad
vertance l'affleurement n° 2, et on peut estimer à une dizaine de Kilos 
l'uranium 235 manquant dans le volume enlevé ; le minerai correspondant, 
confondu avec les stériles, a été vraisemblablement poussé vers le sud, et 
les eaux de ruissellement ont pu l’entraîner partiellement vers l ’albraque.
Il se trouve que c'est précisément à proximité de cet ancien albraque que 
l'uranium anormal a été extrait. Ce n'est qu'une hypothèse, mais on peut 

s'étonner en tout état de cause de la position de ce secteur (au sud plutôt 
qu'à l'aval),et du caractère massif et localisé de cette ’bontamination", 
alors que tout l'uranium extrait depuis un an au sud ou à l’aval des réac
teurs a été parfaitement normal.

Finalement, il semble qu'il y ait superposition de trois phéno
mènes distincts :

- d'une part dans l'environnement immédiat des réacteurs ("l'auréole”) :

on trouve des anomalies aussi bien dans les épontes que dans les bordures 
latérales, mais toujours très près du coeur (moins de 1 ou 2 mètres) et 
semble-t-il, préférentiellement à l ’amont; on peut distinguer d'ailleurs 
. des anomalies ponctuelles, qui semblent être souvent de simples irré

gularités.
. des déplacements d ’uranium appauvri, qui dans certains cas ont un ca

ractère massif ¡

- d'autre part, à l'aval des réacteurs, on trouve à distance quelconque 

une contamination très sporadique; si, comme on l'a suggéré, on peut ex
pliquer différemment les deux groupes de lots d'uranium appauvri fabri
qués par l'usine en dehors des campagnes d'exploitation des zones de réac

tion, cette contamination ne porterait que sur des quantités extrêmement 
faibles d'uranium déplacé.

1.3.2 II faut alors s ’interroger sur la nature et la date de ces dif
férentes perturbations.

Au début de l'étude, on a pensé que tout s'expliquait par des 

phénomènes d'altération récents ou subactuels. Rappelons brièvement ce 

q u’on connaît à ce sujet,d 'une part par des observations à l’échelle régionale, 

d'autre part par l'étude du plomb ¡21П - On observe, dans toute la région, un 
rajeunissement des reliefs qui semble dater de quelques dizaines de millions
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d'années seulement, et qui serait en tout cas postérieur à l'éocène. Le gi
sement serait remonté près de la surface, et il y aurait eu des mouvements 
tectoniques provoquant quelques fracturations (ou rejeux de fractures ancien
nes), et des circulations, d'où des altérations ; on est resté en ambiance 
réductrice dans la majeure partie de cette période, à laquelle on attribue 
l'altération des minéraux argileux en Kaolinite, celle de l'oxyde d'uranium 
en coffinite, et un départ assez massif de plomb et sans doute la formation 
de galènes.

Lorsque le gisement est arrivé très près de la surface, l'altéra
tion a commencé à prendre un caractère oxydant ; on a donc pu déplacer un 

peu d ’uranium ; on observe des déséquilibres dans sa chaîne de décroissance 
radioactive, et il semble q u’il y ait eu un regain dans la sortie du plomb.
En fait, on trouve extrêmement peu de minéraux d'uranium en valence six 

dans le minerai qui vient d'être extrait (l'oxydation visible sur certains 
échantillons est presque toujours postérieure à la découverture). Il semble 
donc que l'oxydation ait été extrêmement faible, et donc les possibilités 
de déplacement récent très limitées.

Si l'on revient aux observations, on voit qu'on peut expliquer 
par la formation de coffinite dans les bordures des zones de réaction cer
taines perturbations ponctuelles, et par l ’oxydation superficielle et récen
te la très légère contamination constatée de manière sporadique à l'aval 
des réactions (et aussi probablement une très petite partie des perturba
tions dans les bordures). Par contre il ne semble pas possible d'attribuer 
à ces phénomènes récents la formation de "l'auréole” dans son ensemble.

La contamination observée par exemple au toit des SC 30 et SC 3Q 
bis est trop massive pour être attribuable à une oxydation récente de l'ura
nium. D ’autre part, on ne peut expliquer aisément cette disposition en auré
ole, avec une contamination systématique à l’intérieur et presque totale
ment nulle à l ’extérieur. Et surtout, s ’il s'agissait d'un déplacement par 
les circulations superficielles, on devrait le trouver presque exclusivement 
à l'aval, alors que la contamination des bordures existe également et même 
préférentiellement à l'amont. D'ailleurs le contraste est frappant entre 
l'auréole et les petites perturbations que l'on trouve précisément à l'aval 
à distance quelconque. ,

On sait qu'à l'époque des réactions il y a eu, dans toute la zone 
broyée qui déborde les réacteurs, des courants de convection liés au déga
gement de chaleur, qui ont en particulier désilicifié presque totalement 
les grès ; les circulations se faisaient d'ailleurs préférentiellement vers 
l'amont, puisque mues par des différences de densité, et cela est confir
mé par l'observation de la désilicification dans lés deux bordures amont et 
aval de la zone 6 [l g]. On trouve également, dans le même espace, des terres 
rares de fission déplacées, et comme on le dira plus loin, il est impossible 
d'expliquer les faits observés, et en particulier le fractionnement, par des 
altérations récentes. Aussi bien pour l'uranium que pour les terres rares, 
il est donc naturel d'attribuer à ces circulations datant des réactions la 
formation de l'auréole (on sait que la solubilité de l’oxyde d'uranium 
augmente sensiblement avec la température) [21 bis].

On a cherché à en donner une démonstration directe en étudiant la 
corrélation entre l’uranium 235 manquant et le thorium ; en effet chaque 
fois que de l’uranium 235 est détruit, une fraction se retrouve en 236, et 
si le déplacement a eu lieu avant la décroissance de ce dernier isotope, on



654 TABLE RONDE

doit retrouver le thorium formé [21]. On a trouvé effectivement une corréla
tion extrêmement nette dans trois échantillons voisins de la bordure infé
rieure du SC 44 ; toutefois la validité de l'échantillonnage a été mise en 
doute i il se pourrait q u’il y ait eu un déplacement d'uranium appauvri 

au cours du carottage [9] ; dans trois autres échantillons de la bordure 
supérieure du SC 30 bis, on a trouvé une corrélation moins nette (à cause 
de la présence.de thorium commun) mais néanmoins visible. Une corrélation 

a également été observée entre deux grains d'un échantillon en analyse 

ionique [15].

On admettra donc que c'est à l'époque des réactions que la majeure 
partie du déplacement a eu lieu, les altérations récentes n'ayant apporté 

que des perturbations secondaires.

1.3.3 Cette conclusion nous oblige à revenir sur la distinction faite 
précédemment entre le coeur et la bordure, et à nous interroger sur l'am
pleur de ce déplacement d'uranium. En effet la différence de comportement de 
la bordure en matière d'altération ne peut plus être invoquée ; pourquoi 
l'uranium ne se serait-il déposé qu'en dehors du coeur ? Et comment faut-il 
interpréter les dépôts relativement massifs que l'on observe dans certains 
cas ? s'agit-il de circonstances particulières, ou faut-il considérer ces 
régions contaminées comme la "partie visible de l'iceberg", les déplacements 
ayant été beaucoup plus considérables q u’il n ’apparaît ?

On peut remarquer que les cas de contamination massive et homogène 
que nous avons notés sont dans des niveaux stratigraphiques habituellement 
non minéralisés : dans le SC 36, il s'agit des pélites du toit ; dans la 
portion de zone 1 qui contient les SC 20, SC 30 et SC 30 bis, la nature des 
argiles minéralisées n'est pas très claire, mais on peut se demander s ’il ne 
s'agit pas de grès du F^B désilicifiés. Le caractère très homogène de l'ap
pauvrissement isotopique semble montrer que ces roches n'ont pas été minéra
lisées au moment de la surconcentration. Doit-on l'interpréter comme un d é 
pôt de nature différente, ou faut-il penser que la fracturation qui l'a ren
du possible- est intervenue postérieurement à la surconcentration ? Comme il 
s ’agit du toit, elle aurait pu se produire à l'occasion des effondrements 
consécutifs à la désilicification. [Au mur on trouve en général très peu de 
contamination ¡ seuls les premiers décimètres- de grès fins sont quelquefois 
minéralisés, et dans ce cas on trouve de l ’uranium naturel avec un peu d'ap- 
pauvri).

Il n'est pas inconcevable qu'au moment des réactions on ait dissous 
des quantités importantes d'uranium. La fugacité de l'oxygène augmente avec 
la température ; d ’autre part la radiolyse de l'eau était susceptible de fai
re apparaître de l'oxygène actif. On a deux indications qui pourraient mo n 
trer qu'il y a eu des phénomènes d'oxydation au cours des réactions : d'une 
part, on a constaté que la quantité relative de cérium relativement aux autres 
terres rares diminue quand on s'approche des réacteurs (voir plus loin) ; or 
le cérium est susceptible de se fractionner par oxydation ; d'autre part, 

on a constaté que la teneur en oxygène des matières organiques résiduelles 
augmente également quand on s'approche des réacteurs [16]. Cette possibilité 
d'oxydation jointe à l'existence de courants de convection était de nature 

à déplacer des quantités importantes d'uranium : si par exemple l'eau 

contenue dans les réacteurs était renouvelée totalement en l'espace de quel

ques années, ce qui est une vitesse très lente, compatible avec les échan
ges de chaleur [22], il suffisait de quelques ppm d'uranium dissous pour en
lever des quantités considérables pendant la durée des réactions.



STABILITE GEOCHIMIQUE 655

Il est possible d'ailleurs que la migration de l'uranium ait eu
lieu surtout au moment du déclenchement des réactions ; en effet à ce moment
l’uranium était encore très disséminé, puisque initialement contenu dans le 
ciment des grès rassemblé par désilicification. On sait que la restructura
tion de cet uranium disséminé en uraninite massive est intervenue tout au 
début des réactions ; elle était de nature à rendre l'uranium moins "vulné
rable" aux lessivages ; d'autre part c'est au début des réactions que les 
températures étaient maximales. Dr, on note que dans le cas de contamina

tion homogène, les teneurs isotopiques, de l'ordre de 0.68 %, sont modestes 

par rapport aux moyennes des zones de réaction ; ce pourrait être la preuve 
que les déplacements ont eu lieu de manière précoce.

Il faut rappeler q u’il existe dans les zones 3-4 et 5 de vastes 
portions avec des appauvrissements isotopiques très modestes, de l'ordre de 

0.Б9 à 0.70 %, et qu'on n'a pu déterminer avec certitude s'il s'agit de 
faibles taux de réaction ou de vastes' zones contaminées. Une autre remarque 
très troublante est que si l'on observe la zone 2 dans son ensemble, les 
accumulations d'uranium augmentent de manière considérable quand on va de 
l'aval vers l'amont (c'est vrai déjà depuis la zone B et la même remarque
peut être faite pour la zone 1 ) ; tout se passe comme si l'uranium s'était
reconcentré progressivement vers l ’amont. Or on a émis l'hypothèse que - 

pour ces zones-là au moins - les réacteurs s'étaient "fabriqués" de proche 
en proche de l'aval vers l'amont par désilicification liée aux courants de 

convection [23]. Une reconcentration progressive serait donc plausible dans 
ce schéma.

L ’hypothèse de déplacements massifs d'uranium n ’est pas incompati
ble avec les observations du premier paragraphe - qui, précisons-le, se rap

portent toutes aux zones 1 et 2, et surtout au haut de la zone 2 . En effet, 
selon le modèle de propagation amont dont on vient de parler, l'uranium dé
placé venait se redéposer dans des terrains en cours de désilicification 
dans lesquels les réactions n'étaient pas encore arrivées, et lorsque les 
réactions avaient lieu, il n'y avait plus de réacteurs en fonctionnement à 
l'aval et donc l’uranium ne se déposait plus. Dans ces conditions, puisque 
l'uranium déplacé était faiblement appauvri, et qu ’ une restructuration de 
l’uranium se produisait au moment du déclenchement, on peut comprendre 
qu'il n ’ait subsisté en fin de réactions que des perturbations isotopiques 
peu visibles, en tout cas compatibles avec les petites fluctuations obser
vées.

Il faudrait sans doute en savoir plus sur les conditions géochimi
ques dans lesquelles l'uranium déplacé a pu se redéposer, et d'autres obser
vations sont nécessaires. Mais il semble qu'on ne peut pas exclure totalement 
l'éventualité de migrations massives et précoces de l'uranium pendant les 
réactions.

2 - LES TERRES RARES

2.1 Les terres rares naturelles

Avant d'aborder le problème des remobilisations des terres rares 

de fission, quelques observations méritent d'être faites en ce qui concerne 

la distribution des terres rares naturelles, leur spectre, et le fraction
nement auquel elles ont parfois donné lieu.
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FIG .l. Répartition du néodym e naturel e t du néodym e de fission dans le sondage SC 36 
(en abscisse: numéros d ’échantillons).

2.1.1 La figure 1, qui montre la répartition du néodyme naturel et 
du néodyme de fission dans le sondage SC 36 (on a regroupé les résultats de 

trois laboratoires [3 ] [5 ] [6 ] portant au total sur 1B échantillons), illustre 
le fait que la répartition des terres rares naturelles est complètement 
découplée de celle de l’uranium : il n ’y a pas d'augmentation sensible de 
teneur la où l'uranium s'est concentré, et on observe au contraire un "pic" 
de terres rares naturelles à l'extérieur du réacteur.

On a d ’ailleurs fait des dosages de néodyme naturel en différents 
points du gisement d'OKlo : on trouve 5 à 10 ppm dans les grès, et 30 à 100 
ppm dans les argiles voisines des réacteurs ; ce sont des ordres de gran
deur tout à fait classiques, qu'il y ait ou non minéralisation uranifère ; 
dans les grès, les quartz jouent simplement le rôle de diluant, d'où des 
teneurs plus faibles. Les "pics” locaux (^ 1500 ppm dans l'échantillon 
1899/4) doivent sans doute être attribués à des minéraux détritiques (mona- 
zites, zircons) incomplètement digérés par la diagénèse. On peut noter que 

les terres rares sont partout corrélées au thorium, les quantités exprimées 
en yg/g de néodyme et de thorium étant généralement du même ordre (cela est 
vrai également dans le conglomérat thorifère de la base du FA).

Il résulte de ces observations que la venue des terres rares dans 
le gisement a été indépendante de celle de l'urani-um, et l'a vraisemblable
ment précédée : on peut penser en effet qu'elle est en grande partie d ’ori
gine détritique. La concentration géochimique de l'uranium n ’a pas été ac

compagnée d'une concentration correspondante des terres rares (par contre, 
bien entendu, la désilicification a concentré simultanément l'uranium, les 
terres rares et le thorium).

Cependant, si on observe de manière plus fine les répartitions à 

l’intérieur des zones de réaction, on note une corrélation assez visible 

entre l’uranium et le néodyme naturel. Compte tenu des remarques précédentes.
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TABLEAU II. SPECTRES COMPARES DES TERRES RARES NATURELLES
Rapports exprimés en poids

moyenne 

terreir e
granités argiles

congl. 
(2639)

SCO . 

(2252)

1901 

(SC 36)
moyenne
coeur

moyenne

bordures

321 

(KN 50)

Ce 2 . 1 2 . 2 2 . 2 2.90 3.5 ■ 1.76

Nd 1 1 1 1 1 1 1 1 1
Sm 0 .2 1 0.1.9 0.17 0.150 0 . 1 2 0.157 D .1 5 0 . 2 2 0.17

Eu 0.04 - ü.035 0.0076 0.033 0.015 - - -

Gd 0.19 0.16 0.14 0.088 0.07 0.082 0.08 0.16 0 . 1 0
Dy 0 . 1 1 - 0.13 - - 0.035 0.02 0.06 0.053

Er 0 . 1 0 0.08 0.09 - ■ - - - - 0.022
Vb 0 . 1 2 0.07 0.08 ■ ■ - ~ 0.016

cela ne peut être interprété que comme un phénomène de remobilisation, suivi 
d'une coprécipitation ; en effet les terres rares naturelles se trouvent 

toujours dans les grains d'uranium ; elles se-seraient donc regroupées de 
préférence là où il y avait davantage d'uranium.

En particulier, la corrélation est extrêmement nette dans les cas 
où il existe, au centre de la passe riche, un "creux” de teneur coïncidant 
avec un très fort pic d ’appauvrissement isotopique. Par exemple dans la 
coupe 2'P', entre les échantillons 1178 et 1183, tandis que la teneur en ura
nium passe de 55 à 15 %, celle en néodyme naturel tombe de Ü.45 à 0.08 1Q 18 
at/g ; on observe des faits analogues dans les coupes 2 L et 2'P, dans la 
coupe 2'Q', dans les sondages SC 39 et SC 61. Le creux de teneur uranium 
pourrait s'expliquer par l'existence d ’une passée de grès fins dans la cou
che C-] avant désilicification, mais pour rendre compte de la teneur en 
terres rares, il faudrait admettre qu'il y en avait dix fois moins qu'ail
leurs par rapport aux argiles. Il n'est guère possible de justifier ces 

situations sans faire appel à une remobilisation au cours des réactions nu
cléaires, comme on le verra plus loin.

2.1.2 Dans le gisement d'Oklo, le spectre des terres rares naturelles 
est fortement déprimé en direction des éléments lourds. On a cru au début 
que c'était une propriété des zones de réaction, mais il est apparu que 
c'était vrai également dans le minerai "normal” (par exemple sondage SC 0) 
et même dans le conglomérat thorifère du FA. Le tableau II rassemble un cer
tain nombre de données. On voit en particulier qu'il y a dans le coeur pres
que deux fois moins de gadolinium et trois ou quatre fois moins de dyspro
sium relativement au néodyme que dans la moyenne des sédiments terrestres, 
l'écart étant encore plus grand au niveau de l ’ytterbium. L'origine de cette 
particularité n'a pas reçu d'interprétation ; il serait peut-être intéressant 
de faire une étude plus générale à l 'échelle‘régionale.

On sait que les deux seuls éléments des terres rares qui peuvent 
changer de valence, et donc se fractionner au cours de phénomènes d ’oxydo
réduction, sont l'europium qui peut passer en 2+, et le cérium en 4+. L'ana
lyse de l'échantillon 1901 montre un déficit d'europium par rapport au SC 0,
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TABLEAU III. FRACTIONNEMENT DES TERRES RARES NATURELLES
Rapports exprimés en nombre d ’atomes

Ech. Sm/Nd Gd/Nd Oy/Nd

1421/4 0.107 0.151 0.033
1421/5 0.207
1423/5 0.256 0.170 0.041
1424/5 0.292
1425/1 0.279 0.239 0.087
1897/5 0.299
1899/5 0.126
1901 0.150 0.075 0.031
1905 0.136 0.137

Ech. Sm/Nd Gd/Nd

1092
1402

0.225
0.233

0.137
0.163

1326
1933/1
1933/3

0.127
0.173
0.141

0.084
0.172
0.125

qui est normal puisqu'à 1 ' emplacement des surconcentrations il y a eu néces
sairement une ambiance fortement réductrice. Ce qui est plus intéressant est 

qu'il semble y avoir aussi une anomalie négative de cérium. C'est ce que 
montre l'échantillon 321 du KN 50 analysé à l ’IPG [24] j d ’autre part Mme 
HAVETTE a trouvé une diminution systématique du rapport 14 0Се/ * 11 ‘Pr quand 
on s'approche des zones de réaction [15]. Le cérium ne pouvant s'éliminer que 
par oxydation, cela tend à prouver q u’il y a eu aussi, à un certain moment, 
une ambiance plus oxydante ¡c'était vraisemblablement au moment des réac
tions, comme on l’a déjà noté plus haut.

2.1.3 Les proportions relatives de Nd-Sm-Gd-Dy sont assez fortement 
variables dans les zones de réaction, et H. RUFFENACH a signalé qu'il y avait 
un effet systématique se traduisant par une remontée des éléments lourds 
dans les bordures [8]. Le tableau II montre effectivement une grande diffé
rence entre la "moyenne coeur” et la "moyenne bordures" (ces valeurs ayant 
été obtenues en rassemblant toutes les données disponibles) ; prenant tou
jours le néodyme comme référence, il y a un facteur 1.5 sur le samarium, 
un facteur 2 sur le gadolinium et un facteur 3 sur le dysprosium. Le spectre 
dans les bordures est beaucoup plus proche de la moyenne terrestre, mais 
il s ’écarte de celui du minerai "normal".

Le tableau III illustre l'ampleur des variations ; particulière
ment intéressant est l'examen des valeurs obtenues dans la bordure inférieu
re du SC 36. Dans cette partie du sondage 9 échantillons ont été analysés : 
on remarque que dans les six premiers, le rapport Srn/Nd croît régulièrement 
de 0.187 à 0.299, puis il passe brutalement à 0.126 dans l'échantillon 
1B99/5, la moyenne des trois derniers échantillons n'étant pas distincte 
de celle du coeur. Une évolution analogue s'observe pour les deux autres 
éléments : entre le 1425 et le 1901, on passe de 0.239 à 0.075 pour le rap
port Gd/Nd, et de 0.087 à 0.031 pour le dysprosium (rappelons qu'il y a un 

grand pic de terres rares naturelles dans la région 1899-1901).

L'existence de ces fractionnements très marqués prouve qu'il y a 

eu d'importantes remobilisations.des terres rares naturelles. On verra plus 
loin que ces faits peuvent être expliqués en admettant que les remobilisations 
sont de même nature que celles qui ont affecté les produits de fission.
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Au moment du colloque de Libreville, on avait déjà montré q u’il 
y avait des terres rares de 'fission déplacées dans les bordures des réac
teurs. И. MAECK, qui constatait un excédent de néodyme de fission par rap
port à l’uranium, se demandait s ’il s'agissait d ’une arrivée de terres ra
res ou d ’un départ d'uranium ; j'avais indiqué que les analyses combinées 

du samarium et du gadolinium prouvaient qu'il y avait mélange d'éléments 

ayant reçu des fluences différentes [à cause des effets de non-linéarité), 

donc déplacement des terres -rares [7]. La suite des études a confirmé cette 
interprétation ; on ne peut 'exclure qu'un peu d'uranium ait été enlevé pré
férentiellement dans les bordures, mais il est certain qu'il y a partout 
des terres rares déplacées ; on trouve d'ailleurs des terres rares de fis

sion assez loin des réacteurs, dans des portions où il n'y a manifestement 
pas' eu de réaction. Des études minutieuses [8 ] [9] ont permis d ’analyser de 
manière précise ces migrations ; on résume ci-après les principaux faits.

2 .2 Migrations dans Ibs borjdures

2.2.1 Une première remarque est que la migration des terres rares 

est complètement indépendante de celle de l ’uranium, et s ’est produite dans 

des conditions différentes.

Dans le coeur, il y a une relation nécessaire entre la quantité 
de néodyme de fission produite et la quantité d ’uranium 235 manquant ; au 
contraire dans les bordures -cette corrélation disparaît totalement : on peut 
trouver des portions où la contamination de l ’uranium est nulle ou insigni
fiante avec beaucoup de terres rares déplacées, et inversement il n ’y a pas 
davantage de terres rares dans les portions où la contamination de l’uranium 

est "massive”. Il apparaît en fait que tandis que les déplacements de l’ura
nium sont très variables et 'ont un caractère aléatoire, les déplacements de 
terres rares sont systématiques ; on les trouve pratiquement dans toutes les 
bordures, et les quantités déplacées sont à peu près partout du même ordre. 

C ’est ainsi que les deux bordures du SC 36 ont des contaminations en terres 
rares analogues, alors que leurs comportements vis-à-vis de l'uranium ont 

été très différents.

Les terres rares déplacées ont été généralement plus loin que l’ura
nium. Par exemple le SC 48bis a déjà de l'uranium normal, et il y a encore 
des terres rares déplacées dans le SC 48 ter, un mètre plus loin. De même, 
le long de l'affleurement GL 1 on trouve de l'uranium normal à partir de 
l'échantillon GL 1012 , alors qu'il y a encore des terres rares déplacées 
dans le GL 1020 de 2 m plus jloin. On note que la contamination en terres 
rares existe aussi à l'aval ¡des zones de réaction, par exemple sur l'affleu
rement GL 8 [où l'uranium est normal). Bien entendu, à deux ou trois mètres 
du coeur, les quantités déplacées sont extrêmement petites, mais elles sont 
suffisantes pour être repérées par les analyses isotopiques de samarium ou 

de gadolinium [9].

2.2.2 Les terres rares déplacées ont une composition élémentaire et 

isotopique qui varie en chaque point. En effet, on constate qu'il n'est pas 
possible d'interpréter les compositions mesurées comme la superposition de 

terres rares "locales" et d'une fraction déplacée dont seule la quantité 
varierait significativement-d'un point à l'autre, ün y trouve une proportion 

variable d'éléments naturels déplacés par rapport aux produits de fission ; 
il y a des fractionnements entre les éléments, les transferts isotopiques 
dans la fraction déplacée ne sont pas identiques, et ils ne peuvent souvent
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eux-mêmes être interprétés comme résultant de mélanges de fluences différen
tes. Il n'est donc pas possible en général, même en combinant les analyses 
isotopiques de tous les éléments, de séparer la contribution locale et donc 

de déterminer la fluence reçue par l'échantillon perturbé.

Qualitativement, on peut interpréter les mélanges comme résultant 
d'un étalement général des distributions initiales. La migration se fait de 
proche en proche et il y a non seulement une migration "centrifuge" qui amène 
les terres rares de fission dans la bordure, mais aussi une migration "cen

tripète” qui fait pénétrer des terres rares naturelles ou très peu irradiées 
dans le coeur. Par exemple, une situation particulièrement intéressante exis

te dans la région 1421-1425 du sondage SC 3B située entre la concentration 
de terres rares de fission du coeur et le 'pic de terres rares naturelles 
dont on a déjà parlé ; an montre que les compositions isotopiques ne peuvent 
être interprétées qu'en superposant trois contributions : les terres rares 
locales, irradiées dans une fluence moyenne, un apport de terres rares plus 

irradiées venant du coeur, et une migration d'éléments naturels venant de 

la région du 19D 1 .

2.2.3 La migration des terres rares a été accompagnée d'un fraction
nement entre les éléments. Celui-ci est bien visible entre les produits de 
fission à une certaine distance de coeur, c'est-à-dire là où on ne trouve 
pratiquement plus que des produits migres ; en effet, les rendements de fis
sion sont bien déterminés, à l'incertitude près des contributions de fissions 
dans 238U et 239Pu (qui ne sont jamais très grandes) ; on s'aperçoit que les 
rapports entre les quantités de néodyme, samarium et gadolinium de fission 
s ’en écartent de manière considérable, bien au-delà des variations possibles.

Le tableau IV montre quelques résultats, comparés à des rendements 
de fission moyens. Si on considère en particulier la série d'échantillons 
de la bordure inférieure du SC 36, on voit que le gadolinium de fission aug
mente rapidement vis-à-vis du néodyme quand on s'éloigne du coeur. Le com
portement du samarium est plus complexe : vis-à-vis du néodyme, il y a d'a
bord augmentation, puis diminution : tout se passe comme si le samarium 
migrait davantage que le néodyme à courte distance, mais allait moins loin 
que lui (ce comportement particulier du samarium a été vérifié sur plusieurs 
sondages). Lorsqu'on compare le gadolinium au samarium, les deux effets se 
conjuguent, de sorte q u’à longue distance on peut trouver Б ou 10 fois trop 
de gadolinium de fission par rapport au samarium pris comme référence.

Le fractionnement des éléments naturels est a priori plus diffici
le à observer puisqu'il y a toujours mélange. Les faits relatés plus haut 

s'expliquent en faisant appel au schéma qui vient d'être décrit (en particu
lier pour le groupe d'échantillons 1421-1425) ; ils tendent à montrer que 
la migration s’est effectuée préférentiellement dans le sens centrifuge et 
que le dysprosium a été encore plus loin que le gadolinium.

2.2.4 On a cherché à apprécier l'importance quantitative de la m i 

gration du néodyme de fission en comparant, le long d'un sondage, les 

quantités déplacées à l’extérieur du coeur à celles produites dans le coeur ; 
on a choisi le SC 36 à cause de l ’abondance des informations.

ün a opéré de la manière suivante ; les quantités absolues de pro
duits de fission sont beaucoup plus fluctuantes que les quantités rapportées 

à l’uranium ; on a donc utilisé les rapports Nd/U, et d'autre part une cour
be de répartition de l'uranium dans le sondage obtenue par spectrométrie
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TABLEAU IV. FRACTIONNEMENT DES TERRES RARES DE FISSION
Nd, Sm et Gd exprimés en atomes p ou r 100 atomes d ’uranium

Echantillon (Nd) (Sm)f (Gd) f
Sm Gd

0.10 Nd 0.00345 Nd

1392 3.25 0.331 (0.023) 0.56 (2.0)

1402 3.91 0.511 0.014 0.73 1 .05

1421/4 4.02 0.002 0.023 1.11 1 .64
1421/5 0.96
1423/5 4.91 1.048 0.021 1.19 1.24
1424/5 1 .28
1425/1 6.29 1.509 0.072 1 .33 3.32
1901 0.93 0.0006 (0.009) 0.51 (2.8)
1905 1.38 ' 0.0074 (0.018) 0.30 (3.3)

1326 1 .03 0.180 0.0052 0.97 1 .47
1333/1 0.66 0.057 0.0052 0.40 2.3
1933/3 4.29 0.759 0.0173 0.98 1 .17

gamma et recalée sur les mesures ponctuelles. Par ailleurs, pour définir les 
quantités qui auraient dû être produites en l'absence de migration, on s'est 

basé sur la courbe d'appauvrissement isotopique de l'uranium, supposée non 
perturbée, en se donnant a priori des coefficients de conversion : l'indé
termination qui résulte de cette dernière procédure n'est pas grave dans la 
mesure où par définition on ne considère que les portions de sondage où les 
taux de réaction sont très petits. La figure 1 montre la répartition du néo
dyme de fission dans l'ensemble du sondage, la figure 2 représente de ma
nière plus détaillée la bordure supérieure.

On trouve les résultats suivants en rapportant toutes les quantités 
à l'unité de surface de la section droite de la carotte : la quantité totale
d'uranium est de 14.4 Kg/dm2 , l'uranium 235 manquant de 28.5 g/dm2 ; le néo
dyme de fission est évalué à 42 g/dm2 ; les quantités déplacées, obtenues
par intégration graphique, sont évaluées à 0.63 g/dm2 côté mur et 0.58 g/dm2
côté toit. Les quantités déplacées représentent donc environ 3 % du néodyme 

de fission contenu dans le coeur.

2.3 Remobilisàtions dans le coeur

Au moment du colloque de Libreville, on pensait que les migrations 

des terres rares, très visibles dans les bordures, n'avaient eu dans le 
coeur que des effets insignifiants. A H. I4AECK qui faisait état de petites 
fluctuations des rapports Sm/Nd de fission, je disais qu'"un fractionnement
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FIG.2. Migration du néodym e de fission dans la bordure supérieure du sondage SC 36:
a) quantités rapportées à l ’uranium; b) quantités rapportées au minerai (courbe en trait plein: 
distribution observée; courbe en pointillé: distribution attendue).



STABILITE GEOCHIMIQUE 663

significatif me semblait tout à fait incompatible avec les très faibles remo
bilisations observées dansile coeur" [7]. J'avais tort ; la suite des étu
des a en effet montré que ces remobilisations ont été vraisemblablement beau

coup plus importantes q u’on ne le soupçonnait. On vient de voir que les quan
tités déplacées à l'extérièur du coeur sont très faibles, mais on a dit aussi 
q u’il s’agit apparemment d ’un processus d ’étalement à courte distance, donc 
de déplacement de proche en proche : le coeur devrait donc aussi être concer
né et le chiffre cité (3 %) peut n'être pas du tout représentatif de l ’am
pleur des remobilisations à l ’intérieur des zones de réaction. On va passer 
en revue un certain nombre.de faits qui vont dans ce sens.

2.3.1 En premier lieu, on remarque que les courbes de fluence dédui

tes des transferts 11,3Nd -*• 1‘*1,IMd sont toujours peu contrastées, beaucoup 
plus "molles" que les courbes correspondantes d ’appauvrissement isotopique 
de l'uranium. Au début des études, on a interprété ces différences par des 
transitoires du facteur d e ,conversion C [25] ; mais un examen plus attentif 
montre que cette explication n'est pas suffisante, et d'ailleurs les valeurs 
de C auxquelles on est conduit ne sont pas toujours plausibles. On pouvait 

avoir un doute tant qu'on n ’était pas sûr de bien connaître la section effi
cace de capture de ll,3Nd ¡ mais après les expériences effectuées dans Triton

[26], et compte tenu du perfectionnement des méthodes de calcul [27], on est 
obligé d'admettre qu'on observe assez souvent des anomalies qui amènent à re
mettre en cause les fluences mesurées.

La figure 3a, par exemple, illustre la comparaison entre fluence 

et appauvrissement isotopique d e.l’uranium au centre de la coupe 2'P' [5][6]. 
Au niveau de l'échantillon 1811, le coefficient C tombe à 0.16 : une valeur 
aussi basse n'est pas justifiable. A plus forte raison les valeurs 0.09 
trouvées dans la coupe 2 L. ou 0.12 dans le sondage SC 63 sont beaucoup trop 
petites [9]. Dans le cas dû SC 63 d'ailleurs, toute la courbe de fluence est 
suspecte [28]. Cette situation se produit chaque fois q u’il y a au centre 
du coeur un pic aigu d'appauvrissement isotopique ; la courbe de fluence 
par comparaison apparaît trop aplatie.

Dans le cas du sondage SC 36, les valeurs du coefficient C tirées 

des mesures [8] sont plausibles lorsqu'on les considère individuellement, 
mais les variations apparaissent trop grandes par comparaison avec les cal
culs. Là encore, la courbe¡ de fluence semble trop aplatie par rapport à la 
courbe d'appauvrissement isotopique de l'uranium. Ce qui est intéressant 
est que le calcul a priorij de la fluence à partir de la configuration de 
l'uranium conduit à une courbe effectivement plus contrastée [27] : on trou
ve un relèvement plus granij au centre de la passe riche, et aussi des relève
ments plus grands à la sortie du coeur (on avait d'ailleurs trouvé le même 

résultat pour la courbe 2 ’P [25])-

Cette déformation s ’explique si on admet que les terres rares ont 
eu tendance à s'étaler à courte distance ; cet étalement a donné lieu à des 

mélanges isotopiques qui se sont traduits par des distributions moins con
trastées. Il faut souligner que des analyses effectuées centimètre par cen
timètre [2 ] ont montré qu'il y a continuité des "fluences néodyme” ; la dé
formation des courbes ne peut donc s'expliquer que par un processus du type 
indiqué et non par une contamination hétérogène.

M. RUFFENACH a obtenu une autre courbe de fluence pour le sondage 
SC 36 en utilisant les transferts isotopiques du dysprosium ¡ on est bien 
obligé de constater qu'il y a une différence sensible avec la courbe tirée 
du néodyme. La fluence "dysprosium" s'écarte encore plus de la distribution



FIG.3. Corrélations entre fluence, appauvrissement isotopique et nombre de fissions dans 
la coupe 2 P : a) comparaison entre fluence e t  appauvrissement isotopique; b) comparaison 
entre nombre de fissions mesuré (Nfje et nombre de fissions calculé à partir de la fluence (Nf)c ; 
c) même comparaison q u ’en b), mais les quantités sont rapportées au minerai e t  non à l ’uranium.
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prévue par le calcul : cette fois la fluence chute rapidement avant même la 
sortie du coeur, ce qui est proprement impensable ; cela prouve bien que les 
fluences déduites des terres rares doivent être remises en question. Préci
sément les différences entras les deux courbes peuvent s'expliquer dans le 
modèle d '"étalement" proposé : puisque le néodyme est essentiellement de 
fission dans le coeur alors que le dysprosium est exclusivement naturel, le 
poids relatif entre les composantes centrifuge et centripète n ’est pas le 
même, et d'autre part le dysprosium migre davantage que le néodyme à longue 
distance : il y a donc une ¡pénétration importante de dysprosium très peu 
irradié dans le coeur qui fait décroître rapidement la fluence apparente en 

bordure. On peut ajouter que la "fluence lutétium" mesurée dans cette bordu
re (éch. 1421) est apparue encore plus sous-évaluée [29].

2.3.2 Par ailleurs les quantités de produits de fission mesurées, bien 

qu'assez étroitement corrél!ées dans le coeur aux quantités déduites des 
fluences "néodyme" mesurées, donnent lieu à des fluctuations qui sont quel
quefois importantes.

La figure 3 montrée comment se comparent, au centre de la coupe 

2'P', les nombres de fissions "mesurées” (c'est-à-dire déduites des dosages 
relatifs Nd/U] et "calculées" (c'est-à-dire déduites des mesures de fluence, 
avec un coefficient de normalisation basé sur un grand nombre d'échantillons);

le flux 3 c montre que les quantités absolues sont bien corrélfies, mais 
la figure 3 b permet une comparaison plus précise : on voit apparaître un 
effet systématique. La sous'-estimation au centre de la quantité calculée 
peut s'expliquer par la sous-évaluation de la fluence, mais si on admet 
qu'il y a eu remobi 1 isation du néodyme, les nombres de fissions "mesurés" 

doivent aussi être remis eri cause ; ce qu'on observe est la résultante des 
deux effets, et il est probable d'ailleurs que l'écart est modéré par suite 
d'une compensation. Des observations analogues peuvent être faites chaque 
fois qu'il y a un transitoire important de teneur uranium.

Dn observe en outre des fractionnements qui sont eux-mêmes corré-
lés aux écarts entre quantités mesurées et calculées ; dans le cas de la 
coupe 2 ' P’ le rapport samarium sur néodyme de fission est un peu trop grand 
au centre dans les échantillons 1181 et 1184, et un peu trop petit dans 
les échantillons latéraux T179 et 1181, et on a d ’ailleurs des résultats 
analogues pour le zirconium et le ruthénium de fission comparés au néodyme
[5]. Dans le cas du SC 36, les nombres de fission déduits des quantités de 
néodyme sont un peu trop petits dans les échantillons 1410 et 1418 (où les
teneurs uranium sont maximales) et un peu trop grands dans le 1413 (où il y
a un creux de teneur) : or ¡les écarts sont systématiquement plus grands dans 
ces échantillons pour le samarium et le gadolinium de fission [8]. Qu'il y 
ait eu des fractionnements ¡'significatifs entre les éléments des terres ra
res (les écarts peuvent atteindre 10 à 20 %) prouve bien qu'il y a eu des 

remobilisations notables.

Dans certains cas les déséquilibres sont beaucoup plus importants. 
Le cas du sondage SC 63 est particulièrement spectaculaire [9] : on a obtenu 
sur une série de quatre échantillons voisins une absence presque totale de 

corrélation.entre la quantité de néodyme de fission et la "fluence” néodyme : 
dans l’échantillon n° 1975 le rapport entre les quantités mesurée et calcu
lée est de 1.67, dans l'échantillon voisin (n° 1976) il est de 0.75, dans 
ce cas il faut bien admettre que le rapport Nd/U n'est plus représentatif 
du taux de réaction local. ;
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Le fait que l'on observe parfois des déséquilibres aussi grands 
suggère que les rëmobilisations ont été importantes mais qu'on ne les obser
ve pas toujours par suite d'effets de compensation ou de moyenne. Il faut 
souligner que les terres rares de fission sont exclusivement dans les grains 
d'uranium ; c'est vrai en particulier dans les bordures où on est certain 
qu'elles ont été déplacées ; il faut donc admettre que les terres rares une 
fois sorties des grains d'uranium y sont entrées à nouveau. S'il s'agit de 
déplacements à courte distance, si le taux de réaction varie peu sur cette 
distance, et si la répartition de l'uranium est relativement homogène, les 
perturbations peuvent être très limitées, c'est-à-dire que les rapports 
Nd/U peuvent rester du même ordre dans chaque petite plage. Si au contraire, 

le gradient de taux de réaction est grand, si la répartition de l ’uranium 
est très hétérogène, et si les échantillons sont petits (toutes conditions 
qui ont été réunies dans le cas du SC 63) on peut trouver localement des 
déséquilibres importants. C ’est sans doute de cette manière qu'il faut inter
préter la différence de comportements constatée.

Une dernière observation a été faite dans la bordure supérieure 

des sondages SC 30 et SC 30 bis [28][9] : on constate qu'il y a des pertur
bations isotopiques importantes, prouvant le mélange de terres rares dépla
cées, dans le minerai riche ('v 20 %), et où l’uranium est d ’ailleurs sous 
forme d ’uraninite,qui peut donc être considéré comme appartenant encore au 

coeur (c'est le bas niveau de fluence qui permet de mettre en évidence 

l'existence du mélange). Cet exemple montre qu'il y a continuité entre les 

anomalies souvent masquées du coeur et les perturbations beaucoup plus ap
parentes de la bordure.

2.4 Problèmes posés par la remobilisation des terres rares

Ces observations nous amènent à poser trois questions : puisque 
les terres rares (au moins celles de fission, mais aussi semble-t-il, les 
éléments naturels) étaient initialement dans des grains d'uranium, pourquoi 
en sont-elles sorties ? dans quelles conditions se sont-elles déplacées, et 
quand sont-elles rentrées à nouveau dans l'uranium ? Qn traitera les deux 
dernières questions avant la première.

2.4.1 Au début des études, on a pensé que les remobilisations de 
terres rares,comme celles de l’uranium, étaient liées à l'altération récente 
du gisement. Cette idée semble devoir actuellement être totalement écartée. 
Les faits décrits ne s'accordent absolument pas avec ce qu'on peut connaî
tre des rëmobilisations liées aux altérations [30] > en particulier des frac
tionnements notables ne se rencontrent jamais dans les phénomènes d'altéra
tion (en dehors bien entendu des anomalies cérium). Ce qui est remarquable 
ici, en outre, est le caractère ponctuel de ces fractionnements, lié à la 
géométrie des réactions.

Les faits s ’expliquent infiniment mieux si on les rattache à 
l'époque des réactions nucléaires, ün est arrivé à la même conclusion en ce 

qui concerne l'uranium, mais les mécanismes de déplacement ont sans doute 
été tout à fait différents. A l'exception du cérium et de 1'europium, les 

éléments des terres rares ne changent pas de valence ; leur déplacement ne 
résulte donc pas d ’une mise en solution liée à l'oxydation suivie d'une 
reprécipitation. La solubilité des terres rares est très petite mais elle 
n'est pas nulle ; elle dépend en particulier de la température ; on conçoit 
donc que dans ce milieu où les températures et l'environnement géochimique 
étaient largement variables d'un point à un autre, les éléments, une fois
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sortis du réseau de 1 ’uranium,étaient susceptibles de se déplacer ; il s'a
git de migrations probablement très lentes et non de lixiviation. Et comme 
les seuils devaient être différents suivant les éléments, ceux-ci étaient 
entraînés plus ou moins loin et en plus ou moins grande proportion, d ’où 
les fractionnements.

L'absence totale du gadolinium 157 dans la partie centrale du 
coeur prouve également de ¡manière très convaincante que les terres rares 

n'ont pas migré postérieurement à l'achèvement des réactions. Pourquoi en 
effet du gadolinium provenant de l'extérieur des réacteurs n'y aurait jamais 
pénétré, alors qu'on trouve du gadolinium de fission jusqu'à deux mètres au 

moins des réacteurs ? En réalité, il y a des terres rares naturelles qui 
sont entrées dans le coeur, mais elles y ont reçu un minimum d'irradiation.

Il semble q u 'on ¡puisse expliquer tous les faits observés en invo
quant un mécanisme d ’étalement, avec les deux particularités suivantes. Il 
y a tout d'abord un effet "proportionnel” qui tend à aplatir les distribu

tions : si la teneur en un point A est supérieure à celle d'une point voi
sin B, la quantité issue de A qui va vers B est, toutes choses égales par 
ailleurs, plus grande que celle qui se déplace en sens inverse ; d'autre part, 
il y a globablement un déplacement des régions plus chaudes du coeur- vers 

les portions plus froides -de la périphérie. Il faut garder à l'esprit en 

tout cas l ’image de 1 'étalement : le fait que la résultante soit centrifuge 
n’exclut pas l'existence d ’une composante centripète ; d'autre part, même 
lorsque le bilan est équilibré les échanges provoquent des mélanges isoto

piques.

2.4.2 Au moment des réactions, la gangue était constituée de 
minéraux déstructurés, "cassés” par les radiations, ce qui favorisait les 
échanges d'ions avec les solutions. La recristallisation définitive des 
minéraux ne s'est faite qu’à la fin des réactions, après refroidissement.
A ce moment les terres rares, au terme de leur lente dérive, se sont donc 
trouvées emprisonnées dans les réseaux cristallins en cours de formation.
Mais étant "mal à 1 'aise” ¡dans les phyllosilicates, elles ont eu tendance 

à diffuser, et à se "réfugier” dans le réseau de l'uranium où la compatibi

lité de leur rayon atomique est bien meilleur. Selon cette hypothèse, on 
aurait donc ’’figé" la situation qui existait à la fin des réactions. Il est 
possible que cette rentrée ait eu lieu au moment de la recristallisation, 
mais on ne peut pas exclure que ce phénomène ait été très lent, et se soit 
poursuivi au cours des âges géologiques.

On a la preuve que les terres rares ont rejoint les grains d'ura
nium les plus proches en observant les distributions comparées du néodyme 
de fission et de l'uranium dans les bordures. La répartition de l’uranium 
est hétérogène ; or on constate que dans les échantillons où il y a moins 
d'uranium que dans l'environnement il y a aussi moins de néodyme, mais 
qu'en revanche le rapport-¡Nd/U est plus grand, et inversement- C'est logique : 

à la limite, s'il n'y a pas d'uranium du tout, il n'y a pas non plus de 
terres rares, mais s'il y,a quelques grains d ’uranium, ceux-ci sont très 
"demandés”, et ils sont relativement chargés. Cette double observation peut 
s ’illustrer de la m a nière 11 suivante : si on cherche à "lisser” les courbes 

représentant les quantités de néodyme par gramme de minerai et par gramme 
d'uranium de manière cohérente (c'est-à-dire en tenant compte de la répar
tition moyenne de l’uranium mesurée par spectrométrie y) , tous les points 
qui sont au-dessous d ’u n e 1 courbe sont au-dessus de l'autre et inversement : 
on le voit par exemple sur les figures 2a et 2b ; on a fait les mêmes obser

vations dans la bordure inférieure du SC 36, et c’est vrai aussi pour les terres
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rares naturelles. (C'est seulement lorsqu'il y a un très grand excès de 
terres rares par rapport à l'uranium (échantillon 1901) que l'on trouve du 

néodyme à l'extérieur des grains d'uranium [15]).

2.4.3 Le problème le plus important est relatif à la sortie

des terres rares hors des grains d'uranium. Il semble en effet que la capa
cité de rétention de l'oxyde d'uranium vis-à-vis des terres rares soit ex

trêmement grande ; les éléments que l ’on trouve actuellement dans les grains
n'ont probablement pas bougé depuis l'époque des réactions ; dès lors comment
expliquer que des quantités aussi importantes se soient trouvées en dehors 
du réseau de l'uraninite ? On peut proposer trois raisons :

a) Une petite fraction des produits de fission s'est formée en
dehors de grains d'uranium par effet de recul.

b) Lorsque l'oxyde d ’uranium s ’est restructuré de pechblende en
uraninite, les éléments contenus ont été libérés.

c) L ’uranium qui a été éliminé des zones de réaction par oxydation
a libéré les éléments contenus.

L ’effet de recul ne s’applique pas aux éléments naturels, et 
d'autre part, il ne concerne qu'une petite fraction des produits de fission : 
le Dr. COWAN, qui a indiqué cette possibilité,estime que cette fraction est 

comprise entre 5 et 10 % [31]. Ce n'est tout de même pas négligeable, et 
cette explication, même si elle n'est que partielle, doit être retenue.

Il y a d'ailleurs un fait, noté par Mme HAVETTE [10], qui pourrait 
venir à l’appui de cette idée : en faisant une traversée d'un gros grain 
d'uranium, elle a trouvé une diminution de la teneur en néodyme de fission 
sur les bords du grain : ce pourrait être l'illustration de l'effet de recul.

On pense que la transformation de la pechblende en uraninite a été 
précoce, d'abord parce que c ’est un effet thermique et que d'après les modè
les de contrôle [2 2] le maximum de température a été réalisé au début des 
réactions, d'autre part parce qu'on trouve de l'uraninite même dans des 
échantillons très peu irradiés. Ces arguments ne sont cependant pas entière
ment décisifs ; les échantillons en question sont en général proches de por
tions où les taux de réaction ont été plus grands, et par conséquent des 
températures ont pu être appliquées assez longtemps (il serait sans doute 
intéressant d ’examiner des échantillons des zones 3 à 5 où on trouve de vas
tes régions avec des taux de réaction très faibles). Il est donc possible 
que des quantités relativement importantes de terres rares de fission aient 
été déjà formées à ce moment, et scient sorties de grains d'uranium à cette 

occasion (bien entendu on ne peut pas exclure qu'une large fraction soit 
rentrée immédiatement dans l'uraninite).

Il faut noter que les transferts isotopiques à partir de ll,3Nd et

ll,7Sm dans les terres rares déplacées qu'on trouve dans les bordures indi
quent une fluence élevée, de l'ordre de grandeur de la fluence moyenne dans 
le coeur (en réalité on ne peut pas l'évaluer avec précision, car on ne 
connaît pas la fraction de terres rares naturelles provenant du coeur). Il 
faut donc exclure l’idée d ’une migration précoce. Mais cela ne signifie pas 
que les terres rares ne sont pas sorties de l'uranium au début des réactions 
en effet, d'après notre idée d'une lente dérive, elles ont pu séjourner long
temps dans le coeur avant d'atteindre la bordure.
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Bien qu'elles aient été vraisemblablement dans le minerai avant la 
mise en place de l'uranium, les terres rares naturelles se trouvent actuelle
ment dans les grains d ’uranium, même dans le minerai normal en dehors des 
zones de réaction. Cela ne prouve pas qu'elles y étaient au début des réac
tions, car cette rentrée a pu se faire progressivement et demander plus long
temps. En tout cas, la restructuration de l'uranium a pu être une occasion 
pour qu'elles en sortent. Puisqu'à ce moment une partie seulement des pro
duits de fission étaient formés, les éléments naturels ont eu peut-être en
core plus l'occasion de migrer que les terres rares de fission. C'est ce 
qui expliquerait les fractionnements très importants de terres rares natu
relles que l'on constate dans les zones de réaction. C'est probablement aussi 
cette migration qui est à l'origine de faits tels que ceux constatés au cen
tre de la coupe 2'P' et dont on a parlé au 5 2.1.1 : le "creux" de teneur en 

terres rares naturelles s'expliquerait par la combinaison d'une migration 
centrifuge et d'une redistribution en fonction de l'uranium présent (cette 
migration a pu contribuer à l'aplatissement de la courbe de fluence).

On peut donc rendre compte de la sortie des terres rares hors 

des grains d ’uranium en faisant appel à la fois à l'effet de recul et à 
la restructuration de la pechblende, donc sans qu'il soit nécessaire de 
supposer que d'importantes quantités d'uranium aient été solubilisées au 
cours des réactions. Mais cela ne veut pas dire bien entendu que ce phéno
mène n'ait pas eu lieu, et dans ce cas il a pu apporter une contribution.

Gn rappelle que dans un cas particulier, celui de l'échantillon 
882/2, on a trouvé dans la bordure argileuse immédiate d ’un nodule d'ura- 

ninite un très grand excédent de terres rares, avec une composition isoto
pique identique à celle des terres rares contenues dans le nodule [4]. 
L'observation à la sonde ionique a montré que, contairement à ce qu'on 

voit habituellement, l ’image des terres rares est distincte de celle de 
l'uranium [10]. On a suggéré à l'époque qu'il avait pu y avoir lessivage 
de l’uranium du nodule dont la taille aurait diminué, laissant les terres 
rares contenues à leur emplacement primitif ; en fait cette explication 
n'est pas la seule possible : on peut-aussi supposer que les terres rares 
sont sorties du nodule (soit par effet de recul, soit au moment de la r e 
structuration) ; il faut admettre de toute manière qu'exceptionnellement 
elles sont restées sur place sans rentrer dans l'uranium. On n'a jamais 
retrouvé d'autre exemple de cette situation.

Ce sont sans doute des mécanismes analogues à ceux qui ont été 
décrits ici pour les terres rares qui ont provoqué la remobilisation par
tielle d'autres produits de fission normalement stables dans le réseau de 
l'uraninite, tels que par exemple le zirconium [5].

3 - APPLICATION A LA GEOCHRONOLOGIE

Il subsiste actuellement une incertitude importante quant à la 

date des réactions nucléaires. En effet, chacune des trois méthodes d'ap
proche qui ont été utilisées se heurte à des difficultés.

L'étude de la géochronologie régionale faisant appel à la décrois

sance des alcalins (rubidium - strontium et potassium-argon) [32][33] bute 
sur le fait que la date de 1800 MA que l’on retrouve un peu partout semble 
être celle d ’unë rehomogériéisation tardive. Les travaux récents ont appor
té deux déceptions : on avait espéré obtenir une limite supérieure de l'âge 
de la sédimentation, et datant avec précision le dernier métamorphisme du
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socle [supposé au voisinage de 1900 ou 1950 MA) ; il semble que ce verrou 
ait sauté. D'autre part on a mis de grands espoirs dans l'étude des illi
tes 2 M au voisinage des réacteurs, dont la formation date incontestablement les 
réactions elles-mêmes : il semble bien malheureusement qu'elles ont été 
elles aussi remaniées. La géochronologie régionale ne nous donne donc qu'une 
limite inférieure de l’âge des réactions.

D'autre part les études complémentaires effectuées depuis Libre
ville sur le plomb n'ont pu que confirmer la complexité de l'histoire de 

cet élément [21]. On est certain q u’il faut faire intervenir au moins deux 

ensembles de perturbations : une (ou des) perturbation(s) ancienne(s) - par 
exemple l'événement qui s'est traduit par l'intrusion des dolérites, ou 
encore l'application d'un modèle de diffusion continue [3 4 ] - et d'autre 
part des perturbations récentes - parmi lesquelles il semble d'ailleurs 
qu'il faille distinguer deux phases : une subactuelle et une très récente 

(sans parler de l'éventualité d'un héritage ancien). Il en résulte qu'il 

est illusoire d'isoler et interpréter des alignements : l ’ensemble des 
points étudiés depuis l'origine forme un nuage qui ne permet pas de tran
cher de manière précise à l'intérieur de .l’intervalle 1800-2100 MA.

Reste la méthode des produits de fission qui consiste à mettre à 
profit la décroissance de l'uranium 235, en comparant aux fluences mesurées 

les nombres de fissions rapportées à l ’uranium [1 .4 ] [3 ] .  Cette méthode origi
nale, outre qu'elle date directement les réactions, a l'avantage théorique 
de permettre la mise à profit d'un grand nombre de mesures ; en- fait, on 
s'est surtout intéressé aux terres rares, et plus particulièrement au néo
dyme, et c'est également du néodyme qu'on a déduit les fluences. Or, on 
vient de voir que les terres rares ont été largement remobilisées ¡ d ’autre 
part tout repose sur le maintien en place de l ’intégralité de l'uranium, 

alors q u’il n ’est'pas exclu que d ’assez grandes quantités aient été solubi
lisées, notamment à l'époque des réactions.

Bien que les mesures dans le réacteur Triton [26] aient permis de 
lever l'incertitude qui existait encore au moment du colloque de Libreville 
sur les sections efficaces, il convient donc d'être très prudent dans l'ap
plication de cette méthode. Ci-après on fait le point à la lumière des dis
cussions qui précèdent.

a) Supposons d'abord que l'uranium soit resté intégralement en 
place. La remobilisation du néodyme fausse à la fois l'évaluation de la 
fluence et celle du nombre de fissions. Le fait que le néodyme, en se dé
plaçant, emmène avec lui sa contribution au transfert : 143 ■+■ 144, entraîne 
automatiquement une certaine compensation. Par exemple la prédominance de 
la composante centrifuge fait qu'on aura tendance à sous-estimer à la fois 

la fluence et le nombre de fissions au centre de la passe riche, et à les 
surestimer tous deux en bordure. Mais, si on trouve une certaine homogénéité 

dans les résultats de mesure, cela ne signifie pas que la moyenne est cor
recte.

Par exemple, s'il y a au centre coïncidence entre un "creux" de 
teneur et un pic aigu de taux de réaction - ce qui est fréquent - la sous- 
évaluation du néodyme de fission a toutes les chances d'être sensiblement 
inférieure à celle de la fluence (il y a tendance au comblement du creux, 
alors que le mélange isotopique écrête de toute façon le pic). D ’autre part, 
en bordure, l ’existence d'une composante centripète de la migration des 
terres rares naturelles tend à réduire la surestimation de la fluence (on 
peut même la sous-évaluer comme on l'a vu) alors qu'il y a dans tous les
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cas excès de produits de fission. Dans ces conditions, on a tendance à sur
estimer l'âge à la fois au centre et en bordure [ce n'est sans doute pas 
une coïncidence si dans le sondage SC 36 on a trouvé des âges apparents au 
centre et en bordure plus grands que dans les portions intermédiaires).

On a vu en outre qu'il existe dans certains cas des déséquilibres 
locaux, et qu'en particulier si l'on choisit des échantillons trop petits 
dans un minerai hétérogène, ¡ i on peut mesurer des rapports Nd/U non représen

tatifs (il est clair par exemple q u’on ne peut déduire aucune valeur correc
te de l'âge de la série de mesures effectuées dans le sondage SC 63). Il est 

donc souhaitable en tout état de cause d'éviter de faire des mesures trop 
ponctuelles. Puisque la migration des terres rares semble s'être faite pour 
l'essentiel à courte distance, on peut estimer que des mesures plus globales, 

à l'échelle de l'ensemble d'un sondage, apporteraient sans doute des indi

cations beaucoup plus sures.

b) Il faut considérer d'autre part le problème de l'uranium : 

même si on peut réduire les> effets de la migration des terres rares, la 

mesure suppose que l'uranium est resté intégralement en place, alors qu'on 
ne peut pas exclure qu'une certaine fraction ait été solubilisée. Les dis
cussions de la première partie nous ont amené à penser que les quantités 
d'uranium lessivées postérieurement aux réactions ont probablement été 
faibles (puisqu'on ne retrouve que des quantités insignifiantes d'uranium 
appauvri déplacé en dehors de l'auréole, notamment à l'aval des réac
teurs - ce n ’est pas une preuve, c ’est seulement une présomption), mais 
que par contre des quantités importantes ont pu être solubilisées au 
cours des réactions elles-mêmes.

La surestimation de l ’âge, qui est de l'ordre de 10 MA pour cha
que fraction de 1 % d ’uranium dissous postérieurement aux réactions, est 
plus faible si l'uranium est parti au cours des réactions elles-mêmes, et 
tend à s'annuler si le départ a eu lieu au moment du démarrage (il faut 
pondérer les fractions éliminées par les nombres de fissions auxquelles 
l’uranium a donné lieu avant son départ). On a indiqué que les déplacements 
d ’uranium ont vraisemblablement été précoces vis-à-vis des réactions : en 
effet l'uranium était beaucoup plus dispersé et vulnérable avant sa restruc
turation en uraninite, et cj'est d'autre part au début des réactions que 
les températures étaient localement les plus élevées et les courants de 
convection les plus intenses. L'hypothèse suivant laquelle il y a eu des 
déplacements éventuellement: massifs d'uranium au moment du déclenchement 
des réactions n'entraîne donc pas nécessairement une erreur très grave ; 
néanmoins cette possibilité: d'erreur ne peut être négligée.

Ce qui est intéressant est que cette surestimation peut en princi
pe être mesurée. En effet, parmi les produits des réactions, le thorium ra
diogénique possède la particularité de ne se former in situ que dans la 
proportion dans laquelle l'uranium lui-même est resté en place, puisqu'il 
est issu de 2 3 6U. Le rappor,;t Th/U est donc indépendant des quantités d ’ura
nium migrées avant la décroissance radioactive de l'isotope 236, et la -mesu
re du rapport Th/Nd permet une appréciation de cette migration. Cette mesure 

se heurte à plusieurs difficultés : en premier lieu le dosage chimique du 
thorium n'est pas très précis (et son dosage par dilution isotopique déli
cat à cause de l'activité du traceur 2 3 0 T h ) ; d'autre part une marge d'indé
termination existe du fait qu'on ne peut séparer le thorium radiogénique 
de l'élément naturel ; celui-ci est présent en proportion non négligeable et 
variable (de l'ordre de 50 à 100 ppm, éventuellement davantage) de sorte que
la mesure ne peut de toute 'façon avoir une précision acceptable que dans le
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minerai riche et fortement irradié ; enfin dans là comparaison Th/Nd on 
retrouve les difficultés liées à la migration du néodyme (sans parler d'une- 
éventuelle remobilisation de thorium).

Les dosages de thorium dans le sondage SC 36 révèlent un petit dé
ficit en thorium par rapport au néodyme dans l'ensemble de la passe riche. 
D ’autre part au centre de la coupe 2 ’P ’ on observe au contraire un excédent 
de thorium à l'emplacement du pic et un déficit dans le minerai riche qui 

l'encadre (cf. [21] : discussion). Ces derniers résultats reflètent vraisem- 
bablement la migration du néodyme, et confirment son importance. A cause de 
ces remobilisations, il est difficile d'interpréter de manière sûre ces 

mesures trop ponctuelles.

C'est pourquoi nous pensons qu'il serait intéressant de reprendre, 
par exemple dans le sondage SC 36, des mesures Th/Nd/U à la fois plus dé

taillées et plus globales (par exemple en considérant une suite de poudres 
moyennes intégrant chacune 10 cm de carotte) et de tenter un bilan à l'é
chelle de l'ensemble du sondage. Dans la mesure où on pense que les remobi
lisations de l’uranium et du thorium ont été très limitées postérieurement 
aux réactions (plus précisément à la décroissance de 236U), on devrait par
venir ainsi à une estimation certainement beaucoup plus précise et correcte 
de la date des réactions nucléaires.
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Discussion générale

W.J. MAECK: Il y a une idée que j ’ aimerais soumettre. Dans un échantillon 
de bordure nous avons trouvé une énorme concentration de néodym e naturel, 
avec un taux d ’ irradiation très faible. Les argiles ont une beaucoup plus grande 
capacité d ’ échange ionique qüe les grès qui sont autour. Ne pourrait-on pas 
penser que cette accumulation a été due à une migration, avec un processus de 
concentration par échange ionique à la frontière entre les argiles et les grès? Le 
thorium et le ruthénium ont pu s’accumuler par un processus analogue. Une 
investigation détaillée ne serait-elle pas intéressante?

B. POTY: Ce sont surtout les smectites qui échangent les cations; à 400 ou 
500°C les montmorillonites ne sont pas stables.

W.J. MAECK: Je pensais à une accumulation qui se serait faite postérieure
ment aux réactions pendant un temps très long.
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R. NAUDET: Je ne crois pas. Vous faites sans doute allusion à l’ échantillon 
1899 au mur du SC 36; il s’agit du «pic» de terres rares naturelles et de thorium 
dont nous avons déjà parlé, qui va du 1899 au 1901 ; déjà dans l’ échantillon 1905 
les teneurs sont redevenues normales (figure 1 de ma com m unication); or cette 
portion du sondage n’est pas en contact avec des grès: au-dessous on trouve des 
sédiments pélitiques stériles, d ’ailleurs remaniés par les réactions, avec pratique
ment les mêmes minéraux argileux. D ’autre part l’ étude fine effectuée par 
M. Ruffenach (IA E A-TC -119/16, présents comptes rendus) montre qu ’au niveau 
de l’ échantillon 1901, les terres rares naturelles ont été irradiées (la fluence est 
très petite, de l’ ordre de 0,004 n/kb je  crois, mais elle n’ est pas nulle); les terres 
rares naturelles ne se sont donc pas accumulées postérieurement aux réactions. 
Comme je l’ ai dit, je pense qu ’à l’ origine de ce «p ic» se trouve un minéral 
détritique, sans doute une monazite.

W.J. MAECK: Avez-vous retrouvé ailleurs, et notamment dans le coeur, des 
concentrations locales analogues?

R. NAUDET: Oui, nous avons un exemple, qui est l’ échantillon 409 de la 
coupe 2 L. A  cet endroit il y a un pic de terres rares naturelles, et la fluence 
s’ effondre: c ’ est très spectaculaire (cf. IA EA-SM -204/23)1. Bien entendu, dans 
le coeur les minéraux détritiques ont été détruits par les rayonnements; et après 
cette destruction les terres rares ont pu éventuellement s’étaler. C ’est peut-être 
ce qui explique que nous n ’avons pas vu souvent des anomalies aussi ponctuelles; 
le cas de l’ échantillon 1901 est intéressant puisque le minéral a partiellement 
subsisté tout en ayant reçu une très faible fluence.

E. ROTH: Est-ce que quelqu’un a une idée de la concentration en uranium 
de la solution qui était en présence des dépôts?

B. POTY: La difficulté est qu’à Oklo on ne connaît pas la com position des 
solutions. On peut citer un chiffre: 30 ppm; c ’ est la valeur à 500°C, 1 kilobar, 
pour de l’ eau pure, avec le tampon hématite-magnétite, mais à Oklo il y avait 
peut-être des sulfates, et peut-être une fugacité de l’oxygène différente, donc il 
est très difficile de répondre.

R. STEFANI: La com position chimique des inclusions fluides pourrait-elle 
nous renseigner?

B. POTY: Bien sûr, mais il faut faire l’ analyse, ce qui est relativement 
compliqué et n’a pas encore été fait.

R. STEFANI: Je signale que nous avons fait des essais à Grenoble sur les 
inclusions fluides dans les quartz par spectrométrie de masse à sonde laser; on 
obtient des résultats intéressants à condition de ne pas polir l’échantillon (parce 
que le polissage perturbe la couche sur un micromètre ou plus). C’est une 
technique possible pour des éléments légers, c ’ est-à-dire jusqu’à la masse 80.

1 NAUDET, R., RENSON, C., in Le phénomène d ’Oklo (C.R. Coll. Libreville, 1975), 
AIEA, Vienne (1975) 265.
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C. DEVILLERS: Je voudrais évoquer un problème qui n ’a peut-être pas 
été suffisamment pris en considération; c ’est la radiochimie à l’ intérieur du 
réacteur nucléaire. Nous ne possédons pas beaucoup de données pour cette 
gamme de températures et de' pressions; mais en utilisant les données existantes, 
on s’ aperçoit que la radiolysejde l’eau pouvait avoir des effets considérables.
Même en prenant des hypothèses basses pour les rendements radiolytiques, j ’ ai 
trouvé qu ’on aurait pu oxyder 1000 ou 10 000 fois l’uranium pendant la durée 
des réactions; ces calculs n’ont sûrement pas grand sens, mais cela veut dire sans 
doute qu’ il y a des effets importants. D ’autre part s’ il y a des oxydations à 
l’ intérieur du réacteur, il faut! admettre qu ’une partie de l’hydrogène a été évacuée. 
A-t-on le moyen de mettre en évidence un dégagement d ’hydrogène qui se serait 
produit à ce moment-là?

B. POTY: Je crois qu ’on ne pourra pas, parce que l’hydrogène est ce qui 
diffuse le plus facilement; ori ne peut le retrouver en inclusions fluides.

C. DEVILLERS: Je rappelle que Mme Vandenbroucke a signalé que, dans 
les réacteurs, les matières organiques ont à la fois des rapports O/С  et H/C plus 
élevés qu’à l’ extérieur. Je me demande si cela ne pourrait pas être lié au phéno
mène radiolytique, en prouvant qu ’ il y a eu à la fois hydrogénation et oxygénation 
des produits organiques.

W.J. MAECK: Nous avons quelques résultats intéressants, obtenus très 
récemment et qui n’ ont pas été présentés. Il s’agit d ’analyses de néodym e et de 
ruthénium dans des échantillons provenant de sondages extérieurs aux zones 
de réaction, mais situés à proximité, en général entre 2 et 5 mètres des réacteurs. 
Nous avons trouvé des variations très importantes de concentration de ruthénium 
allant de 1 à 1400 ng par gramme de minerai. Les analyses isotopiques indiquent 
qu’il s’agit de produits de fission. D ’autre part les rapports de masses 99 et 101 
comportent également de grandes variations qui peuvent être attribuées à des 
migrations du technétium-99|avant sa décroissance radioactive. Dans certains cas, 
il y a deux ou trois fois plus d ’isotope 99 qu ’on  pourrait en attendre de la fission 
de l’ uranium-235, ce qui pourrait indiquer l’existence de mécanismes de concen
tration locale du technétium;' dans d’autres cas la masse 99 est au contraire forte
ment déprimée. Il est dommage que les résultats n’aient pas été prêts pour cette 
réunion, mais nous pouvons les communiquer à ceux qui seraient intéressés.

D.G. BROOKINS: Je voudrais souligner que puisque nous avons à nous 
occuper de solutions aqueuses à basse et moyenne température, analogues à des 
solutions hydrothermales, il conviendrait que dans les études futures une place 
importante soit consacrée aux études de géochimie des isotopes stables, 
notamment les systèmes hydrogène, carbone, oxygène, soufre. Ces études 
devraient être faites aussi pour les minerais d ’ Okelobondo.

Rosemary J. VIDALE: A-t-on une idée du sens des circulations avant, 
pendant, et après les réactions?
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R. NAUDET: Au moment des réactions, il y a sans doute eu renversement 
du sens des circulations; les différences de densité liées aux différences de 
température servant désormais de moteur, les circulations devaient se faire vers 
l’ amont, c ’ est-à-dire de bas en haut; on peut d ’ailleurs en avoir la preuve en 
observant les désilicifications. Avant et après, les circulations allaient sans doute 
«normalement» de haut en bas, encore que nous n’en n’ayons pas de preuve, sauf 
naturellement pour l’époque récente. En outre, pendant la phase tectonique qui 
a précédé les réactions, période qui a connu beaucoup de remaniements géo
chimiques, les circulations pouvaient éventuellement se faire dans n’ importe quel 
sens, puisqu’ elles résultaient alors de différences de pressions liées aux mouvements 
de terrains.

F. WEBER: Je pense que nous avons une certaine preuve que le courant, 
avant le déclenchement des réactions, allait bien de haut en bas, d ’après les 
observations faites dans la carrière (voir la communication de Gauthier-Lafaye et al., 
IAEA-TC-119/2, présents comptes rendus). En effet, on trouve des fronts 
d ’ enrichissement en uranium qui sont précédés chaque fois d ’une zone oxydée et 
lessivée. Je pense donc effectivement qu ’il y a eu inversion du sens du courant au 
moment du déclenchement des réactions.

M. BONHOMME: Je voudrais faire un commentaire en ce qui concerne la 
radiochronologie. Je rappelle d ’abord les conclusions de M. Poty: Les réactions 
se situent entre un épisode de diagenèse siliceuse, avec une température de 
240°C, et un épisode de diagenèse dolom itique, avec une température de 180°C, 
correspondant à une remontée de l’ordre de 800 mètres. Dans ce schéma, il y a 
deux hypothèses possibles: dans la première, les réactions ont lieu aux environs 
de 2000 MA et la diagenèse dolom itique doit être placée à 1860 MA (je vous rappelle 
que c ’ est l’ âge de l’ isochrone rubidium-strontium); il y a d ’autre part un 
phénomène inconnu à 1800 MA, qui en particulier annule complètement l’âge de 
tous les minéraux phylliteux du réacteur. Dans la deuxième hypothèse, l’ âge 
de 1860 MA correspond à la diagenèse siliceuse, et la diagenèse dolom itique se 
situe alors à 1800 MA.

Je ne crois pas qu ’on puisse trancher actuellement entre les deux hypothèses: 
ou bien les réactions se situent aux environs de 2000 MA, et il se passe quelque 
chose à 1800 MA qui reste à définir; ou bien elles se situent immédiatement après 
1860 MA. Une précision tout de même: les échantillons pour lesquels j ’ ai daté 
les fractions fines par l’ isochrone rubidium-strontium (1800 MA) viennent 
essentiellement du FB; or le FB n’a pas subi la diagenèse dolom itique (celle-ci 
n’ est sensible que dans la partie basse et moyenne du FA); cela pourrait être 
un argument en faveur de la deuxième hypothèse.
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Résumé—Abstract

LA RECHERCHE D’AUTRES REACTEURS DE FISSION NATURELS.
On a examiné des minerais! d’uranium précambriens pour y trouver la trace d’ autres 

réacteurs naturels. Vu les conditions nécessaires à la formation d’un réacteur naturel, les 
recherches portent sur des gisements d’uranium contenant de vastes gîtes de minerais riches.
Des zones massives comportant des volumes de ^  1 m3 et des concentrations de 20% d’uranium 
sont susceptibles de receler un réacteur fossile si leur âge est de ^"0,6 X 109 années et si elles 
ont contenu suffisamment d’eau ¡tout en étant dépourvues d’ impuretés absorbant les neutrons. 
L’attention s’est surtout portée sur les gisements du nord du Canada et de l ’Australie mais on 
a également extrait des échantillons des lieux suivants: régions de Shinkolobwe et du Katanga 
aú Zaïre; Afrique du Sud-Ouest; le Rio Grande do Norte au Brésil; gisements de Jabiluka,

I!
de Nabarlek, de Koongarra, de Ranger, et d’ El Sharana dans les Territoires du Nord de l’Australie; 
gisements de Beaverlodge, de Maurice Bay, de Key Lake, de Cluff Lake, de Rabbit Lake et 
région du Grand Lac de l’Ours au Canada. On a étudié les échantillons de minerai pour rechercher 
les variations isotopiques de l’uranium, du néodym e, du samarium et du ruthénium susceptibles 
d’ indiquer la présence d ’une fission naturelle. On n’a pas constaté d’ anomalies isotopiques.
Ces gisements n’ont pas atteint la criticité parce que leur teneur en 23SU n’était pas suffisante 
(elle est fonction de l’âge et de la teneur totale en uranium) ou encore parce qu’ils présentaient 
des impuretés importantes et étaient insuffisamment modérés. On a envisagé une technique de 
surveillance des usines d’uranium qui permettrait de contrôler la production de concentré 
uranifère provenant d’ installations appropriées afin d’y découvrir des altérations isotôpiques 
révélant l’exhumation et le traitement d’un réacteur naturel.
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SEARCH FOR OTHER NATURAL FISSION REACTORS.
Precambrian uranium ores have been surveyed for evidence o f  other natural fission reactors. 

The requirements for formation o f  a natural reactor direct investigations to uranium deposits 
with large, high-grade ore zones. Massive zones with volumes ^  1 m3 and concentrations 
^  20% uranium are likely places for a fossil reactor if they are ^"0.6 X 109 years old and if they 
contained sufficient water but lacked neutron-absorbing impurities. While uranium deposits 
o f  northern Canada and northern Australia have received most attention, ore samples have been 
obtained from the following world-wide locations: the Shinkolobwe and Katanga regions o f 
Zaire; soutwest Africa; Rio Grande do Norte, Brazil; the Jabiluka, Nabarlek, Koongarra,
Ranger, and El Sharana ore bodies o f  the Northern Territory, Australia; the Beaverlodge,
Maurice Bay, Key Lake, Cluff Lake, and Rabbit Lake ore bodies and the Great Bear Lake region, 
Canada. The ore samples were tested for isotopic variations in uranium, neodymium, samarium, 
and ruthenium which would indicate natural fission. Isotopic anomalies were not detected. 
Criticality was not achieved in these deposits because they did not have sufficient 23SU content 
(a function o f  age and total uranium content) and/or because they had significant impurities 
and insufficient moderation. A uranium mill monitoring technique has been considered where 
the “ yellowcake”  output from appropriate mills would be monitored for isotopic alterations 
indicative o f the exhumation and processing o f a natural reactor.

INTRODUCTION

In all likelihood, the Oklo natural fission reactor was not a singular 
occurrence in the earth's history. The conditions of the Precambrian earth 
were such that there were probably other reactors of this type. The com
bined probabilities of a reactor forming, of its surviving from Precambrian 
times, and of its discovery during mining suggest that Oklo was one of sev
eral natural fission reactors. If this is so, we should be able to find 
evidence for other occurrences. Subsequent study of other natural fission 
reactors would add to our knowledge of the history of the primordial earth 
and to such timely topics as the geochemistry of uranium ore deposits and 
the long-term behavior of buried reactor products. At Oklo, readioactive 
products were remarkably immobile, but their behavior in other environments 
could be an important consideration in the geologic disposal of contemporary 
nuclear wastes.

THE OCCURRENCE OF NATURAL REACTORS

The geochemical circumstances which led to the formation of Oklo were 
very special; a unique sequence of events assembled a critical mass of 235U-- 
the single most important ingredient of natural criticality. When the earth 
formed ^ 4 .5  b.a.1 ago, 2 3 5U constituted about 23% of terrestrial uranium.
But there were no known mechanisms to assemble a critical mass, even though 
a relatively small mass would have sufficed. Ore-forming processes were 
not likely as the core, mantle, and crust had not differentiated. By the 
end of the Hedean period 3.4 b.a. ago, uranium, being lithophilic, had con
centrated in the mantle and crust and probably occurred as disseminated UO2 
in crystalline rocks. During the Archean period (about 3.4 to 2.6 b.a. ago),

1 Throughout this paper b.a. = 109 years and m.a. = 106 years.
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procaryotic life forms evolved; but there were no significant amounts of free 
oxygen during this time, and uranium remained as the unoxidized UO2 . Ura
nium did concentrate toward the end of this period, however, by means of 
gravitational sorting of heavy stream sediments, which included UO2 . These 
unoxidized ores (known as paleoplacer or quartz-pebble conglomerate ores) 
rarely contained more than ja few tenths percent uranium, and even though the 
relative 235U content was about 8%, there was insufficent total Z35U con
centration for criticality.

Then, during the Lower Proterozoic (about 2.6 to 2.0 b.a. ago) important 
changes occurred. This was a period of intense mountain building and sub
sequent weathering. Also, photosynthetic blue-green algae evolved, and 
gradually the earth's surface waters and atmosphere became oxidizing. Around 
2 b.a. ago, then, an extensive surface "reservoir" of unoxidized uranium- 
bearing sediments and orogeny-related exposures were attacked by oxygen, and 
relatively large quantities of complexed uranyl ion were hydrochemically re
leased. When uranyl-bearing ground waters achieved sufficient depth or 
intersected zones of high organic concentration, the chemical environment 
became reducing, and uranium precipitated as uraninite, pitchblende, or cof
finite. Where this process occurred in porous rock or cavities, large, mas
sive veins of uranium often resulted. This cavity filling (or structural 
control) seems to be an important characteristic of Proterozoic "vein-type" 
deposits. Such vein deposits are almost exclusively limited to the Protero
zoic, and they represent some of the world's richest uranium reserves. The 
relative 235U content during the Proterozoic went from about 4 to 1%. This 
is about the minimum concentration required for any natural assemblage to 
attain criticality. Hence, nature seems to have cooperated in providing a 
mechanism for massive uranium accumulation at a very critical time for the 
formation of natural reactors.

The search for other fossilized natural reactors is guided by the physical 
requirements [1,2] for formation of a natural critical assembly. The natu

ral reactor requirement of high 235U content restricts investigations to 
uranium deposits that are Very old and very rich. Neutronic arguments re
quire that the reactor zone be relatively lar^e. Thus, any deposits having 
zones of uranium mineralization that are (1) > 0.6 b.a. old, (2) > 20% ura
nium, and ^ 1 m3 in size are worthy of investigation, regardless of the 
present day content of neutron-absorbing "poisons" (such as boron and the 
rare earths) or neutron moderators (such as carbon and water).

SURVEY OF POTENTIAL SITES

Proterozoic, vein-type uranium deposits are the most appropriate loca
tions to search for other natural reactors. These deposits are found in 
exposures of Precambrian continental shields, which cover large areas of 
central and southern Africa, northern Canada, eastern South America, and 
portions of Australia and Eurasia. Not surprisingly, most of the important 
uranium deposits of the world are in these shield areas, but this investi
gation is concerned mainly ¡with northern Canada and northern Australia--the 
two most promising locations. The extensive exploration and mining activi
ties in these regions have p̂rovided an excellent opportunity to search for 
possible reactor zones.

I
In Canada, massive vein-type uranium deposits have been discovered in 

the Northwest Territories and northern Saskatchewan. At the depleted El
dorado mine at Port RadiumJ Northwest Territories, mineralized uranium ore
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veins have been dated at ^ 14S0 m.a. [3] and 1200-1400 m.a. [4]. Major min
erals of the veins, which average ъ 0.5 m thick, include quartz, dolomite, 
hematite, native silver, and chalcopyTite, with l e s s e T  amounts of pitch
blende. However, massive specimens with У 40% uranium have been documented.

At the Асе-Fay-Verna mine [5,6] in the Beaverlodge district, Saskatche
wan, epigenetic uranium occurs as disseminated or colloform pitchblende that 
fills  brecciated and hematized fracture zones. These subsidiary zones are 
adjacent to the major St. Louis fault in the host metamorphics. High-grade 
mineralized veins up to ъ l m thick with tens of percent uranium have been 
observed. Initial epigenetic mineralization occurred [7] at about 1780 
± 15 m.a. ago, but at least two major periods of pitchblende reworking [8]
(or perhaps lead loss [9]) have been proposed: 1100 m.a. and 270 m.a. ago.

Likewise at the Rabbit Lake open-pit mine, Saskatchewan, massive and 
colloform pitchblende occur in brecciated regions of metasediments asso
ciated with a synclinal structure. Primary uranium emplacement took place 
about 1100 m.a. ago [10] but subsequent periods of remobilization are indi
cated by younger ages of sooty pitchblende [11]. Large, rich lenses of 
^ 301 uranium have been encountered at the Rabbit Lake mine.

The Key Lake, Maurice Bay, and Cluff Lake uranium deposits of the 
Athabascan T e g i o n ,  Saskatchewan, ате being delineated and assessed. For 
Key Lake, fault-controlled uranium mineralization is found at the unconfor
mity of Proterozoic sediments and basement gneisses [12]. The initial 
mineralization is thought to be Middle Proterozoic (у 1 to 2 b.a. ago), and 
large, high-grade regions have been encountered. High-grade nickel mineral
ization is associated with the uranium, but the paragenetic sequence of 
these species is not clear.

Descriptive geological or mineralogical information has not been re
ported for the Maurice Bay deposit. However, structurally-controlled veins 
of high-grade uranium mineralization occur, and the age of mineralization 
is probably Middle Proterozoic also.

At the Cluff Lake "D" ore body [10], structural control contributed to 
the formation of a very concentrated occurrence of pitchblende-uraninite.
The complex uranium mineralization is associated with gold, tellurium, 
selenium, cobalt, bismuth, lead, and nickel. The ore body has an average 
grade of several percent uranium, and very high-grade zones in excess of 501 
have been observed. Initial mineralization has been dated at 1050 m.a. ago
[13] and 1150 m.a. ago [14].

In the regions of the Alligator Rivers and the South Alligator Valley 
of the Australian Northern Territory, recently discovered Proterozoic ura
nium deposits have mineralogy and formation controls remarkably similar to 
the northern Saskatchewan deposits [15,16]. At the Australian Nabarlek de
posit, diamond drilling has intersected very rich zones, which have vertical 
thicknesses up to 'v 1 m and concentrations to ъ 601 uranium [17]. "Original" 
deposition of uranium has been dated at 850-900 m.a. ago [17,18] and 710-815 
m.a. ago [19]. However at least one period of uranium redistribution may 
have occurred: at 450-500 m.a. ago [18,19].

The Koongarra deposit occurs in Lower Proterozoic schists above a re
verse fault contact with Middle Proterozoic metasediments [20]. The uranium 
mineralization has been dated at 850 m.a. [21] and 870 m.a. old [16], and 
rich regions within the ore body have been observed. Koongarra uranium was 
probably redistributed around 450-500 m.a. ago [18].
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The Jabiluka deposit is perhaps the largest high-grade uranium accumu
lation ever discovered. The uranium mineralization, which has been reported 
as 900 m.a. old [21], is thought to have resulted from hydrothermal remobili
zation and concentration of pre-existing uranium. Large mineralization zones 
with У 501 uranium have been identified in this ore body.

At the Ranger deposit; vein-type pitchblende is found in fracture zones 
in a Lower Proterozoic schist. But unlike the other ore deposits in the 
Alligator Rivers region, the structurally-controlled uranium veins of Ranger 
are generally less than 1 cm thick [22] and reported as being 1600 m.a. old 
[21].

For these Australian deposits, information on trace element mineraliza
tion is scarce. In general, however, uranium is the only economic mineral 
species [23], but significant accumulations of gold were observed at Jabiluka 
[21] .

According to one theory of uranium ore genesis [21,24], the uranium of 
the Alligator Rivers region is syngenetic with the Lower Proterozoic sedi
ments; this deposition would have occurred before 1880 m.a. ago. The ura
nium then underwent concentration at ^ 1700 m.a. (possibly by mobilization 
and deposition of pre-existing uranium accumulations) and experienced periods 
of lead loss at ^ 900 m.a.¡and ^ 500 m.a. ago. Accordingly, the relatively 
recent dates given for uranium mineralization at Nabarlek, Koongarra, and 
Jabiluka may not represent! the age of the first major concentrations of 
uranium at these deposits.! The existing structurally-controlled accumula
tions may have been derived from similar, parent accumulations. Or, alter
natively, the existing accumulations may be nearly twice as old as their 
uranium-lead ages suggest. In any event, these deposits have appropriate 
ages for this investigation.

Ore samples from the previously described Canadian and Australian de
posits, together with samples obtained from the Frondel mineral collection 
of Harvard, were analyzed for isotopic variations in uranium, neodymium, 
samarium, and ruthenium (some analyses have been previously reported [25]). 
The samples from the Canadian and Australian deposits were collected from 
large, high-grade zones injthe deposits, but detailed descriptions of these 
ore configurations are not j !  presented for proprietary reasons. For the Har
vard samples, descriptions;! of the specific sample locations were unavailable; 
but the samples, in general, were from massive hand specimens.

If the samples were from natural reactor zones, 235U would exhibit a 
relative depletion,2 whereas neodymium, samarium, and ruthenium in the sam
ples would have relative increases in their respective fission-product iso
topes. Samples from Nabarlek, Key Lake, and Maurice Bay were screened for 
a a u/2 3 ®u variations with à field measurement system described elsewhere 
[26].

Results of the isotopic measurements are shown in Table I. The 235U 
concentrations were measured by thermionic mass spectrometry, with a rela
tive precision of about 0.;2I. The relative 2 3 5U content for these ores is

2 In theory, natural reactor uranium could exhibit a slight increment in 235 U if the 
conversion factor exceeded unity! However, the physical requirements for such a “ breeder”  
reactor are very stringent, and they are not likely to have been met compared to the requirements 
for an Oklo-type reactor.
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TABLE I
ANALYSIS OF SELECTED URANIUM ORES

Sample
Number Location

Isotopic Analysis
U

(wtl)
235“ эи

(rel wt%) 143Nd/142Nda 150c ,149c b Sm/ Sm
8.01 Jabiluka, Australia 63 0.711 1.012

8.02 Jabiluka, Australia 56 0.710 1.012

8.03 Jabiluka, Australia 57 0.711 1.011
8.04 Jabiluka, Australia 0.710 1.017
8.10 Koongarra, Australia 0.710 1.017
8.14 Nabarlek, Australia 59 0.712 1.020

8.15 El Sherana, Australia 0.711
9.05 Key Lake, Canada 0.713 1.001
9.13 Key Lake, Canada 1.022

9.16 Key Lake, Canada 29 0.711 1.014
9.20 Key Lake, Canada 1.016
9.23 Key Lake, Canada 1.014
9.27 Key Lake, Canada 1.017
9.68 Fay Mine, Canada 0.711 1.012

9.71 Fay Mine, Canada 12 1.007
9.77 Port Radium, Canada 41 1.010

9.80 Port Radium, Canada 1.019
10.08 Rabbit Lake, Canada 7 1.003 1.002

10.. 11 Rabbit Lake, Canada 57 1.002 1.000

10.13 Rabbit Lake, Canada 53 1.004 1.000
10.14 Rabbit Lake, Canada 19 1.003 1.000
10.29 Rabbit Lake, Canada 32 1.003 1.000
10.30 Rabbit Lake, Canada 14 1.005 1.001

10.31 Rabbit Lake, Canada 27 0.712 1.006 0.999
10.32 Rabbit Lake, Canada 1.003 1.001

10.33 Cluff Lake, Canada 57 1.013 1.001

Îhe ratio ^ N d /l42Nd measured for a sample has been normalized by dividing 
by the ratio measured for standard material from the National Bureau of 
Standards.

The ratio Sm/ Sm measured for a sample has been normalized by dividing 
by the ratio measured for standard material from the National Bureau of 
Standards.
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normal to within the precision of the technique. The 1143Nd/11*2Nd ratio 
could indicate an increment of fission-produced ll,3Nd compared to the non
fission product 11(2Nd. The normalized values given in Table I suggest that 
there are systematic tendencies in the ll(3Nd/ 1 Nd ratio for different ore 
bodies, but fission produced ll,3Nd (in excess of ^ II of the natural 11, 3Nd) 
is not indicated. The 150Sm/11,9Sm ratio is also a sensitive indicator of 
a natural reactor, but an increment in this ratio would result from the high 
neutron fluence associated’ with a chain reaction. The measured samarium 
ratios likewise give no indication of a natural reactor.

Ruthenium is perhaps the most sensitive element for detecting natural 
fission. It has a very low natural abundance of about 1 ng/g, yet it has a 
high fission yield, in excess of 151. Recent measurements [27] have shown 
that for Precambrian uranium ores, the component of fission-product ruthen
ium resulting from neutron-induced 2 3 5U fission can be distinguished from 
the component resulting frpm 238U spontaneous fission. Ruthenium isotope 
ratios for 26 Precambrian uranium specimens were thus used to determine if  
excessive 235U fission had; occurred [28]. The samples were from possible 
natural reactor sites at Shinkolobwe and Kasolo, Zaire; Rio Grande do Norte, 
Brazil; Gordonia, Southwest Africa; Theano Point, Wilberforce, Rabbit Lake, 
Key Lake, Cluff Lake, Fay Mine, and Port Radium, Canada; and Jabiluka and 
Nabarlek, Australia.

For these high-grade samples, the amount of ruthenium resulting from 
neutron-induced U fission was less than 75% of the ruthenium from 238U 
spontaneous fission. (Thejj total fission-product ruthenium ranged from 1.4 
to 23 ng/g.) Precambrian uranium ores are known to have amounts of 235U 
fission that range from about 3 to 471 of the 23eU spontaneous fission [29]; 
whereas at the Oklo reactor zones, the amount of 235U fission was many 
orders of magnitude greater than U spontaneous fission. Thus, the ore 
samples do not represent natural reactors.

There is a possibility that other natural fission reactors may have 
been redistributed or dispersed by geochemical or erosional processes. If 
this is so, there may be evidence for them in subtle 235U isotopic deple
tions in present-day uranium ore bodies. Ore samples from various locations 
have been tested for slight variations in the 235U/23eU ratio using precise 
gas (ЦБб) mass spectrometry. These data are presented in Table II. The 
relative precision of this technique is ^ 0 .01%, which is lower than the 
natural variability in the 235U/ U ratio [30]. The analyses presented 
here are an extension of a previous study [30] that identified a bimodal 
distribution of 235U concentrations in natural ores: magmatic and vein-type
ores had values around 0.7108 rel wt%, whereas the values of sandstone-type 
ores of the Colorado Plateau clustered around 0.7106 rel wt%. It was specu
lated that the lowered 235U content in Colorado Plateau uranium could have 
resulted from isotopic fractionation brought about by the repeated oxidation- 
reduction depositional process of sandstone-type ores, or from 235U-depleted 
uranium that had been geochemically redistributed from a Precambrian natural 
reactor.

Certain samples of Table II (3.13, 3.44, 8.04, 10.14, and possibly 9.16) 
have anomalously high 2 35U values, which lie well outside the accepted range 
of 235U content. Duplicate analyses of samples 8.04, 9.16, and 10.14 were 
conducted by thermionic mass spectrometry, and the anomalous values were not 
confirmed. It is believed that the high values resulted from some systematic 
measurement error or sample contamination, and the samples are being re
analyzed.
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TABLE II
PRECISE URANIUM ANALYSIS OF WORLDWIDE ORES

Sample
Number Location

U
(wt!)

235u 
(rel wt!)a

235U , 
(rel wt!)

3.1 Alligator Gorge, Australia 66 0.7110
3.13 Rio Grande do Norte, Brazil 31 0.7139
3.42 S. Alligator Gorge, Australia 70 0.7110
3.61 Wilberforce, Canada 0.7108
3.14 Shinkolobwe, Zaire 74 0.7111
3.44 Shiakolobwe, Zaire 0.7134
3.46 Katanga, Zaire 0.7110
3.55 Kasolo, Zaire 69 0.7107
6.1 Weddington Pit, Texas >0.711 c
8.01 Jabiluka, Australia 63 0.7112 0.711
8.04 Jabiluka, Australia 0.7128 0.710
8.14 Nabarlek, Australia 59 0.7112 0.712
9.16 Key Lake, Canada 34 0.7115 0.711

10.14 Rabbit Lake, Canada 22 0.7144 0.711
11.02 Witwatersand, SA с

12.01 Elliot Lake, Canada 0.7110

g
Gas mass spectrometric analysis, 2a precision ^ 0.0001 rel wt!. 

^Thermionic mass spectronetric analysis, 2a precision ^ 0.002 rel wt!.

insufficient uranium in sample for gas mass spectrometry analysis.

The data of Table II indicate that these samples are not from natural 
reactors. However, i f  a natural reactor had existed and had been redistri
buted within the ore body, a subtle 235U depletion would result. This gener
alized depletion would be detectable only if  the average 235U depletion 
(designated as B, in !) in the reactor were sufficiently high and if  the 
subsequent dilution were not too great. The 3a detection threshold for de
tecting anomalously low 235U content by gas mass spectrometry is about 0.7100 
rel wt! (normal uranium has about 0.7108 rel wt! [30]); so a redistributed 
reactor system could possibly be detected i f  the product Bf ¿  0.1 !, where f  
is the fraction of uranium in the deposit that is from the reactor zone.
This qualitative limit assumes the reactor system is homogeneously redistri
buted within the deposit. In reality, a reactor could have experienced par
tial redistribution or major mobilization away from the deposit.
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The lowest value of Table II, 0.7107 ï  0.0001 rel wt%, is virtually 
indistinguishable from thejj expected value of ^ 0.7108 ± 0.0002 rel wt%. 
Hence, if  a natural reactor had been redistributed within this deposit, we 
can conclude that Bf < 10"2! . For example, a redistributed reactor system 
with a 10% average 235U depletion must have comprised less than ^ 0.1% of 
the total uranium of the deposit. Deposits typically contain between 104 
and 10s tons of uranium, and 0 .1% represents a relatively small natural 
reactor system. Thus uranium gas mass spectrometry would appear to be 
effective in detecting a ijedistributed reactor, but it would be inadequate 
if  there had been a low fission density, a high conversion factor (2 U to 
2 35U via 239Pu), or a major loss of the reactor uranium.

MONITORING OF URANIUM MILLS

Isotopically analyzing rich ore specimens from drill cores or from ex
posures in mines is an obvious way to search for other natural reactors.
But such specimens represent only a small fraction of an ore body, and a 
fossilized reactor zone could easily be missed and subsequently exhumed. 
While this sampling should be continued, a more systematic and thorough 
search capability could be obtained by monitoring the output of mills ser
vicing likely Precambrian deposits. Such a plan [31] has been proposed 
where "yellowcake" (изОе) 'samples from appropriate mills would be routinely 
collected and analyzed for- subtle decreases in the 2 3 5U/238U ratio.

In this plan, the effectiveness of mill monitoring is determined for 
situations where reactor uranium is introduced into the mill episodically 
or continuously, and both continuous and "grab" sampling of yellowcake are 
considered. The uranium mill is assumed to act as a large dilution vessel 
with a comparatively small! throughput of uranium (i .e ., uranium is refined 
by continuous rather than batch processing, and mills generally contain 
several days of uranium output at any one time). Thus, after introduction 
of reactor ore into the mill, the concentration of anomalous uranium will 
decrease approximately exponentially3 with some characteristic "half-time"-- 
the time required for the anomaly concentration to be reduced by one-half. 
For a given amount of refined reactor ore, the sensitivity for detection is 
limited by the sensitivity! of the isotopic analysis, the extent of 235U de
pletion in the reactor ore, the frequency of grab or continuous sampling, 
and the dilution half-time: of the mill.

For a natural reáctorj system the size of Oklo, many months would no 
doubt be required for processing of the affected ore. A rich ore zone such 
as this would be deliberately mined, stockpiled, and blended over a long 
time (compared to the mill' half-time) in order to keep the average grade of

3 In reality, a mill has many stages o f  dilution, but usually only one or two locations
contain the majority o f  the uranium. Where there are successive dilutions, the anomaly con-

¡i
centration can be described by rate equations analogous to those for successive radioactive decay. 
However, the assumption o f  a single dilution stage is adequate because it yields a detection limit 
that is conservative for a grab-sampling scenario. And when continuous sampling is employed 
or when the reactor ore is introduced continuously into the mill, the assumption o f  single or 
successive dilution has little effect on the detection limit.
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the mill feed at an optimum concentration. Thus, reactor ore would eventu
ally be introduced into the mill approximately continuously, but the iso
topic anomaly in the yellowcake could fluctuate considerably. Nevertheless, 
one would expect that initially there would be erratic "pulses" of anomalous 
ore being processed. Detection of these events could be crucial to the early 
detection and preservation of a reactor site. To detect single episodes of 
anomalous ore throughput, mills with short half-times would require continu
ous sampling, while those with longer half-times could safely use grab sam
pling without sacrificing sensitivity. The sample frequency, while important 
to reactor ore detection, would probably be determined by convenience of 
collection and shipment and by sample analysis limitations.

For most mill monitoring scenarios, the detection of the first amounts 
of processed reactor ore would require that CQB > 10 to 100 (%)2, where Cq 
is the initial percent of total mill uranium that is from the reactor, and 
В is again the percent 235U depletion in the reactor uranium. For reactor 
ore like that of Oklo with ^ 301 depletion, an amount of reactor uranium 
between ^ 0.31 and 31 of the total mill uranium would have to be introduced 
in order to insure early detection; i .e .,  between about ten and a few hun
dred kilograms of reactor uranium, depending on the mill capacity. Once 
anomalous ore was being continuously processed, however, the requirement for 
detection would be BCSS > 8  (I)2, where Css is the steady-state percent of 
total mill-feed uranium that is from the natural reactor. For reactor ura
nium with ^ 30% depletion and a typical mill operation, only ^ 10 kg/d of 
reactor uranium would have to be processed to insure detection. It is 
apparent that the first throughput of reactor ore may not be easily detected, 
but as the anomalous uranium concentration in the mill increases as a result 
of continuous input, the anomaly would almost certainly be detected.

DISCUSSION

This investigation has found no evidence for other natural fission 
reactors. Perhaps this is because the samples analyzed were not from the 
right locations in the uranium deposits. For most of the Precambrian vein- 
type deposits studied, there are many potential reactor zones. The samples, 
however, represent only a fraction of such zones: only those exposed during
mining or intersected by drilling. The negative findings do not rule out 
the possibility that critical assemblages will be found (or have been ex
humed, for that matter) in these deposits. As additional potential reactor 
zones are encountered at Precambrian deposits, samples should be collected 
and analyzed for isotopic anomalies.

The data do indicate, though, that the specific zones sampled were not 
fossilized rea:ctors--at least not of the type found at Oklo. It is possible 
that some of the zones may have experienced considerable neutron multipli
cation; but at least for those samples that received ruthenium or uranium 
gas mass spectrometric analyses, this was not indicated.

Natural criticality appears to have been prevented in the ore zones 
because the combined criteria of 235U content, moderator content, and low 
neutron poison content were not met. In most cases, the samples came from 
regions where the size requirement was satisfied; drill-core samples, for 
example, often came from high-grade zones between % 0.5 and  ̂ 2 m thick. 
Neutron poisons were probably a major deterrent to criticality for the Key 
Lake and Cluff Lake deposits, and they may have precluded criticality at
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other locations as well.4 The 235U content of the ore zones during the 
Proterozoic was apparently] insufficient to overcome the deterrents of excess 
poisons and insufficient moderation, even though the total uranium concen
tration ranged from ^ 10 to ^ 60%. Many of the Canadian samples are from 
post-Athabascan deposits about 1100 m.a. old, and some of the Australian 
samples may be of a comparable age. At this time, the 2 35U content was 1.8 
rel wt%--nearly twice as depleted as the uranium during the Oklo event.

For older samples, e .g ., those from the Beaverlodge and Range deposits, 
criticality may have been presented, in part, because of the métallogénie 
process involved. At Oklo1, the uranium mineralization and nuclear reaction 
were interrelated. Organic material, which had accumulated in tectonic 
structural traps, provided! a reducing zone where uranium precipitated. The 
hydrocarbons, believed to have been present at the outset of criticality, 
provided additional neutron moderation that may have been an essential fac
tor in initiating the nuclear reaction. Once the reactor was operating, a 
period of "autometamorphism" followed where the hydrocarbons were removed 
and the gangue and reactorj zones altered to their present state. The hydro
carbons would not have been so crucial later in the period of criticality 
since the neutron fluence reduced the initial concentration of neutron poi
sons. Thus, the environment created by the organic material was very favor
able to both uranium mineralization and nuclear criticality. Métallogénie 
processes operating at othèr Precambrian, vein-type uranium deposits may 
not have had this added benefit of hydrocarbon moderation to initiate a 
chain reaction.
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Discussion générale

D.G. BROOKINS: Quel est le standard que vous avez utilisé pour 143N d /142Nd? 
D’autre part est-ce que les valeurs légèrement élevées de ce rapport dans des 
échantillons très anciens ne peuvent pas s’ expliquer par la décroissance 
147Sm -* 143Nd?

K.E. APT : Le standard provenait du NBS. Pour la deuxième question, je 
ne suis pas en mesure de répondre instantanément, mais cela me paraît une 
remarque très intéressante.

V.A. PCHELKIN: Pouvez-vous préciser les déviations que vous avez relevées 
et les marges d ’erreur des mesures?

K.E. APT: La plupart des analyses isotopiques ont été faites par spectro
métrie de masse en thermo-ionisation. La précision de cette technique est d ’environ
0,5%, donc nous n ’étions pas capables de détecter des variations de 23SU plus 
grandes que 0,002%, c ’est-à-dire: 0,711 ± 0,002%  en poids. Cependant, pour 
quelques minerais, l’ analyse a été faite en spectrométrie de masse sur UF6, et la 
précision est alors de 0,01% ; on peut ainsi apprécier des variations de 0,0001%  
en poids. Mais ces variations ne sont pas plus grandes que celles observées par 
Cowan et Adler (Geochim. Cosmochim. Acta 40  (1976) 1487), qui ont trouvé 
deux groupes de teneurs en 235U: une m oyenne de 0,7108%  en poids pour les 
minerais magmatiques, et 0,7106%  en poids pour les gisements dans les grès du 
plateau du Colorado.

J. GEFFROY: M. Apt nous a parlé tout à l’heure du dépôt de Cluff, qui est 
en effet très riche et où l’uranium est très concentré. Ce dépôt de C luff se 
caractérise par des quantités assez considérables d ’or, de nickel, de cobalt, de 
sélénium, de molybdène et de tellure en association avec l’uranium. Mais en 
outre c ’est presque une anomalie mondiale dans les gisements d ’uranium en ce 
qui concerne les teneurs en bore. Dans les grès d ’Athabasca de Cluff, en effet, 
le ciment est parfois constitué par une tourmaline magnésienne très finement 
cristallisée, de sorte que dans les épontes du gisement, et quelquefois dans le 
gisement lui-même, la teneur en bore exprimée en acide borique peut atteindre 
plusieurs % et même 10%. Donc le bore était en mesure d ’arrêter toute réaction 
éventuelle.

K.E. APT: En effet, la tourmaline des grès d ’ Athabasca était de nature à 
empêcher toute criticité, mais je ne suis pas sûr que cette tourmaline ait une 
répartition homogène en profondeur; il peut y avoir eu moins de bore dans 
certaines zones du corps D de Cluff Lake.

Dans le cas de cette tourmaline, on est sûr qu ’elle était syngénétique et donc 
présente avant la concentration de l’uranium. Pour les autres poisons, la séquence 
paragénétique est moins bien connue; c ’ est déjà vrai pour Cluff Lake, et encore 
plus pour d ’autres gisements que nous étudions.
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R. HAGEMANN: Avez-vous fait une évaluation de l’ influence des fissions 
spontanées sur les rapports 14?N d /142Nd que vous avez mesurés? Pour les gise
ments que vous avez étudiés, ¡cette contribution peut-elle expliquer les petites 
différences observées? 1

K.E. APT: Je crois que 'cette contribution est extrêmement petite.
B. POTY: Si je  comprends bien, la grande différence qu ’il y a entre Cluff 

et les autres gisements d ’une part, et Oklo d ’autre part, est une différence d ’âge. 
On pense maintenant qu ’Oklo est vieux d ’au moins 2000 MA; autrement dit, 
les surconcentrations qui ontjdonné naissance au réacteur sont la trace du premier 
gisement filonien d ’uranium du monde.

K.E. APT: Les donnéesj fournies par M. Simpson m ’avaient fait penser que 
les fortes concentrations d ’uranium observées dans les corps algaires du 
Witwatersrand (Val R eef) pouvaient être datées à 2000 MA, ce qui contredirait 
l’opinion exprimée par M. Poty.

P.R. SIMPSON: Les âges que j ’ ai donnés sont fournis par le plom b et 
concernent les minerais d ’uranium. Mais d ’autres âges encore doivent être pris 
en considération pour l’évaluation du gisement. On trouve un granite d ’ environ 
2700 MA dans le socle du Dominian Reef, et les laves qui recouvrent le sommet 
de la série du Witwatersrand ont environ 2300 MA. Ainsi l’âge du dépôt doit se 
situer entre ces deux bornes, lyers 2500 MA — il coïnciderait avec l’ apport d ’autres 
minerais uranifères détritiques plus anciens — et on peut estimer à 2000 MA 
l’âge du remaniement tardif ét de la perte de plom b.

En ce qui concerne l’urànium chimique, nous avons montré il y a deux ans 
à une conférence au Colorado que l’uranium peut co-précipiter avec la pyrite 
authigénique. Je crois savoir qu ’à l’heure actuelle on récupère 40% de l’uranium 
contenu dans les stériles du Witwatersrand en faisont surnager la pyrite, ce qui 
indique qu’une très forte proportion de l’uranium présent au Witwatersrand est 
dû à cette précipitation chimique et que le dépôt a eu lieu il y a environ 2500 MA.
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Résumé—Abstract

LES CHAINES DE MIGRATION] DES PRODUITS DU REACTEUR D’OKLO ET LE 
PROBLEME DU STOCKAGE GEOLOGIQUE DES DECHETS NUCLEAIRES.

Les produits du réacteur d’Oklo s’ échappent premièrement en quittant les grains 
d’uraninite (U 0 2) et deuxièmement en étant transportés hors de la gangue. La sortie du grain 
due au recul de fission est responsable du dépôt rapide dans la gangue de 5 à 10% des produits.
La sortie par diffusion volumique’ est très lente. C’est pendant la période de fonctionnement 
du réacteur que la perte par diffusion a été la plus forte; elle peut avoir été de l’ordre de 10”6 
fraction/a pour les éléments les plus volatils. Les éléments les moins volatils ont été retenus 
dans les grains. Leurs taux de diffusion sont inférieurs à 5 X 10~10 a-1. Si l ’on peut obtenir 
des taux de perte similaires dans l’uraninite (ou la thorianite) synthétique, le taux général de déplace
ment de la plupart des produits du'réacteur sera suffisamment limité pour que pratiquement toutes 
les espèces radioactives décroissent in situ. Les principales conditions géochimiques à remplir 
pour qu’un lieu de stockage soit approprié sont celles qui garantissent la survie de la matrice 
de U 0 2, et en particulier la similitude des valeurs de pH et Eh avec celles d’Oklo.

MIGRATION PATHS FOR O K Lb REACTOR PRODUCTS AND APPLICATIONS TO THE 
PROBLEM OF GEOLOGICAL STORAGE OF NUCLEAR WASTES.

Escape o f  the products from the Oklo reactor proceeds, first, by escape from the 
uraninite (U 0 2) grains and, second, by transport out o f  the gangue. Escape from the grain 
by fission recoil accounts for prompt deposition in the gangue o f 5 -1 0 %  o f  the products.

* Work performed under the auspices o f  the US Energy Research and 
Development Administration.
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Escape by volume diffusion is very slow. The rate o f loss by diffusion was highest during the 
operating period o f  the reactor and may have been o f the order o f  1СГ6 fraction/a for the most 
volatile elements. The least volatile elements have been retained in the grains. Their diffusion 
rates are less than 5 X 10~10/a. If similar loss rates can be achieved in synthetic uraninite (or 
thorianite), the overall rate o f  transport o f most reactor products would be sufficiently limited 
by diffusion to ensure that essentially all the radioactive species would decay in situ. The 
principal geochemical requirements for a suitable storage site are those that ensure the survival 
o f  the U 0 2 matrix, particularly that the pH and Eh are similar to the values at Oklo.

Previous work [1,2,3] has demonstrated wide variations in the rates of 
transport of Oklo products out of the reactor zones. Quantitative or semi- 
quantitative estimates of these rates can be made for those elements which 
were retained in significant amounts but the estimates become qualitative 
for the very mobile elements. On a relative scale the losses are lowest in 
a group of elements including Zr, Nb, Ru, Pd, Ag, Te, the rare earths, Bi,
Th, U, and Pu, and are high in a group including Sr, Mo, Ba, Kr, Xe, Rb, and 
Cs. Retention of the various reactor products varied from a 901 down to 
^  0 . 01%.

In order to evaluate the possible application of studies concerning the 
relative mobility of Oklo products to current and long-range planning for 
the management of reactor wastes, we begin with an examination of the proc
esses which governed the escape of reactor products from the uraninite grains 
in which they were formed into the immediately surrounding gangue. We then 
examine their transport from the gangue to regions outside the reactor zones.

ESCAPE FROM URANINITE GRAINS

a) Escape by Recoil

The recoil range, R, of fission products in mg/cm2 of U02 can be ex
pressed as R = 16.40-0.0825 M where M is the mass of the fission fragment
[4]. If the density of the grain is 10 and the grain radius is 50 ym [5], 
the loss by recoil of mass 90 fragments is 15% and of mass 137 fragments is 
7.6%. In the highest grade ore at Oklo at least one-third of the fragments 
terminated in other grains. Thus the loss of fission products to the gangue 
by prompt recoil is of the order of 10% for the light masses and 51 for the 
heavy masses.

b) Escape by Dissolution and Recrystallization of Grains

Information presented at this meeting on uranium solubilities in the 
Oklo reactor zones [6 ] leads us to conclude that individual uraninite grains 
preserved their characteristic 235U-depleted isotopic ratios to distances of
the order of 1 ym or less from the edge of the grain. From the correspond
ence between uranium concentration, 2” U depletion, and fission product con
centrations in many regions of the reactor, it is also evident that the
initial uranium abundances and geometry of the reactor have, in general,
been well-preserved.
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We interpret these observations to mean that a large part of the ore 
body has retained its initial structure and that the grains have not been 
altered by dissolution and)recrystallization. Consequently, except for the 
fission recoil fraction, release of fission products must have been control
led by the rates of diffusion from the uraninite grains for each of the 
product elements rather than by dissolution or recrystallization of the 
grains. The compositional stability of the uraninite contrasts with the 
surrounding clay gangue which appears to have been completely altered since 
the nuclear chain reaction!

c) Escape by Diffusion

Uraninite grains crystallize in the fluorite structure. The crystals 
are very stable and resistjmetamictization even at very high radiation 
levels. Boyko [7] found oftly a broadening of diffraction peak maxima at 
exposures of U02 up to 3.4 x 1018 fissions/cm3. Пае broadening was due prin
cipally to lattice strain.\ Thus, for example, Wait [8] found the lattice 
expansion of single crystal U02 saturated at a value of 0.004 Â at 1.9 x 1016 
fissions/cm3 exposure and then undergoes no further change at 50 times this 
exposure. The effect disappeared completely on annealing at 200°C. At very 
high exposures, of the order of 1021 fissions/cm3, structural changes and 
apparent onset of vitrification occurs. The fission density at Oklo was of
the order of 1020 fission/cm3.

i
Measurements of the rate of diffusion of fission products in high tem

perature reactor fuel elements indicate that the process is highly complex 
and is probably dominated by the vapor pressures of the elements at temper
atures of the order of 2000°C. But at the low temperatures and moderate 
bumups in the Oklo reactor, volume diffusion probably prevailed. Rates of 
migration by volume diffusion in the stable fluorite lattice vary greatly 
with the element involved but are, in general, very slow. On the basis of 
ionic size only, elements which do not fit  the lattice very well, including 
Nb, Mo, Tc, Ru, Rh, Ag, Inf, Sn, Sb, Те, Ba, and Pb, should migrate out of 
the uraninite in geological times. Elements which fit poorly into the 
lattice, such as Kr, Xe, Rb, and Cs, should diffuse much more rapidly.
Elements which approximately match the lattice size and may be significantly
retained are Zr, Pd, and Sr. Elements with ionic radii most compatible with
the lattice size include the rare earths, the actinides (in +3 and +4 states),
Bi, and the divalent cations of Ca and Cd.

I
Some ion probe observations of the distribution of elements between 

uraninite and the immediately surrounding gangue exist for Si, K, Ca, Ti, Fe, 
Sr, Zr, Ru, Pd, Ce, Nd, Pb, and Th [3]. In the rich irradiated ore the 
uraninite grains contain essentially all of the Ca, rare earths, Pd, Pb, and 
Th. Sr and Ru are in the 'gangue. Zr is disseminated between uraninite and 
clay. ' 1

The degree of retention is not known for all of the reactor product 
elements. However, based ¡on the existing measurements, we have used an 
approximate solution for diffusion to estimate values or limits on D/a2 for 
the diffusion of several of the product elements from the uraninite grains.
The approximation used is:

C_i ^ e-0r2D/a2)t 
Ci

where Ĉ  is the initial concentration, Ĉ  the final concentration, and a is 
the grain radius.
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Among the elements which appear to have been retained quantitatively in 
the uraninite are Pd, the lighter rare earths, and Th. We also include Pu,
Am, and Cm in this group because they form solid solutions in the uraninite, 
fit the ionic lattice, and should behave like Th. D/a2 for these elements 
is s 5 x 10“12/a. For this group of elements diffusion from uraninite is so 
slow that it is clear that their losses from the reactor zone were entirely 
controlled by the diffusion rate and not by their subsequent geochemical 
behavior. This observation is important because it means that the transport 
rate of such elements is determined by the initial matrix. The necessary 
geochemical conditions are only those which insure the survival of the uranin
ite.

Other elements which appear to have been retained nearly quantitatively 
in the ore include Nb, Zr, Ru, Ag, and Te. Because they do not fit the 
crystalline lattice well and are observed, in some cases, to have diffused 
out of the uraninite, it can be assumed that they underwent secondary pre
cipitation to a highly insoluble mineral form after diffusion and were 
retained in the gangue. We assume that values of D/a2 for such elements can 
be as high as 1 x 10"10/a leading to losses of the order of 90% from the 
uraninite into the gangue.

The extent to which Sr and Ba were retained in the reactor appears to 
vary within the range 0.1%-10?. . Mo was retained to the extent of  ̂ 10$.
The corresponding values of D/a2 in uraninite fall in the range 1-3.5 x 
10~10/a.

Elements which have been poorly retained in the reactor, from 1% down 
to 0.01%, include Kr. Rb, and Xe. The group may also include Cs, Cd, and I. 
The estimate for D/a for losses  ̂ 99% is  ̂ 2.3 x 10~10/a. An upper limit 
on D/a2 for retention of 0.01% of a reactor product is 5 x 10"10/a, For 
reasons discussed below, major losses of the more volatile fission products 
could have occurred during a high temperature О 400°C) operating period of 
the reactor and the subsequent diffusion rates at lower temperatures may 
have been lower.

The isotope 90Sr has a 29 a half-life. Maeck [9] compared the isotopic 
abundance of Zr to other fission product Zr isotopes and concluded that 
 ̂ 5% of mass 90 may have been lost, presumably due to the higher geochemical 

mobility of 90Sr before it decayed to 90Y and then 90Zr. However, this loss,
if it is real, could be due to the recoil of mass 90 fragments into the
gangue followed by their transport out of the reactor in times comparable to 
the 90Sr half-life. Diffusion of 90Sr from uraninite grains in times com
parable to 29 a was probably much too low to be measurable.

Deficits of "Ru of 20-30% have been reported in some samples within 
the reactor zones [9,10]. There is also an excess of 99Ru in some periph
eral samples [11]. These effects are attributed to the diffusion and sub
sequent removal from the gangue of 99Tc in times comparable to its half-life 
(2.13 x 105 a). A value of D/a2 of л, 10"7/a for Tc would account for the 
highest observed losses. This value is considerably higher than any of the 
previously calculated numbers but can not be compared directly with them.
The 99Tc could only have diffused during the operating period of the reactor 
when the temperature may have been of the order of 400°C [12]. If the 25°C
value of D/a for Tc is assumed to be 2 x 10"10, the activation energy for
diffusion between 25°C and 400°C would have to be 6 kilocalories/mole to 
account for the value 10'7 at the higher temperature. This low energy of 
activation is characteristic of the diffusion process at temperatures below
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the so-called Tarranan temperature, i .e . ,  the point at which it is assumed 
that temperature-caused defects in the crystal become greater than the popu
lation of initial defects. I It would be useful to check these assumptions by 
irradiating some of the Oklo ore and measuring the Tc diffusion rate as a 
function of temperature. It may be possible to use the "Ru deficit to 
estimate reactor temperatures.

Lead appears to be a relatively mobile element. Approximately 75% of 
the lead, made chiefly by alpha decay of 23eU, has diffused out of uraninite.
A fraction of this amount, ^ 10%, has been retained as galena (PbS) in the 
gangue.

The problem of lead diffusion from minerals has been considered in Pb-U 
geochronological applications. Using the notation of Tilton [13] we may write

Ü = _6_ ^ t - n V D t / a 2. ^

^ ir2 n_2 n2(X-n2TT2D/a2)

where С is the average concentration of lead in a spherical grain, N is the 
present concentration of uranium, X is the uranium decay constant, and a is 
the effective grain radiusJ Solutions for this equation have been tabulated 
by Nicolaysen [14] for various values of Aa2/D. We have used the equation 
to estimate a value of D/a2 for Pb in Oklo, i f  the loss is due to continuous 
diffusion from spherical grains, of 3.5 x 10“1 Va. This rate is character
istic of lower grade portions of the Oklo deposit as well as the very rich 
reactor zones.

Discordancy in the ages of a number of natural minerals appears to be
due to the diffusion of ten to fifty percent of the radiogenic lead. The
corresponding diffusion rate is somewhat lower than at Oklo. For example, 
some discrepancies in Finnish and U.S. zircons which give 206Pb/238U ages 
of 'v 1800 m.a.1 in contrast ¡with 2 0 7Pb/2 06Pb ages of ъ 2600 m.a. [14] can be 
explained by assuming continuous diffusion of lead with a rate correspond
ing to a value of D/a2 of ^ 10"l i/a.

ESCAPE FROM THE REACTOR ZONE

Brookins discusses thé geochemical stability and relative mobility of 
a number of fission products after they have wholly or largely diffused out 
of the uraninite grains [15]. As mentioned earlier in this paper, on the 
basis of ionic size the elements which diffused out of the uraninite include 
Kr, Xe, Rb, Cs, Nb, Mo, Tc} Ru, Rh, Ag, In, Sb, Te, Ba, and Pb. Some of 
these elements then formedjinsoluble compounds. According to Brookins, 
elements which might form stable sulfides in the gangue include Mo, Tc, Ru, 
Ag, Cd, In, Sb, and Pb. Elements which might have been retained as oxides 
include Nb, Tc, Ru, In, and Sn. Zr is most stable as the silicate but might 
have been retained as an oxide. Rh and Te would probably be retained as the 
metal. !

Quantitative data for ' Zr, Nb, and Ru indicate that they were wholly 
retained. A small fraction of "Tc and a major fraction of the Mo and Pb 
were lost. Qualitative data indicate that Cd may have been lost. Rh, Ag,

1 m.a. = 106 years throughout this paper.
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and Te were significantly retained. On the whole, these observations suggest 
that the elements which were least mobile after leaving the uraninite formed 
insoluble oxides, silicates, or metals. The elements which precipitated as 
sulfides were relatively more mobile.

Due to the fact that large quantities of lead were formed from the 
decay of uranium, more detailed estimates of lead transport rates can be 
made for Oklo. The ore contains macroscopic crystals of galena formed from 
almost pure radiogenic lead. Based on the data presented by Branche [16], 
only 51 of the lead which diffused from the uraninite has been retained as 
galena although pyrites sulfur is present (> II pyrites S by weight). If 
we assume that an approximate equilibrium has been approached between the 
amount of lead which leaves the uraninite and the amount which leaves the 
reactor zone, we can estimate the rate for transport out of the reactor zone 
from the equation:

^Pb(in U) ^diffusion ^Pb(in gangue) t̂ransport out’

The ratio of lead in the uraninite to lead in the gangue is 'v 10. Based on 
the previous estimate of D/a2 for lead, we take \jiffusion equal to 3.5 x
10"10/a. Therefore, X. . . is 3.5 x 10"9/a.' ’ transport out '

Although iron pyrites present in the Oklo gangue are presumably consid
erably less mobile than galena, based on observations of the relative mobil
ity of these sulfides in other Precambrian deposits, the iron shows no evi
dence of exposure to neutrons and appears to have been largely replaced which 
tends to support the suggestion that the insoluble sulfides in the Oklo ore 
have beén mobilized.

CONCLUSIONS AND REMARKS ABOUT APPLICATIONS TO REACTOR WASTE MANAGEMENT

The Oklo data demonstrate that, in general, the uraninite grains were 
remarkably stable. This conclusion is based not only on the absence of 
replacement effects on the uranium isotopic ratios at the edges of uraninite 
grains but also on the agreement between uranium concentrations, isotopic 
depletions, and retained rare earth concentrations. Indeed, small uranium 
and fission product migration effects are observed, particularly at the 
borders of reactor zones, which give rise to dispersion "haloes." But if  
uranium loss rates had averaged more than 10'10/a over the reactors, much 
larger anomalies should have occurred. Similar loss rate limits should 
apply to Pu, Am, and Cm which form solid solutions in the uraninite lattice 
and which should diffuse out of the lattice at even slower rates than the 
limit on the dissolution rate of the uraninite.

Reactor products which diffused out of the uraninite matrix and subse
quently formed insoluble oxides, silicates, or metals were largely retained 
in the reactor zones. Several elements which were more stable as insoluble 
sulfides were only partially retained. The remaining elements were largely 
lost in the form of soluble ions or complexes.

The overall loss rates estimated here are probably never appreciably 
higher than 10'6/a for the most volatile elements during the operating period 
of the reactor. If a highly stable matrix such as synthetic uraninite were 
used for the storage of reactor wastes in appropriate geological and geo
chemical environments and if  the storage temperature could be held below
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400°C, the highest loss rates from the matrix to the immediately surrounding 
environment should remain less than 10"6/a. The least volatile elements, 
such as Pu, should be released at rates considerably less than 10’ 1°/a. The 
released radioactive elements would be further retained and reduced before 
entering the biosphere by additional interactions with the surrounding medium.

This picture is clearly oversinplified. It contains several assumptions. 
The most important assumptions are 1) that synthetic uraninite will behave 
like the natural Oklo uranium mineral ; 2) that the early intense radiation
field will not lead to loss of the desirable crystalline properties of ura
ninite; 3) that temperatures of the stored material will not rise to values 
so high that they lead to a different pattern than at Oklo; and 4) that the 
geochemical conditions which were responsible for the stability of the Oklo 
uraninite can be sufficiently specified, satisfactorily reproduced, and 
assumed to persist for a long period. A detailed discussion of each of these 
problems falls outside the planned scope of this paper. However, we believe 
that these uncertainties will probably be favorably resolved and that syn
thetic uraninite (or synthetic thorianite) will eventually prove useful for 
the long-term storage of reactor products in geological sites.
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Résumé—Abstract

L’ EXPERIENCE DE LA RETENTION NATURELLE ET SON INTERET POUR LA 
GESTION DES DECHETS NUCLEAIRES.

Il est nécessaire à l’heure actuelle de fournir au public et à ses représentants des 
informations qui leur permettent de juger de l’efficacité et de la sécurité des méthodes 
d’élimination des déchets nucléaires. On pourrait satisfaire une grande partie de ce besoin en 
présentant de façon intelligente et intelligible les informations relatives à la rétention des déchets 
d’ Oklo et d’ autres matières radioactives dans des dépôts accidentels au sein de formations 
géologiques. Cette information serait particulièrement utile en attendant que l ’on ait conçu, 
autorisé, construit et essayé des dépôts délibérément destinés à cette fin. L’expérience des 
dépôts naturels et accidentels fournit des renseignements sur une vaste gamme de questions, 
les plus intéressantes étant la durée des démonstrations, la nature des déchets solidifiés, 
l’environnement géologique des déchets et les divers éléments radioactifs en cause.

RELEVANCE OF NATURAL RETENTION EXPERIENCE TO NUCLEAR 
WASTE MANAGEMENT.

A current need exists for providing the public and its representatives with enough informa
tion to judge the effectiveness and safety o f  nuclear waste disposal. This need might be largely 
fulfilled by careful and understandable presentations o f  relevant information from the 
experiences o f retaining Oklo wastes and other radioactive materials in inadvertent repositories 
in geological media. This information would be particularly helpful during the interim while 
deliberate repositories for wastes are being designed, licensed, built and proven. Experiences 
with natural and inadvertent repositories give information on a broad range o f factors. Factors 
o f  interest include time-spans o f  demonstrations, nature o f  the solidified waste form, geological 
surroundings o f the wastes, and the different radioactive elements involved.

INTRODUCTION

The public, i ts  representatives, and government o f f ic ia ls  are 
concerned about when and i f  nuclear waste management w il l  be proven to 
be safe, p a rticu la rly  by demonstrating a repository. The f i r s t  geologic 
repository fo r nuclear energy wastes w ill not be operational u n til 
1985, i f  schedules are met. In the interim , perhaps presenting a 
composite o f information from the Oklo phenomenon and from other experiences
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in geologically retaining large amounts o f rad ioactiv ity  might serve as 
adequate a lte rnative  demonstrations from which to judge. The question 
is  whether such experience is  s u ffic ie n tly  relevant to nuclear power 
wastes and is  adequate in scope to reassure the public and government 
o f f ic ia ls .

PUBLIC ACTIONS

In the USA, several public actions have had the e ffec t o f o f f ic ia l ly  
requiring that waste management be proven. A court action in the Vermont 
Yankee case required that environmental impact statements used in 
licensing individual ligh t-w ater reactors consider the fu l l  fuel cycle, 
p a rticu la rly  the disposal aspects o f waste management. The U.S. Nuclear 
Regulatory Commission (NRC) has prepared reports [1 ] fo r th is  purpose. 
Whether these reports are acceptable is  a question now undergoing higher 
court review. A pe tition  to re fra in  from granting operating licenses 
has been rejected by the NRC [2] with arguments including "The Commission 
would not continue to license reactors i f  i t  did not have reasonable 
confidence that the wastes can and w il l  in due course be disposed o f 
safe ly."

Another s ig n ifica n t public action in the USA was le g is la tive . The 
State o f C aliforn ia passed a law requiring that a demonstrated technology 
or means fo r waste management be approved before additional nuclear 
power reactors can be ins ta lled  [3 ].

The 1985 schedule fo r the f i r s t  U.S. geologic repository o f nuclear 
power wastes is  pa rtly  determined by design and construction, but also 
by licensing requirements. Congress has required [4 ] that repositories 
o f high-level wastes be licensed by the NRC. Licensing f i r s t  requires 
environmental impact statements, as well as promulgation o f regulations 
governing disposal. Public hearings might add itiona lly  be needed before 
a repository can become operational. The construction w il l  necessarily 
be fo r a fu ll-s iz e  project requiring careful planning and great care.
These time-consuming and deliberate actions, in themselves, might not 
sa tis fy  the foregoing public concern about fu rther licensing. However, 
additional nuclear reactors are expected to be needed before successful 
operation o f the f i r s t  geologic repository is  demonstrated.

Past and recent changes in  o f f ic ia l policy have tended to dispel 
any public concept tha t developing a waste repository is  a s tra igh t
forward process. F irs t Lyons [5 ] was proposed as a s a lt repository and 
then disavowed. Then a Retrievable Surface Storage F a c ility  was proposed
[6] and also disavowed. Thereafter, plans returned to geologic disposal, 
including disposal o f spent fuel possibly in a manner enabling re tr ie v - 
a b il i ty  [7 ]. The public wariness about waste management seems also to 
be reflected by actions o f some State governors and legislatures [8 ] in 
forbidding or re s tr ic tin g  repositories in th e ir  States.

A question to be explored is  whether a composite o f information on 
wastes in natural fiss ion  reactors and other inadvertent repositories 
can provide the public and government o f f ic ia ls  with adequate waste 
management information during the interim  before the deliberate ly 
constructed repositories are operational and proven.
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The NRC is  preparing regulations fo r a ll aspects o f waste management, 
including s o lid if ic a tio n , transportation, repository location, repository 
construction, and operation. The preliminary considerations [9 ] fo r 
c r ite r ia  that might regulate s o lid ific a tio n  methods are largely based on 
two factors. One is  the need fo r chemical and thermal s ta b ility  o f the 
packaged waste form, to l im it  the effects of potential hazards during 
storage and transportation to the repository. The other need is  to 
minimize the risks and the occupational exposures to radiation resulting 
from each s o lid ific a tio n  process. A fter wastes have been emplaced in a 
repository, geologic barriers are considered to be the primary reliance 
fo r protecting the public. This hierarchy o f reliances resulted from a 
systems analysis o f the overall waste management problem [9 ].

The preliminary performance c r ite r ia  [9 ] on s o lid ific a tio n  are 
expressed in terms o f the fraction  o f radioactive material that can 
escape as a resu lt o f f i r e ,  impact, or puncture o f a shipping un it 
containing waste, before emplacement in a repository. Another c rite rio n  
is  the fraction  that would dissolve i f  immersed in water fo r observable 
times following a pre-emplacement accident.

Whether the waste so lid  is  a calcine, a glass, or c rys ta lline  
determines the range o f temperatures required fo r s o lid ific a tio n .
The process temperature is  lower fo r calcine than fo r the glass or 
c rys ta lline  forms. C rysta lline waste might involve the most complex 
handling steps [10]. Increased process temperature and handling steps 
generally resu lt in greater ris k  o f accidential and routine release of 
rad ioactiv ity . Already, in the nuclear industry, the occupational 
cumulative doses o f radiation are larger than the cumulative public 
exposures. Therefore, so lid ific a tio n s  other than calcine are l ik e ly  to 
somewhat increase both to ta l exposures and the fraction that is  occupational.

These considerations about the waste form emphasize effects that 
are short-term, being comparable to human life tim es. In re a lity , 
short-term effects often receive more emphasis in systems analyses, 
because information and confidence in predicting these happenings are 
more complete. Notwithstanding the success and power o f systems analysis, 
many people in tu it iv e ly  instead have greater concerns about the long
term performance o f waste management. This concern is  pa rtly  based on 
inadequate completeness and accuracy in long-term analyses, pa rticu la rly  
over geologic times.

Underground structures fo r waste management can perhaps be engineered 
with confidence to la s t centuries or even m illennia. This is  s u ffic ie n tly  
long fo r the fiss ion  products to have decayed to the point that the 
remaining hazard w ill be basically from the transuranic elements in the 
waste [1,11]. Thereafter, the adequacy o f human design and construction 
experience is  questionable fo r predicting the retention o f these long- 
lived transuranic elements in repositories. In th is  connection, experience 
with natural retention o f actinide elements might be pa rticu la rly  relevant 
to present fo r public decisions.

The geologic medium in which the repository w ill be placed, together 
with the regional geologic se tting , w il l  be important parts o f regulations 
fo r licensing respository sites [12,13].

REGULATIONS AND SAFETY ANALYSES
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CONCENTRATIONS OF RADIOACTIVE MATERIALS

Methods fo r providing information about the possible danger from 
buried nuclear wastes include comparisons with toxic ores [14] or 
natura lly  occurring radioactive materials. Uranium ore bodies which can 
a ffec t the public are near the surface o f the earth, from where the 
daughter element radium can seep in to  water supplies and i ts  daughter 
element radon can be exhaled into the a ir*  .Afterthese uranium ores are 
mined and milled fo r nuclear energy, the Th parent o f radium and 
radon remains in the ta ilings,w h ich, in general, w ill be located much 
nearer to the surface than before the uranium was mined.

I t  is  informative to make rough comparisons between rad io tox ic ities  
o f the uranium consumed in producing nuclear energy, the spent fuel 
stored fo r reprocessing or disposal, and the wastes a fte r being in the 
fin a l repository. Spent fuel is  about s ix  orders o f magnitude more 
radiotoxic than the uranium consumed. A fter about a thousand years, 
when the fiss ion  products have essentia lly decayed, the rad io tox ic ity  of 
wastes compared to that o f the uranium consumed w ill be about one order 
o f magnitude greater i f  plutonium has been reprocessed from the fuels 
and about two orders o f magnitude greater i f  unprocessed spent fuel is 
stored [1,11]. In regard to positions, the waste repository depth w ill 
generally be an order o f magnitude deeper than uranium ore bodies that 
are mined. Thus, compared to the uranium ore consumed, nuclear wastes 
decrease from highly more radiotoxic to about an order o f magnitude more 
radiotoxic a fte r a thousand years, are about an order o f magnitude 
deeper, and might be sp a tia lly  somewhat more concentrated than the 
uranium ore. When m ill ta ilin g s  are omitted from th is  future comparison, 
the overall long-term effects upon the general public are then perhaps 
comparable. Local exceptions could occur in  the v ic in ity  o f the waste 
repositories from any accidental or future intentional releases o f 
wastes.

USE OF NATURAL RETENTION EXPERIENCE

Long-term retention and migration experience has been obtained from 
the Oklo phenomenon fo r various elements and from the existence of 
bodies o f na tura lly  occurring radioactive ores. Other experiences have 
been over a decade or two. These include the hundreds o f contained 
underground nuclear explosions 15], the Canadian experience with buried 
glass beads containing high-level wastes [16], and wastes that have 
leaked into so ils  in  the United States [17] and Canada [18].

These experiences provide demonstrations o f fu l l  or pa rtia l retention 
under a variety o f relevant factors. One o f these factors is  time.
Both Oklo and natural ore bodies provide experience fo r more than the 
thousand years that are o f in te rest fo r retaining fiss ion  products.
Even the decade or two o f other experience are important fo r knowledge 
about the important nuclides having h a lf- liv e s  comparable to human 
life tim e s , p a rticu la rly  137qs and 90sr . Another factor is  the s o lid ifie d  
form o f the wastes. Oklo experience was basically with c rys ta lline  
solids, while much o f the wastes from underground nuclear explosions is  
o f v i t r i f ie d  form. Another factor is  migration in so ils  or rocks a fte r 
wastes leach from the s o lid ifie d  form. A ll these éxperienees provide 
re a lis t ic  information on migration fo r a variety o f hydrological and 
chemical conditions.
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Further in terpretations and accumulations o f data from these 
experiences could inform the public and government o f f ic ia ls  about the 
body of existing knowledge on waste disposai performance. The challenge 
fo r scientis ts  is  to provide information that is  understandable to the 
public, s u ffic ie n tly  complete to allow decisions, and care fu lly  selected 
fo r relevance.

STABILITY OF WASTE SOLIDIFICATIONS

Crystalline forms o f waste have the in tr in s ic  advantage o f being 
thermodynamically the most stable. Other solids at higher thermodynamic 
potentia ls convert to c rys ta lline  forms over long periods o f time, 
especially when subjected to elevated temperatures. In th is  conversion, 
some elements in the contained wastes might not be incorporated into 
the c rys ta lline  matrix and so might more readily dissolve. Crystalline 
forms found in Oklo ores and in other natural ore bodies are o f in terest 
by demonstrably having lasted fo r geologic times. The metamict process, 
which degrades crystals by radiation [19], might be more important fo r 
the higher specific a c tiv ity  wastes from nuclear power than Oklo 
phenomenon.

V itr if ie d  materials in  nature are known to slowly erode by 
ex fo lia tin g  hydrated layers [21]. To apply th is  and the corresponding 
laboratory experience to waste management, i t  is  necessary prim arily  to 
estimate the temperature increase o f v i t r i f ie d  wastes in a repository. 
This w ill partly  depend upon when, during the thermal decay o f the 
wastes, the underground repository returns to lith o s ta tic  pressure a fte r 
being closed. The much higher l ith o s ta tic  pressures could increase 
corrosion by enabling water to be superheated.

Leaching is  an important concern in the decomposition o f s o lid ifie d  
wastes. The e ffe c t increases with increased surface areas from cracking 
and ex fo lia tio n . Calcined wastes leach more readily than v i t r i f ie d  or 
c rys ta lline  forms [9 ].

ABILITY TO DUPLICATE NATURAL EXPERIENCE

Any reliance on the proven performances o f natural and inadvertent 
experiences with wastes requires tha t man-formed wastes mimic those of 
nature, both in th e ir  composition and in th e ir surrounding environment.
For th is  purpose, i t  is  important both to develop methods fo r confidently 
mimicking nature and, i f  successful, to convincingly present these to the 
public and government o f f ic ia ls  fo r th e ir  evaluation. The laboratory methods 
include the trad itiona l ones o f geologists, plus new methods o f electron 
and ion microprobes and diagnostic uses o f ion beams.

The U.S. Department o f Energy is  developing the incorporation o f 
wastes in crysta ls , called "supercalcine" [20]. Compared to Oklo experience, 
th is  approach has the potential advantage o f also crysta liz ing  the 
a lka li and a lka li earth elements, which were not well retained in Oklo 
ores. An example is  the possible use o f po lluc ite  to retain cesium, 
as i t  is  natura lly  retained in nature.

The USA is  currently deferring in d e fin ite ly  the reprocessing of 
commercial nuclear wastes. Consequently, any geologic storage or disposal
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of wastes from commercial nuclear power w ill necessarily be as spent 
fue l. Since spent fuel is  p rac tica lly  a ll in  uraninite form, the experience 
o f uraninite ore retention in Oklo is  p a rticu la rly  relevant.

INTERIM STORAGE

Oklo and other waste retention experiences have only lim ited relevance 
to interim  surface storage o f nuclear wastes. Surface storage is  now 
used fo r a ll spent fuel while preparations are being made fo r geologic 
disposal. Surface storage would continue i f  geologic repositories are 
delayed fo r technical reasons or fo r lack o f public acceptance.

The primary barriers to rad ioac tiv ity  release from spent fuel are 
the claddings, which have proven in te g rity  fo r almost two decades [22].
The s ta b ility  o f spent fuel i t s e l f  becomes important as claddings
fa i l .  In th is  connection, the Oklo experience provides relevant information
on the s ta b ility  o f wastes in uranin ite .

CONCLUSIONS

The public and i ts  representatives would be well served by coherent, 
complete, and understandable recountings o f the various natural and 
inadvertent waste retention experiences that are relevant to waste 
management. For a ll such issues that could cause harm, the public needs 
complete information, both to have knowledge and to fa c il i ta te  public 
decisions. The following information seems relevant fo r waste management:
1) the quantities and locations o f radioactive wastes in terms that the 
public can q u a lita tiv e ly  evaluate; 2) the nature o f the a lternative 
s o lid ific a tio n  forms fo r wastes, expressed in terms that provide the 
public with a feeling fo r retention performances over d iffe re n t time 
spans; 3) the hazards associated with fabricating and handling the 
d iffe re n t s o lid ifie d  wastes, both to the public and occupationally; and 
4) the extent o f assurance that sc ien tis ts  and engineers can provide 
about how well various waste management practices would mimic the successes, 
or fa ilu re s , o f waste retention in natural and inadvertent repositories.
Even less-than-convincing presentations can nevertheless provide openness 
o f information fo r the public.

I f ,  fo r various reasons, deliberate geological repositories are 
rejected, interim  storage would need to be extended. The Oklo phenomenon 
would then provide lim ited relevant experience. Permanent disposal 
u ltim ately might be by some other means, such as seabed or e x tra te rre s tr ia l. 
However, no previous experience o f any significance appears to be relevant 
and available.
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Discussion générale

La discussion s ’est articulée autour de trois thèmes: capacité de rétention de 
l’uraninite — capacité de rétention de la gangue — migrations dans l ’environnement.

1. Capacité de rétention de l’uraninite

A.T. JAKUBICK: Je voudrais poser une question à M. Cowan. Je suppose 
que les coefficients de diffusion que vous mentionnez sont des coefficients 
apparents, puisque les conditions de pH, Eh, température et pression ont beau
coup varié au cours du temps. Quelles conditions avez-vous considérées?

G.A. COWAN: Nous n’avons pas postulé de conditions particulières; nous 
avons simplement exprimé l’ ordre de grandeur des coefficients, supposés constants 
au cours du temps, qui permettent de retrouver les quantités de produits restés 
dans l’uraninite. Je pense d ’ailleurs que les coefficients de diffusion ne dépendent 
pas beaucoup des pH, Eh ou de la pression; par contre bien entendu ils dépendent 
de la température, surtout pour les éléments les plus volatils. Les ordres de 
grandeur sont déjà instructifs; en fait, chaque fois que des quantités significatives 
sont restées dans l’uranium, cela veut dire que les coefficients de perte annuels 
ont été extraordinairement petits, disons moins de 10-10, donc beaucoup plus 
petits que dans les verres par exemple.

P.R. SIMPSON: A-t-on une idée de la répartition des produits de fission 
dans les différentes phases minéralogiques?

G.A. COWAN: Oui, les observations à la microsonde ionique, effectuées 
principalement en France par Mme Havette, ont permis de savoir quels sont les 
éléments qui sont restés dans les grains d ’uraninite; je  mè suis appuyé sur ce 
travail.
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Andrée HAVETTE: Je précise que si on peut en général assez bien identifier 
les produits de fission dans les grains d ’uraninite, c ’est beaucoup plus délicat pour 
la gangue, et d’ailleurs on ne peut pas distinguer les différentes phases minéralo- 
giques de la gangue.

J. G E FFR O Y : Le réseau de l’uraninite est extrêmement stable, mais il ne 
l’ est que s’ il est préservé de l’ influence des agents oxydants qui transforment 
U4+en U6+. Par contre, il existe un réseau qui résiste admirablement aux agents 
supergènes, c ’ est celui de la thorianite, puisque Th6+ n’existe pas dans }a nature. 
Alors, je me permets une suggestion: si le plutonium pouvait être substitué 
isomorphiquement au thorium dans la thorianite, comm e il l’ est à l’uranium 
dans l’uraninite, est-ce que ce ne serait pas un matériau encore plus favorable?

G. A. COWAN: Je suis tout à fait d’accord, et j ’ y ai d ’ailleurs pensé; je n ’en 
ai pas parlé pour ne pas faire trop d’ extrapolations par rapport à l’ expérience d ’Oklo. 
L’uranium, le thorium et le plutonium sont complètement compatibles de 0 à 
100%; ils forment des solutions solides.

G. DEARNALEY: Les études à la microsonde ionique ont montré une 
remarquable stabilité de nombreux produits de fission et actinides dans l’uraninite, 
à l’ échelle de quelques micromètres. C’est d ’autant plus frappant que nous savons 
maintenant que des températures atteignant 500°C ont été maintenues peut-être 
pendant de longues périodes.

Je voudrais faire remarquer que quelques impuretés telles que le titane, le 
calcium et le manganèse, qui sont présents à Oklo et corrélés avec l’uranium, 
peuvent avoir joué un rôle important en maintenant de bas niveaux de transport 
de cations dans le réseau cristallin. Le problème est, sous bien des aspects, 
semblable à celui de l’ inhibition de l’ oxydation thermique dans les métaux par 
addition de très petites quantités d ’éléments d ’alliage.

A  Harwell, nous avons utilisé la technique d ’implantation d ’ions comm e 
m oyen de synthétiser des couches superficielles, pour l’ étude de l’ oxydation 
thermique. Par l’ analyse des mouvements des différents cations qui ont été 
introduits, nous en avons beaucoup appris sur les mécanismes d ’ oxydation, et 
je pense que certaines conclusions peuvent être appliquées aux problèmes d ’Oklo.

La diffusion à l’état solide dans les matériaux cristallisés se fait préférentielle- 
ment le long de défauts, tels que des limites de grains ou des dislocations, et les 
impuretés qui ne s’ajustent pas bien au réseau ont tendance à précipiter à l’endroit 
de ces défauts, et à les marquer en formant des oxydes mixtes avec le matériau 
hôte. Certains oxydes binaires, les perowskites, et dans une moindre mesure les 
spinelles, possèdent un haut degré de coordination ionique et d ’énergie de réseau. 
Les défauts sont inhibés dans de telles structures, et la migration atomique, qui 
passe par les lacunes, est donc réduite. De ce point de vue, la présence de titane 
et de manganèse dans les minerais d ’Oklo est très intéressante, car ces éléments 
forment, en combinaison avec les terres rares et les actinides, des perowskites 
de grande stabilité.
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C’est ainsi que nous avons montré à Harwell que l’ oxydation du titane est 
fortement réduite par implantation ionique de terres rares telles que l’europium 
ou l’ ytterbium, et que cette inhibition se produit préférentiellement le long des 
parcours de diffusion. La quantité de terres rares nécessaire est très petite (moins 
de 100 ppm).

Pour l’uranium, l’ implantation ionique de titane réduit considérablement 
le taux d’ oxydation, et nous pensons que l’ explication la plus plausible est la 
formation d’une perowskite uranium-titane.

La présence de calcium dans l’uraninite d ’Oklo est également significative.
La substitution du calcium à d ’autres cations de valence supérieure a un effet de 
compensation de charge avec augmentation des énergies de Madelung pour le 
réseau. Les conséquences peuvent être importantes, par exemple si on substitue 
du calcium au lanthane dans LaCr03, on augmente beaucoup la stabilité thermique 
et la résistance mécanique.

La perowskite mixte (U, Ca) T i0 3 existe dans la nature: c ’est la brannerite; 
nous suggérons que ce minéral a pu se former à l’ intérieur de l’uraninite d ’Oklo, 
marquant peut-être les parcours le long desquels les transports d ’ions auraient pu 
se produire. C’est une remarque importante, si on veut réaliser de manière satis
faisante la synthèse d ’une uraninite destinée au stockage des déchets nucléaires.

Le manganèse a pu jouer un rôle analogue, puisqu’ il y a des perowskites 
avec manganèse et terres rares dans lesquelles il a été prouvé que le calcium, une 
fois encore, peut accroître la stabilité. Ces matériaux ont des applications poten
tielles com m e catalyseurs dans les procédés d ’ oxydo-réduction, et c ’ est pourquoi 
on a développé des techniques de fabrication. Les températures impliquées né 
sont pas très élevées. Les ruthénates peuvent jouer également ce rôle.

Finalement, je  pense que le rôle de catalyseur des perowskites devrait être 
pris en considération lorsqu’on s’ intéresse aux réactions d ’ oxydo-réduction à la 
surface du corps minéralisé en contact avec les solutions d’ eau chaude; les taux 
de réaction ont pu être modifiés dans des proportions importantes.

2. Capacité de rétention de la gangue

C. FREJACQUES: Je dirais que, pour ma part, je suis plus intéressé par la 
migration des produits de fission dans la gangue, à l’extérieur des grains d ’uraninite, 
que par ce qui s’ est passé à l’ intérieur de ces grains. En effet vous savez qu’en 
France, com m e dans d’autres pays, nous.développons un procédé de stockage des 
déchets radioactifs par vitrification, qui apparaît très prometteur; c ’est probable
ment la solution industrielle la plus satisfaisante. Le problème se pose pour le 
très long terme, puisque la capacité de rétention de ces verres est excellente, mais 
naturellement elle n’ est pas infinie.

Je voudrais d ’abord bien situer le problème, en rappelant qu’au bout de 
500 ans, l’ activité résiduelle des produits de fission est du même ordre de grandeur
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que l’ activité des stériles de l’uranium qui a servi à fabriquer les combustibles d’ où 
sont issus ces produits de fission. Le problèm e pratique qui se pose est donc le 
suivant: au bout de combien de temps et dans quel milieu peut-on stocker défini
tivement les verres contenant les déchets? Il faut trouver des milieux dans lesquels 
les taux de lixiviation par les nappes phréatiques soient extrêmement faibles.

Je pense que les observations faites autour des réacteurs d’Oklo peuvent, 
sinon nous apporter des réponses précises, du moins nous aider à trouver des 
solutions, et en particulier nous donner des idées sur les expériences qu ’il faudrait 
faire pour déterminer les conditions les plus favorables.

Un autre point important est celui des transuraniens; il semble que l’ on ait 
eu une très bonne rétention pour le plutonium, c ’est un point important; mal
heureusement il est beaucoup plus difficile d ’obtenir des renseignements sur 
l’ américium; je ne sais pas si M. Cowan a d ’autres idées sur ce sujet.

En conclusion je suis intéressé par les conditions géologiques précises qui 
ont prévalu pendant les quelques centaines de milliers d’ années qui ont suivi le 
fonctionnement des réacteurs, et je  souhaite que l’ on développe les études de 
rétention et de migration des produits de fission dans les gangues et dans les sols 
entourant les réacteurs.

A.T. JAKUBICK: Je suis très frappé par les différences entre les mobilités 
estimées à Oklo et les mobilités observées dans les expériences de migration.
Je crois que si nous pouvions comprendre les raisons de la rétention à Oklo, nous 
en saurions beaucoup plus sur les confinements ou barrières géochimiques qu ’il 
faut mettre en place pour stocker les déchets de manière sûre. Par exemple, on 
a parlé d’ échanges ioniques; je  ne crois pas que les échanges ioniques aient joué 
un rôle dans les mécanismes de rétention à Oklo.

R. NAUDET: Je me demande si parfois il n’y a pas un certain malentendu.
Je voudrais rappeler une conclusion très nette qu ’il faut garder clairement à 
l’esprit. A  Oklo, l’uraninite a fait preuve d’une stabilité tout à fait étonnante, 
et d ’autre part elle a montré une très grande capacité de rétention à l’ égard d’un 
certain nombre d’éléments. M. Dearnaley nous a proposé tout à l’heure des 
explications; je crois que ses remarques sont très intéressantes; elles répondent 
en partie aux préoccupations de M. Jakubick. Mais en revanche, et c ’ est le point 
que je veux souligner, la gangue n ’a absolument pas été un bon milieu de confine
ment, on peut même dire que ses capacités de rétention ont été inexistantes.
Il reste peu de chose dans la gangue, et il y a coïncidence com plète entre la liste 
des éléments que l’ on a retrouvés en quantité significative dans le minerai et ceux 
que l’ on a «vus» dans les grains d ’uraninite.

En d ’autres termes les éléments peuvent être classés en deux catégories: 
il y a ceux qui «se trouvaient bien» dans le réseau de l’uranium: M. Cowan a 
montré que c ’étaient ceux qui à la fois étaient le moins volatils et avaient une 
bonne compatibilité de rayon atomique avec le réseau cristallin de l’U 0 2 ; ceux-là 
y sont restés. Les autres ont été progressivement expulsés; ils sont sortis des
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grains d ’uranium au bout d’un temps plus ou moins long -  que malheureusement 
nous ne connaissons pas — et on constate qu’à ce mom ent ils ont été à peu près 
complètement éliminés. Le cas du strontium est très significatif; l’ isotope 90 
a eu le temps de décroître en zirconium avant de sortir de l’uranium; or le 
zirconium fait partie des éléments «acceptés» par le réseau de l’U 0 2 ; c ’est pour
quoi on retrouve la masse 90 dans les grains d ’uraninite; par contre les autres 
isotopes sont sortis, et on ne les retrouve pratiquement plus.

Certes, Mme Havette a reconnu qu’elle ne peut pas identifier de manière 
sûre ce qui se trouve dans la gangue; il se peut donc qu ’il y ait de petites quantités 
de produits de fission. Par exemple, on ne peut pas exclure qu ’il y ait un petit 
peu de zirconium: on sait que la plus grande partie du zirconium produit est resté 
dans le minerai, et on voit beaucoup de zirconium de fission dans l’uranium, mais 
on ne peut pas faire un bilan quantitatif. Il y a en tout cas un peu de ruthénium, 
car on l’a identifié (mais on sait aussi qu’on en a perdu un peu). Il y a également 
du plom b radiogénique (mais il est vraisemblablement sorti à une époque relative
ment récente, et on sait que la plus grande partie a été éliminée). Ce qu ’on peut 
dire en définitive, c ’ est qu ’il y a corrélation entre le degré de confinement dans 
l’uranium et l’ intégrité de la conservation, ce qui est bien une manière de dire 
que la gangue ne semble pas avoir beaucoup contribué à la rétention.

M. Fréjacques a parlé du plutonium; il ne faut pas oublier que le plutonium 
qui est resté n’est jamais sorti de l’uranium. On ne peut pas affirmer qu ’on n’en 
a pas perdu une certaine fraction, mais ce qu ’on peut dire, c ’est que si du plutonium 
est sorti, il n’ est pas resté dans le secteur, il a été complètement éliminé. En effet 
on le verrait — il donne de l’uranium-235 pur; or on n ’ajamais trouvé ni dans les 
réacteurs, ni dans leur environnement d ’anomalies isotopiques de cette nature.
On ne peut donc certainement pas parler des qualités de rétention de la gangue 
vis-à-vis du plutonium: ou bien elles n ’ ont pas eu l’ occasion de s’exercer, ou bien 
elles l’ ont fait avec une totale inefficacité.

A  ce sujet, on peut peut-être trouver là un argument en faveur d ’une séparation 
des transuraniens; il est probable que le réseau de l’ oxyde d ’uranium — ou mieux 
de thorium selon la suggestion de M. G effroy — pourrait être un meilleur confine
ment primaire pour le plutonium que les verres.

Donc, je crois que l’ environnement argileux des réacteurs n’a eu que de 
médiocres capacités de rétention. Mais on peut lui trouver des «circonstances 
atténuantes». La durée, d ’abord, sans comm une mesure avec ce dont on a besoin 
pour le stockage. Mais aussi les conditions tout à fait inusuelles qui ont prévalu 
pendant les réactions, car il est probable que la majeure partie des produits qui 
ont été éliminés l’ ont été à ce moment-là. M. Weber a parlé de «bouillie de silico- 
aluminates déstructurés»; la température était élevée, les minéraux étaient «cassés» 
par les radiations, et il y avait sans doute des échanges ioniques continuels entre 
les minéraux et les solutions chaudes. On sait qu’on n’a retrouvé aucune trace 
des irradiations, ni sous form e de dégâts ni sous forme de changements isotopiques;
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le fer lui-même a été, semble-t-il, totalement renouvelé. Ce milieu ne pouvait 
certainement pas être à ce moment-là un bon milieu de confinement. D onc il ne 
faudrait pas non plus adopter un point de vue exagérément pessimiste. En fait, 
on ne peut pas dire grand-chose qui soit transposable.

Je souhaite donc qu’on ne tire pas de l’ expérience d ’Oklo des conclusions 
abusives, en confondant rétention de l’uraninite et rétention du milieu. Si on 
exclut l’uraninite com m e milieu de confinement primaire, selon le point de vue 
adopté par M. Fréjacques, je  crains que les enseignements en matière de stockage 
ne soient finalement assez limités.

3. Migrations dans l’environnement

C. FREJACQUES: Il me semble tout de même que l’expérience d ’Oklo 
pourrait nous apprendre beaucoup de choses intéressantes sur la manière dont 
les éléments qui sont sortis de l’uranium ont été dispersés dans l’ environnement.
Du point de vue du stockage, des migrations qui se limitent à de courtes distances 
sont beaucoup moins gênantes. Or dans l’expérience d ’Oklo, nous avons cette 
chance extraordinaire de voir ce qui reste au bout d ’un temps extrêmement long.

J’ ai été en particulier très intéressé par l’ étude des migrations des terres rares; 
ces éléments ont été remobilisés mais ils n ’ ont pas été très loin, et on a pu reconsti
tuer avec beaucoup de précision leur cheminement. Si;on pouvait obtenir des 
renseignements analogues sur d ’autres éléments, ce serait extrêmement intéressant.

D.G. BROOKINS: On sait par exemple que le rubidium, le strontium et le 
baryum, pour autant qu ’on peut en juger par les rapports 135/137, ont été en très 
grande partie éliminés des zones de réaction, mais on ne sait pas dans quelle mesure 
il s’agit d ’un effet de dilution ou d ’une redistribution. Il faudrait avoir davantage 
de données sur le proche environnement. De même, en ce qui concerne l’ iode,
qui est également un des problèmes-clés du stockage, nous savons d ’après les 
résultats de spectrométrie de masse à étincelle que l’iode a été presque com plète
ment éliminé, mais com m e il s’ agit d ’un élément mono-atomique il est difficile 
de savoir s’ il ne reste pas des traces. Il serait peut-être intéressant d ’examiner le 
cas du brome, où on peut reconnaître une perturbation du rapport 79/81 ; si on 
trouvait des traces de brome de fission, cela pourrait donner une indication sur 
le com portem ent de l’iode; je  crois que cette mesure n’a pas été faite.

R. NAUDET: Puisque la gangue semble n ’avoir eu qu ’un pouvoir de rétention 
assez médiocre, probablement en partie à cause des effets thermiques et des m odifi
cations minéralogiques liées aux réactions, on aurait pu songer à examiner ce qui 
se passe plus loin, où des effets de barrière géologique ont pu s’ exercer dans de 
meilleures conditions.

Mais je crois qu’ à partir du mom ent où les éléments sont passés en solution, 
ils pouvaient aller très loin, et on n’a aucune chance de les retrouver. D ’une 
manière générale, dès que les isotopes sont dispersés, déjà à l’ échelle hectométrique,
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à plus forte raison kilométrique, ils ne sont plus identifiables. De ce point de vue 
l’échelle de temps est sans doute trop grande. Dans le cas des éléments dont il ne 
reste que des traces, tels que ceux dont a parlé M. Brookins, il faudrait sans doute 
faire des investigations plus détaillées, mais mon sentiment est que les très petites 
quantités restantes sont encore probablement dans l’uranium, et qu’ il y a donc 
peu de chance d ’en trouver à l’ extérieur des réacteurs.

Ce qu’on peut retrouver, ce sont les éléments chimiquement stables qui n’ ont 
pas été très loin; on a cité les terres rares; ce n ’est peut-être pas un très bon exemple, 
car on sait que les terres rares se sont «relogées» dans l’uranium, et c ’est l’uranium 
qui les a conservées. Un autre exemple est le ruthénium; cet élément est particulière
ment intéressant parce que sa mobilité est faible sans être nulle, et il est surtout 
très aisément identifiable, puisqu’il y a extrêmement peu de ruthénium naturel.
J’ai été très intéressé par les résultats indiqués par M. Maeck, dans la table ronde 
sur la stabilité géochimique des réacteurs, qui, si j ’ ai bien compris, a trouvé du 
ruthénium de fission à plusieurs mètres, peut-être jusqu’à 5 ou 10 mètres des zones 
de réaction. Il serait sûrement intéressant de faire une recherche systématique 
pour voir jusqu’ où il a été. Le problème est que les éléments que l’ on peut retrouver 
le plus facilement ne sont pas forcém ent les plus intéressants du point de vue du 
stockage, et inversement. Je reconnais cependant qu’il est souhaitable de faire 
davantage d’analyses dans l’ environnement des réacteurs.

G.A. COWAN: Il y a un élément qui me semble présenter un intérêt parti
culier, c ’est le plom b. On a trouvé un déficit important, qui s’exprime en centaines 
de tonnes; il y a donc peut-être quelque part une mine de plom b radiogénique.
Si on retrouvait ce plom b, cela nous donnerait au moins des indications sur les 
conditions hydrogéologiques qui ont prévalu au cours du temps, et même peut-être 
(si on adopte l’hypothèse de diffusion continue), nous permettrait de retracer une 
histoire hydrologique.

W.J. MAECK: En ce qui concerne les migrations lointaines, je  signale que 
dans l’ échantillon qui nous a servi pour les expériences de datation par le ruthénium,, 
et qui provenait d’un sondage situé, je crois, à une centaine de mètres des réacteurs, 
nous n ’avons pas trouvé de ruthénium produit par fission du 235 U (ou  seulement 
de très petites quantités provenant vraisemblablement des fissions induites). D ’ailleurs 
la quantité de ruthénium était de l’ ordre du nanogramme par gramme de minerai, 
à comparer aux dizaines ou centaines de nanogrammes trouvés à quelques mètres 
des réacteurs. Apparemment la migration n ’a donc pas été jusque là.
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P R O B L E M E S  P O SE S P A R  L E  D E R O U L E M E N T  D U  P H E N O M E N E  D ’ O K L O : T E N T A T IV E  
D ’ IN T E R P R E T A T IO N  G L O B A L E .

O n d iscu te  les p ro b lè m e s  fo n d a m e n ta u x  p o sé s  par le d é ro u le m e n t  d u  p h é n o m è n e  
n u cléa ire , c ’ est-à-d ire les c o n d it io n s  dans lesqu elles  les réa ctio n s  se son t d é c le n ch é e s  et 
p rop a gées , et co m m e n t  elles o n t  é té  co n tr ô lé e s . Il a p p ara ît q u ’ il est im p oss ib le  d e  d issocier 
l ’ h isto ire  p h y siq u e  de  l ’h is to ire  g é o lo g iq u e . Les réa ctio n s  o n t  é té  en treten u es  par la d e stru ctio n  
des p o iso n s  n e u tro n iq u e s  co n te n u s  dans le m in era i, e t  c o n trô lé e s  par la tem p ératu re . C o m m e  
e lles se d érou la ien t  à gran de p r o fo n d e u r , la  p ression  é ta it su périeure  à la p ression  cr itiq u e  de 
l ’ eau , e t  le co n tr ô le  e x ig ea it  q u e  la tem p ératu re  se stabilise à des  valeurs é levées, d e  l ’o rd re  de 
4 0 0 °C . La vitesse des  ré a ct io n s  s ’ adapta it p o u r  m ain ten ir à to u t  m o m e n t  le  n iveau  de 
tem p ératu re  nécessaire. Le fa it  essentie l à O k lo  est q u e  l ’ o n  est en  p résen ce  d ’u n e  m u ltip lic ité  
de  réacteurs jo in tifs . Le fa it  d ’ o b te n ir  la cr it ic ité  en  un  p o in t  d o n n é  ne p ou v a it  pas ip so  fa c to  
fa ire  fo n c t io n n e r  tout l ’ en sem ble . Il a d o n c  fa llu  un m éca n ism e d e  p ro p a g a tio n , e t  c o m m e  
l’ orig in e  d u  d é c le n c h e m e n t  est g é o lo g iq u e , ce la  im p liq u e  q u ’ au co u rs  d u  d é ro u le m e n t  du  
p h é n o m è n e  l’ en v iro n n e m e n t des réacteurs se so it  m o d if ié ; o n  sait m ain ten an t q u e  cela  s ’ est 
p ro d u it  d u  fa it  m êm e des réa ction s  nu cléaires . Le m o te u r  a é té  les cou ra n ts  d e  c o n v e c t io n  
m us par le déga gem en t de  ch a leu r e t les tem p ératu res  élevées nécessaires au c o n tr ô le , dans un  
m ilieu  fortem ent tectonisé. La  d é s ilic ifica tio r i in tégra le  des grès q u i fo rm a ie n t  le m ilieu  
p r im itif a c o n ce n tré  le g isem en t d ’u ran iu m , ce  q u i a perm is à la cr it ic ité  d ’ être  o b te n u e  de  
p ro ch e  en p r o ch e . Le m ilieu  dans le q u e l les réa ctio n s  avaient lieu  était d o n c  en p le in e  
tra n s fo rm a tio n ; l ’é lim in a tio n  de la  s ilice  é ta it  suivie d ’ un  tassem en t des terrains, e t  il y  avait 
v ra isem b la b lem en t des tra n sports  d ’ é lém en ts . N éa n m oin s  l ’ essentie l d e  ces  tra n s form a tion s  
p ré cé d a it  l ’ arrivée des ré a ct io n s , ce  q u i e x p liq u e  les rem arqu ables  corré la tio n s  q u i subsisten t 
dans les d istr ib u tion s  de  tau x  d e  ré a ctio n . L a gangue restait ce p e n d a n t d éstru ctu rée  ju s q u ’ à 
ce  q u e  la tem p ératu re  s o it  revenue à son  n iveau  n orm a l. O n  a analysé des m o d è le s  de 
p ro p a g a tio n  q u i fo n t  in terven ir to u t  un  en sem ble  d e  cou p la ges . Il est p ro b a b le  q u e  les 
réacteurs se fa br iq u a ien t p ré féren tie llem en t dans le sens des cou ra n ts  d e  c o n v e c t io n , c ’ est-à-dire 
en a llant vers l ’ a m o n t  des z o n e s  de ré a c t io n . O k lo  est d o n c  un  p h é n o m è n e  q u i s ’est d érou lé  
dans l ’e spa ce  e t dans le tem p s. Les réa ctio n s  o n t  é té  é ch e lo n n é e s  e t la d urée  to ta le  d u  
p h é n o m è n e  a é té  sans d o u te  très su périeure  à la  d urée d e  fo n c t io n n e m e n t  d e  ch a q u e  réacteur. 
D ’ autre part il sem b le  q u ’o n  puisse d istin gu er des «lign ées  évo lu tiv e s »  d e  réacteu rs, les 
caractéristiques évo lu an t dans le sens dans le q u e l ils se s o n t  p rop a gés ..

7 1 5
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P R O B L E M S  P O S E D  B Y  T H E  E V O L U T IO N  O F  T H E  O K L O  P H E N O M E N O N : A T T E M P T  A T  
A  C O M P R E H E N S IV E  IN T E R P R E T A T IO N .

T he a u th or  discusses th e  fu n d a m en ta l p ro b le m s  raised b y  the e v o lu tio n  o f  th e  nuclear 
p h e n o m e n o n , i.e . th e  c o n d it io n s  un d er w h ich  the  rea ctio n s  w ere started and p ro p a g a te d , and 
th e  m eans b y  w h ich  th e y  w ere c o n tr o lle d . It w o u ld  appear that the p h y sica l h is to ry  ca n n o t be 
separated  fr o m  the g e o lo g ica l. T h e  rea ctio n s  w ere  m ain ta ined  b y  the d e stru ctio n  o f  n eu tron  
p o iso n s  co n ta in e d  in  the o re , and w ere co n tr o lle d  b y  th e  tem p eratu re . A s  th e y  t o o k  p la ce  at 
great d e p th  the pressure was h igher than  the cr itica l pressure o f  w ater, and fo r  c o n tr o l  it was 
n ecessary  that th e  tem p eratu re  sh ou ld  b e  s tab ilized  at h igh  values, o f  a rou n d  4 0 0  C. T he 
r e a ct io n  rate adapted  itse lf in su ch  a w a y  that th e  n ecessary  tem perature  level w as m ain ta ined  
at all tim es. T h e  essential fea tu re  o f  O k lo  is that there is a m u ltitu d e  o f  lin k ed  rea ctors  
in v o lv e d . T h e  ach ievem en t o f  c r it ica lity  at o n e  p o in t  c o u ld  n o t  ip so  fa c to  m ake the w h o le  
th ing  w ork . T h ere  m ust th u s  have b een  a p ro p a g a t io n  m ech a n ism , and since the p rocess  was 
in itia ted  b y  g e o lo g ica l m eans this entails  that the e n v iron m en t o f  the  re a ctors  sh ou ld  have 
ch an ged  as th e  p h e n o m e n o n  e v o lv e d ; it is n o w  k n o w n  that su ch  a ch an ge was caused  b y  the  
n u clear rea ctio n s  them selves. T h e  driving fo r c e  was the c o n v e c t io n  cu rrents  p ro d u c e d  b y  
th e  release o f  heat and the high tem peratures n eed ed  fo r  c o n tr o l, in  a m ed iu m  su b je ct  t o  
p o w e r fu l t e c to n ic  fo r ce s . T h e  to ta l  d e s ilic if ica tio n  o f  the san dstones that fo rm e d  the orig in a l 
m ed iu m  co n ce n tra te d  the uran iu m  d e p o s it , w h ich  grad u ally  led  to  the  a tta inm ent o f  
cr it ica lity . T h e  m ed iu m  in w h ic h  th e  rea ctio n s  t o o k  p lace  was thus in fu ll cou rse  o f  trans
fo r m a tio n ; the rem ov a l o f  the  silica  was fo l lo w e d  b y  a settling o f  th e  earth , and th ere  was 
p r o b a b ly  m igra tion  o f  e lem en ts . N everth eless, m ost o f  these  tra n s form a tion s  p re ce d e d  the 
o cc u rre n ce  o f  the rea ction s , w h ich  exp la in s  the rem ark ab le  corre la tio n s  in  th e  re a ct io n  rate 
d istr ib u tion s. T h e  gangue, m ean w h ile , rem ain ed  u n stru ctu red  u n til the  tem p eratu re  had 
reverted  t o  its n orm a l level. P rop a ga tion  m o d e ls  have b een  analysed  w h ich  in volve  a w h o le  set 
o f  cou p lin g s . P ro b a b ly  the  re a cto rs  w ere p ro d u c e d  p re feren tia lly  in  the  d ire c t io n  o f  the 
c o n v e c t io n  cu rrents , i.e . up w ards  w ith  re fe re n ce  t o  th e  re a ct io n  zon es . T h u s, O k lo  is a 
p h e n o m e n o n  w h ich  t o o k  p lace  in  space  and in  tim e . T h e  rea ctio n s  w ere staggered , and  the 
w h o le  p h e n o m e n o n  p ro b a b ly  lasted m u ch  lon g er  than  ea ch  in d iv id u a l re a cto r  w o r k e d . 
M ore o v e r , it w ou ld  seem  that “ e v o lu tio n a ry  lineages”  o f  re a ctors  can  b e  tra ced , the 
ch aracteristics  evo lv in g  in the d ire c t io n  o f  p rop a ga tion .

Au-delà des innombrables problèmes de détail que posent les réac
teurs naturels d'Oklo, quelques questions fondamentales concernent le dérou
lement-même de ce phénomène exceptionnel : comment les réactions nucléaires 
se sont-elles déclenchées, comment ont-elles été contrôlées et entretenues, 
comment se sont-elles propagées, en un mot, comment tout cela s 'e s t - i l  pas
sé ? On est encore bien loin de.pouvoir répondre de manière satisfaisante  
et complète à ces questions, mais on peut dire qu'on a beaucoup progressé 
dans la compréhension des problèmes, et on les ’ analyse maintenant de manière 
certainement plus correcte.

Les études ont montré que l 'h is to ire  du site  était beaucoup plus 
complexe qu'on l 'avait  cru d’ abord, ün peut définir Oklo comme un phénomène 
géologique qui a fa it  intervenir des réactions nucléaires, ou encore comme 
un phénomène nucléaire qui s 'est  déroulé à l ’ échelle géologique ; mais l ’ une 
ou l'autre de ces manières de dire pourrait laisser entendre que malgré 
d'inévitables interférences, chaque aspect peut être traité indépendamment, 
selon ses méthodes propres. Les développements les plus récents des études 
montrent au contraire que l 'h isto ire  géologique et l 'h isto ire  physique des
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réacteurs sont tellement imbriquées q u 'i l  est pratiquement impossible de 
les dissocier. Et c 'e s t  certainement l ’ aspect le plus passionnant de cette 
recherche.

Plusieurs communications ont déjà traité partiellement ces ques
tions [1 ][2 ] [3 ]  mais i l  a paru intéressant de reprendre l ’ ensemble dans un 
exposé ordonné et synthétique. On a choisi de présenter les problèmes dans 
l 'ordre dans lequel i l s  sont apparus : i l  se trouve que cet ordre est assez 
logique, i l  est intéressant de montrer comment les idées ont progressé, et 
cela permet de mieux intégrer les réflexions les plus récentes.

Après avoir montré que les conditions avaient été réunies pour 
réaliser la c r i t ic ité ,  un des premiers problèmes qu’ on a it  abordé a été le 
suivant. Puisque à Gklo i l  y a eu des réactions en chaîne contrôlées, et qu’ elles  
se sont poursuivies jusqu’ à des taux d ’ appauvrissement isotopique très éle 
vés, i l  a fallu, comme dans tout réacteur nucléaire, qu' interviennent des 
mécanismes de stabilisation et de compensation. C'est donc sur la nature de 
ces mécanismes qu'on s 'est  d'abord interrogé.

I . Mécanismes de stabilisation

Si e lle  n’ est pas stabilisée, une réaction en chaîne prend une 
allure explosive, ou bien elle  s 'arrête ; d'où la nécessité d'un mécanisme 
tel que toute augmentation de puissance tende à abaisser le coefficient de 
multiplication et inversement. Dans le cas d'Oklo, on a montré [1] que deux 
modes de contrôle pouvaient a priori être intervenus qui sont dans une cer
taine mesure exclusifs, et qu 'il  existe un critère qui permet de trancher 
entre ces deux possibilités.  Ce critère est l'abondance des "poisons" neu- 
troniques. Rappelons brièvement cette discussion.

. Si les poisons (c 'est -à -d ire  d'une manière précise, les noyaux 
qui ont une section efficace de capture plus grande que celle  de l'uranium) 
sont peu nombreux, le déroulement des réactions, qui se traduit par une 
disparition de noyaux f i s s i l e s ,  fa i t  baisser la réactivité à composition 
donnée. Les réactions ne continuent que si la réactivité est renouvelée, ce 
qui implique obligatoirement qu'un processus géochimique modifie la compo
sition ou les caractéristiques du milieu : par exemple apport d'uranium, ou 
lessivage de noyaux absorbants, ou encore modification de la géométrie, ou 
de la porosité, etc. L'antagonisme entre les deux actions assure alors la 
s tab ilité ,  et la vitesse des réactions est assujettie à celle  du processus 
géochimique. Si ce lu i-c i  est suffisamment lent, la chaleur peut avoir le 
temps de s'évacuer sans qu 'i l  y a it  une élévation importante de températu
re ; en tout état de cause, la température peut être quelconque ; e l le  dé
pend des conditions de transfert thermique, et c 'e s t  la vitesse de réaction 
qui est fixée.

Au contraire, si  les poisons dépassent un certain seuil,  leur des
truction libère plus de réactivité qu’ en enlève celle  des noyaux f i s s i l e s .
II y a donc dans ce cas un facteur d 'in stabilité  intrinsèque qui fa i t  que 
les réactions, une fo is  déclenchées, ont tendance à s ’ accélérer indéfini
ment. Toutefois, e lles  dégagent de la chaleur et l ’ élévation de température 
tend à faire baisser la réactivité ; à la limite si  on enlevait toute l 'eau,  
y compris l'eau de structure des minéraux argileux, les réactions seraient 
dans l ’ impossibilité totale de continuer. I l  existe donc à tout moment une 
température d'équilibre qui est obligatoirement atteinte. Les réactions se 
stabilisent à une vitesse te l le  que cette température soit maintenue, compte 
tenu des conditions d'évacuation de la chaleur ; cette fo is ,  c 'est  la tempé
rature qui est fixée, et la vitesse de réaction qui s'adapte.
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A Oklo, on est certain, à cause de la présence des éléments des 
terres rares et notamment du samarium et du gadolinium (on sait q u 'i ls  
étaient là, puisqu’ i l s  portent les traces de leur irradiation), que ce seuil  
d ’ instabilité  était largement dépassé, et d'autre part, compte tenu des 
autres poisons et notamment du bore, qu 'i l  y avait des marges importantes, 
de réactivité à compenser. On peut donc affirmer a priori que la température 
est intervenue pour contrôler le réacteur.

La température agit à la fois  directement, par action sur les sec
tions efficaces, et surtout indirectement par élimination partielle de l ’ eau. 
De ce f a i t ,  le paramètre important est la pression qui régnait au moment des 
réactions. Si ce lle s -c i  s ’ étaient déroulées près de la surface, l ’ eau aurait 
pu se vaporiser ; mais les géologues ont apporté un élément d'information 
tout à fa i t  essentiel, en montrant qu’ à cette époque le recouvrement était  
beaucoup plus grand qu’ aujourd'hui. Les réactions ont eu lieu à grande pro
fondeur, de l ’ ordre de 4 000 mètres, de sorte que la pression atteignait  
peut-être 1 000 bars. L'eau était donc surcritique, elle ne pouvait bouillir ,  
et i l  f a l la i t  atteindre des températures élevées pour abaisser suffisamment 
sa densité. Des exemples de calcul d'évolution de la réactivité ont été pré
sentés dans [2] : on trouve des températures de contrôle de l'ordre de 300 
à 450 °C.

A ce propos, je voudrais rappeler en quelques mots les p ossib ili 
tés des calculs neutroniques ; ceux-ci ont eu au départ des objectifs mo
destes : i l  s 'agissait  essentiellement de discuter les conditions de c r i t i 
c ité ,  et le rôle des différents paramètres. I l  est apparu que les méthodes 
classiques de la physique des réacteurs s'appliquaient étonnamment bien aux 
problèmes d'Oklo, puisqu’ on pouvait ju st i f ie r  en particulier les distribu
tions de taux de réaction encore inscrites dans les terrains. I l  a donc 
semblé intéressant de perfectionner les outils de calcul, et de s ’ atteler  
à des tâches plus ambitieuses, te lles  que la simulation du déroulement des 
réactions dans l'espace et dans le temps. On dispose effectivement aujourd’ 
hui de méthodes bien au point qui permettent une te l le  simulation. Les ca l
culs présentés dans [2] en sont un exemple. Mais je  souligne qu'avant même 
de faire des calculs d étaillés ,  le simple examen des courbes représentant 
la densité de l'eau en fonction de la température et la pression donnait 
l ’ ordre de grandeur des températures de contrôle nécessaires pour une pro
fondeur donnée ; en e ffe t ,  à très haute pression, ce n'est qu'au voisinage 
de la température critique que la densité de l 'eau peut s'abaisser notable
ment.

Au moment de Libreville, П. WEBER annonçait un enfouissement de 
3 000 à 5 000 mètres, mais pensait que la température n'avait pas dépassé 
sensiblement 250 °C, à cause de l'absence de minéraux catathermaux, et en 
particulier du fa it  que les i l l i t e s  étaient sous la forme 1 m. J'avais fa it  
observer [4] que les minéraux avaient pu être restructurés postérieurement 
aux réactions (et d 'ailleurs la présence d'uraninite semblait être la signa
ture de températures plus hautes), et qu'en tout cas, si  on retenait l 'idée  
de l'enfouissement, i l  était absolument nécessaire d'admettre des tempéra
tures plus élevées pour que les réacteurs aient pu être contrôlés. Un an 
après, la découverte, en inclusion microscopique dans des quartz voisins 
des zones de réaction, d'un fluide piégé à faible densité, et dont la tem
pérature était à l'époque d'au moins 400 °C, apportait une confirmation 
spectaculaire de cette prédiction [5 ].

□ans la suite des études, ce fluide à haute température a été 
retrouvé systématiquement dans les quartz de bordure des zones de réaction.
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et on ne l 'a  trouvé que là. I l  doit donc bien être associé au fonctionne
ment des réacteurs. I l  confirme à la fois  que la pression était très élevée 
Csinon les fluides n'auraient pas dépassé la température d ' ébullition) et 
qu 'i l  y avait de grandes marges de réactivité à compenser. D'autres études 
ont confirmé ce niveau de température : observation plus attentive des 
minéraux [6],  et taux de capture neutronique du lutétium 175 [7 ] .  On peut 
donc considérer comme bien confirmé que les réactions ont été contrôlées 
par la température.

Puisque la vitesse de réaction était déterminée par les conditions 
d’ évacuation de la chaleur, les indications sur les durées de fonctionnement 
tirées des analyses isotopiques doivent être compatibles avec le maintien 
du niveau de température indiqué. Rappelons que la mesure de la proportion 
des fissions dans le plutonium Cet aussi le dosage du ruthénium 100 : dé
croissance du technétium 99), ont montré qu'au niveau des sondages Kl\l 50 et 
SC 36, c 'est -à -d ire  en haut de la zone 2, la durée de fonctionnement a été 
de l'ordre de 800 000 ans- On a montré dans [2] que cet ordre de 
grandeur est effectivement compatible avec une évacuation de la chaleur par 
conduction, sans qu'on puisse exclure d 'ailleurs qu’ une fraction s ignifica
tive ait été emmenée par convection (ce dernier processus est même extrême
ment probable, mais on doit admettre que les courants de convection étaient 
très lents). I l  peut paraître étonnant qu'une densité de puissance aussi 
fa ib le , de l'ordre de 10_1* W /cm 3, ait été suffisante pour maintenir un écart 
de température élevé, de 200 à 300 °C par rapport à l'ambiante ; c 'est  qu’ en 
l'absence d'une convection intense et du fa it  de la mauvaise conductivité 
thermique des terrains, la chaleur s'évacuait mal..

Cette lenteur de l'évacuation des calories, et la très grande 
inertie thermique des terrains, permettent en même temps de comprendre que 
le contrôle par la température pouvait s 'effectuer sans à-coup. On s 'est  
demandé en effet si le facteur d 'in stab ilité  dû aux poisons n’é ta it  pas 
susceptible de provoquer un "burst" au moment du déclenchement des réactions, 
et d'autre part s i ,  dans la suite de l 'évolution, l'eau pouvait s ’ évacuer 
suffisamment vite pour assurer le contrôle.

Lorsque les poisons sont à leur maximum, i l  su ff it  d'à peu près
2 x 10“ 6 fission par noyau d'uranium pour augmenter la réactivité d'un pcm ; 
le chiffre est très petit par rapport au nombre total de f issions, mais i l  
représente déjà, un dégagement d'énergie 5 0G0 fo is  plus grand que celui qui 
est nécessaire pour élever de 1 °C la température du minerai ; or, une élé 
vation de température de 1 °C fa i t  baisser la réactivité d ’ une dizaine de 
pcm, même si la tota lité  de l ’ eau reste présente. Compte tenu de la lenteur 
de l ’ évacuation des calories, on voit bien,sans qu 'i l  soit nécessaire de 
faire de grands calculs, que l ’ e ffet  stabilisant de la température dépasse 
d'un facteur considérable l ’ effet déstabilisant des poisons ; la réactivité  
est compensée bien avant qu' apparaisse un écart correspondant à un temps de 
doublement rapide.

Le même raisonnement montre que la quantité d'énergie produite 
pendant un temps donné est considérable v is -à -v is  de la quantité d'eau 
q u 'i l  faut éliminer pendant le même temps pour maintenir la c r i t ic i té .  Or 
si l'eau reste confinée dans le même volume, i l  su ff it  d'une très faible  
quantité de chaleur pour augmenter énormément sa pression (comme ordre de 
grandeur une élévation de 10 °C à volume constant correspond à une augmen
tation de pression de 170 bars). Rapprochant ces deux remarques, on voit 
que même dans le cas d’ une perméabilité des terrains extrêmement faible ,  
l 'équilibrage des pressions a le temps de s ’ effectuer.
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I l  ne pouvait donc y avoir à aucun moment de déséquilibre en 
réactivité assez marqué pour donner lieu à des oscillations. Même si uns 
perturbation avait été provoquée par un phénomène extérieur, tel- qu’ un 
séisme, l'énorme inertie thermique des terrains l ’ aurait vite amortie. A 
plus forte raison, on n’ imagine, pas comment un mécanisme d’ oscillations en
tretenues aurait pu être réalisé. L’ idée d ’ un régime puisé, qui semble avoir 
la faveur des amateurs de science-fiction, n ’ a donc aucune raison d ’ être re
tenue. En réalité , les équilibres ne pouvaient se déplacer que très lente
ment .

Le fa it  que les réactions étaient contrôlées par la température 
a une conséquence qu’ i l  faut bien retenir. I l  s ignifie  en effet que, quelles 
que fussent les conditions locales d ’ évacuation de la chaleur, la tempéra
ture devait, pour des raisons de contrôle, subir une forte élévation dès 
que la c r it ic ité  était atteinte. On verra plus loin que c ’ est une donnée 
très importante.

2. Mécanismes de compensation

Un autre élément de réponse a été apporté du même coup, puisque 
la destruction des poisons neutroniques ju s t i f ie  l ’ entretien des réactions 
jusqu’ à des taux de combustion élevés : c ’ est le procédé, bien connu en in
génierie des réacteurs nucléaires; de la compensation par ’’poison consom
mable” . La destruction des poisons se traduit par un excédent de réactivi
té, qui croît rapidement (rapidement à l ’ échelle géologique, bien sûr) et 
qui est compensé par l ’ élévation de température ; cet excédent est ensuite 
résorbé lorsque l ’ uranium s'appauvrit, tandis que la température s'abaisse ; 
les réactions s'arrêtent lorsqu 'il  n’ y a plus de réserve, c 'e st -à -d ire  lors
que .la température a repris son niveau normal.

I l  convient de rappeler qu'on ne connaît pas la teneur en bore 
du minerai à l'époque des réactions (car cet élément a été remanié, on ne 
trouve maintenant que du bore naturel, et i l  en est de même d 'ailleurs pour 
d'autres poisons comme le lithium et le cadmium], mais on a montré dans [1] 
que les quantités nécessaires pour ju s t i f ie r  les taux de réaction observés 
sont tout à fa i t  plausibles, car elles sont de l ’ ordre de grandeur des quan
t ités  actuellement présentes dans le minerai. On peut d 'ailleurs également 
ju s t i f ie r  approximativement la capture des poisons par les distributions 
de flux observées, dans les réflecteurs proches de la cr i t ic ité  [ 8 ] .  L'ordre 
de grandeur de cette capture, qui varie bien entendu en particulier avec la 
teneur du minerai, est de 10 000 pcm, D n  peut remarquer que c 'est  d'une cer
taine manière un optimum : s ' i l  y avait eu trop de poisons neutroniques les 
réactions n’ auraient pas pu se déclencher ; s ' i l  n'y en avait pas eu assez 
elles  n'auraient pu se poursuivre aussi longtemps.

On peut donc dire que ce mécanisme est suffisant pour rendre compte 
de la compensation, et q u 'i l  n 'est pas nécessaire de faire appel à des pro
cessus géochimiques qui auraient modifié la composition ou les caractéristi
ques du milieu pendant les réactions. Rien, toutefois, ne permet d'affirmer 
que de te ls  processus ne se sont pas produits on en discutera plus loin.
Si tel était le cas, les effets  en réactivité de ces modifications de compo
sition s'ajoutaient aux effets nucléaires des réactions ( l ’ ensemble étant 
compensé à tout moment par la température). En tout état de cause, on peut 
dire que les poisons ont joué un rôle important, et rendent compte vraisem
blablement de l 'essen tie l  de la compensation.

Je rappelle qu’ au début des études, on avait considéré avec faveur 
l ’ hypothèse d'un processus géochimique particulier susceptible d'assurer la
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compensation, à savoir la continuation du dépôt d'uranium pendant les réac
tions^ .] .  A ce moment, on n'avait pas encore pris conscience de l'importance 
des poisons, et d'autre part cette idée semblait bien naturelle : en effet  
puisque c 'é ta it  vraisemblablement un mécanisme de concentration de l'uranium 
qui avait déclenché les réactions pourquoi ce lu i-ci  n'aurait pas continué 
une fois  la c r i t ic ité  réalisée ? Le Dr. COWAN avait défendu avec enthousias
me cette idée à Libreville [10][11]. J'avais montré que non seulement cette 
hypothèse n 'était pas nécessaire, mais qu 'elle était apparemment contredite 
par les fa its .

L'argument principal était que si l'uranium avait continué à se 
déposer dans le réacteur, cette venue d'uranium naturel au sein d'uranium 
déjà appauvri aurait créé des inhomogénéités de composition isotopique, 
alors qu'on observait une homogénéité quasi parfaite aussi bien à l 'échelle  
m icroscopique qu ' à l 'échelle  centimétrique, et qu'on était certain q u 'i l  n'y 
avait pas eu de restructuration ultérieure. Comme on l 'a  montré dans un autre 
rapport [12], ces fa i ts  peuvent être considérés comme établis de manière très 
sûre, et on peut donc affirmer que l'uranium n'a pas continué de se déposer 
de manière significative pendant les réactions.

D’ ailleurs, comme on le fa isa it  remarquer dans [1 ] ,  on pouvait 
comprendre que le déclenchement des réactions a it  été de nature à stopper 
le dépôt : l ’ élévation de température qui s ’ ensuivait modifiait certainement 
le régime des circulations, et pouvait modifier également les conditions de 
précipitation de l ’ uranium ; si  par exemple le changement de valence était  
dû à la présence de matières organiques - une des hypothèses qui était alors 
en lice - ce lle s -c i  pouvaient avoir été éliminées ou détruites par les réac
tions.

Le caractère conjectural de cette dernière proposition, toutefois,  
montre bien qu’ aussi longtemps qu’ on n’ en savait pas plus sur les conditions 
dans lesquelles l ’ uranium s ’ était mis en place, un doute pouvait subsister.
Dn sait maintenant que la dernière phase de concentration de l'uranium a été 
une désilicification  ; or i l  est bien clair que les quartz ont pu continuer 
d'être éliminés pendant les réactions, sans que l'homogénéité de composition 
isotopique ait été perturbée. L'argument cité ne permet donc plus d ’ a f f i r -  
msr que le processus de concentration de l ’ uranium n'a pas continué pendant 
les réactions. Comme quoi, i l  faut faire très attention à la formulation.

nais avant même qu'on prenne conscience de cette nécessaire réser
ve, la proposition : "la  mise en place de l'uranium a cessé lorsque les 
réactions se sont déclenchées” se heurtait à une d ifficu lté  d'une autre na
ture, comme on va le voir maintenant.

3. Déclenchement des réactions

Les réflexions qui précèdent s ’ appliquent à un réacteur isolé ; 
quand on parle du déclenchement des réactions, on fa i t  comme si ce lu i-ci  
n’ était intervenu qu'une fo is .  Or le fa i t  peut-être plus important dans 
le phénomène d’ Oklo, c 'est  qu’ on n 'est pas en présence d'un seul réacteur. 
Peu importe qu 'i l  y a it  quatre (ou six) zones de réaction distinctes; ce 
qui est en cause c 'e s t  que chaque zone elle-même n’ est pas assimilable à 
un réacteur unique. Chacun des quatre grands ensembles a un volume de l 'o r 
dre de 200 m3, et ses dimensions principales sont de 20 à 40 mètres ; les 
réactions s ’ y sont développées apparemment sans solution de continuité ; 
or la longueur de migration des neutrons est de l'ordre du décimètre, et
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une masse critique aurait pu être obtenue dans un volume de un ou deux mè
tres cubes. Autrement d it ,  on peut considérer chaque zone comme constituée 
d'une bonne centaine de réacteurs(bien entendu on ne peut les dénombrer 
puisqu'ils sont indiscernables, c 'est  seulement une image).

L'obtention de la cr i t ic ité  en un point donné ne pouvait donc cer
tainement pas donner lieu ipso facto au fonctionnement de l'ensemble : le 
flux neutronique ne déborde que de quelques décimètres la région où le coef
ficient de multiplication est supérieur à l 'unité . Par suite, si  le point de 
départ était la mise en place de l'uranium, c e lle -c i  ne pouvait pas avoir cessé 
dès que les réactions s 'étaient déclenchées quelque part ; i l  f a l la i t  bien 
qu'elle a it  continué tout autour pour que la c r it ic ité  ait été atteinte  
également dans le reste de la zone.

Certes, i l  n'y avait pas contradiction : le dépôt d'uranium pou
vait être perturbé localement, et donc cesser à l'emplacement des réactions, 
mais continiier plus loin. Toutefois, si  on parlait par exemple de renverse
ment du sens des circulations, i l  était d i f f i c i le  d'admettre que la pertur
bation n'affectât pas aussi l'environnement ; la d ifficu lté  venait de ce 
qu'on ne savait pas clairement suivant quel mécanisme l'uranium s 'é ta it  mis 
en place. I l  fa l la i t  en convenir : le point de départ de ce phénomène nu
cléaire' était un phénomène géologique, et c 'est  parce que le déclenchement 
des réactions n'avait pas été unique que l 'interférence était inévitable.
La suite devait bien le montrer.

D 'ailleurs, était-on certain que c ’ était la mise en place de l 'u ra 
nium elle-même qui avait déclenché les réactions ? Tout ce qu'on pouvait 
dire, c 'est  qu 'il  ne pouvait pas y avoir un très grand décalage : l 'âge des 
réactions, déduit de la comparaison entre fluence et nombre de fissions,  
était du même ordre que l ’ âge de mise en place de l'uranium, déduit des 
analyses de plomb radiogénique ; d ’ autre part la mesure du rapport 207Pb/ 
206Pb dans les grains d ’ uranium très appauvri semblait prouver qu 'i l  ne 
s 'é ta it  pas formé une quantité significative de plomb radiogénique avant 
l'appauvrissement isotopique de l'uranium ; mais ces arguments étaient peu 
précis, et ne permettaient pas d'exclure un certain décalage entre les deux 
événements. Est-ce que par exemple un phénomène tectonique augmentant la 
porosité, donc la quantité d'eau présente, n'aurait pas pu provoquer ce 
déclenchement après coup ? Là encore, i l  aurait fallu  en savoir plus sur 
l 'h is to ire  géologique.

Ce qu'on pouvait en tout cas affirmer, quel que fût le point de 
départ, c 'est  que les conditions critiques n'avaient certainement pas été 
réunies partout, ün observait des variations importantes de teneur et 
d'épaisseur du minerai riche ; les poisons et les quantités d'eau avaient 
probablement été aussi variables. Mais, si  deux portions éloignées des zones 
de réaction devaient être considérées comme indépendantes, par contre un 
certain couplage pouvait s'exercer de proche en proche. Dn avait montré que 
la présence de poisons è très forte section de capture comme le gadolinium 
rendait possible la propagation des réactions dans des portions in it ia le 
ment sous-critiques. L'idée qui émergeait était donc que les réactions 
avaient dû se déclencher en un nombre limité de points, à partir desquels 
elles avaient progressé pour finalement se rejoindre. I l  était donc certai
nement utile d'étudier a priori les conditions de cette propagation, pour 
mieux apprécier le nombre de.foyers initiaux nécessaires.
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L'idée de base était donc que les poisons avaient joué un rSle 
important dans ce processus, en servant de relais : puisqu'ils représen
taient une grande marge de réactivité potentielle, l 'u t i l isa t io n  de cette 
réserve avant même que la cr i t ic ité  fût atteinte était en quelque sorte 
"un prêté pour un rendu” . I l  su ffit  d'une très faible fluence pour gagner 
3 ou 4 000 pcm par destruction des noyaux capturants du gadolinium et du 
samarium ; le flux neutronique qui déborde les foyers de réactions permet 
donc g ' étendre le domaine de c r i t ic ité  ; les neutrons vont alors un peu 
plus loin et la progression continue. C'est l'image du "feu de brousse” 
qui s ’ étend rapidement dès qu'un foyer est allumé.

Une étude neutronique détaillée de cette propagation a été pré
sentée au cours de cette réunion [ 2 ] .  On a co n fir m é  le principe, mais en 
même temps on a montré qu’ e lle  s 'effectue moins aisément qu'on l ’ avait cru 
tout d’ abord, à cause des effets  thermiques. En  e f fe t ,  puisque le déclen
chement des réactions se traduit rapidement pour des raisons de contrôle 
par une forte élévation de température dans le coeur, c e l le -c i  déborde né
cessairement tout autour ; i l  y a donc compétition entre le couplage neu
tronique qui, par destruction de poisons, tend à libérer de la réactivité,  
et le couplage thermique qui agit en sens inverse. Si l ’ écart en réactivité  
est trop grand, le domaine critique ne s'étendant pas, le flux dans les  
bordures reste limité, et les quantités de poisons détruites sont trop f a i 
bles pour que le relais soit assuré.

A cause des effets de température, on trouve donc des conditions 
plus restrictives pour la propagation ; le résultat dépend évidemment des 
hypothèses sur la manière dont se font les transferts thermiques, mais en 
tout état de cause les réactions ne peuvent s'étendre que dans des milieux 
faiblement sous-critiques. En outre la présence d'une petite épaisseur de 
minerai plus pauvre est suffisante pour arrêter la progression : dans l 'ima
ge du feu de brousse, c 'est  l ’ équivalent du "coupe-feu". I l  n'y a que dans 
une circonstance particulière que le déplacement se fa i t  facilement : si  la 
plus grande part de la chaleur est emmenée par convection, les réactions ont 
tendance à s ’ arrêter côté chaud, mais à s'étendre côté froid ; d ’ où une pro
pagation en sens inverse du courant. D'une manière générale, les foyers de 
réaction tendent à se gêner mutuellement ; leur fonctionnement doit donc 
s'échelonner, ce qui est en général défavorable à la progression: les réac
tions souvent ne peuvent reprendre que lorsque les températures ont décru. 
Une conclusion qui se dégageait finalement de ces études est qu'à cause des 
échelonnements nécessaires, la durée totale du phénomène avait pu être beau
coup plus grande que la durée de fonctionnement de chaque réacteur.

Au moment où ces résultats étaient obtenus, on rassemblait les 
observations effectuées au cours du suivi géologique de l 'exploitation des 
zones de réaction, et on commençait à analyser les échantillons prélevés à 
cette occasion. Le suivi géologique avait été extrêmement intéressant ; i l  
avait montré en particulier que les zones 3-4 et 5-6 étaient plus étendues 
qu'on l ’ avait cru d’ abord, et assez différentes des zones 1 et 2 : leur en
vironnement était plus gréseux, la passe riche était souvent très mince, et 
e lle  était fréquemment hachée par de petits accidents tectoniques qui pro
voquaient des rétrécissements ou des rejets.

Dans la zone 2, compacte, homogène et partout très riche, on pou
vait comprendre que les réactions se soient étendues à l'ensemble. La zone
1 était beaucoup plus irrégulière, mais i l  y avait des parties riches un peu

4. Propagation des réactions
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partout, jamais très éloignées les unes des autres ; on pouvait supposer 
q u 'i l  y avait eu au départ un assez grand nombre de foyers qui avaient fin i  
par se rejoindre. Mais dans les zones 3-4 et 5-6, où la cr i t ic ité  était  
d'une manière générale beaucoup plus marginale, i l  y avait de nombreuses 
portions, d 'ailleurs souvent assez vastes, où les conditions critiques n’ a
vaient sans doute pas été réalisées, et d'autre part cette abondance de 
"cordons coupe-feu" avait dû gêner considérablement la propagation. Une 
exploration extensive de la répartition des taux de réaction dans ces nou
velles zones paraissait donc a priori extrêmement intéressante : on a lla it  
en savoir beaucoup plus sur les conditions de déclenchement et de propaga
tion des réactions.

En réalité, cette investigation devait se révéler très décevante : 
i l  y avait pratiquement des réactions partout.

5. Le "mystère" Oklo

Ce résultat posait deux catégories de problèmes. I l  fa l la i t  d'abord 
expliquer pourquoi les réactions s 'étaient étendues à des secteurs où la c r i 
t ic ité  était plus d i f fc i le  à ju s t i f ie r  : peut-être f a l l a i t - i l  modifier les  
hypothèses des calculs ; on y reviendra. Mais d'autre part, cette continuité 
des réacteurs soulevait à nouveau un problème qui, en réalité ,  n'avait jamais 
cessé de se poser depuis le début de l ’ exploration du site ,  et qu’ i l  faut 
bien comprendre.

Comme on l 'a  d it,  une zone de réaction se présente comme la réunion 
d'une centaine de réacteurs jo in t i fs .  On a insisté sur la disproportion entre 
la longueur de ces zones et la longueur de migration des neutrons. On comprend 
bien qu'un phénomène géologique susceptible de fabriquer un réacteur peut 
en fabriquer beaucoup ic i  ou là. Hais pourquoi sont-i ls  jo in tifs  ? Car, 
répétons-le, les réactions ne peuvent absolument pas s'étendre dans un mi
lieu non critique au-delà de quelques décimètres. On vient de considérer 
un mécanisme susceptible de rendre critique un milieu qui ne l 'é t a i t  pas - 
la destruction neutronique des poisons -  mais on en a montré en même temps 
les limites : les réactions ne peuvent progresser que si le coefficient de 
multiplication est inférieur à l 'unité de quelques % seulement. On comprend 
que l'uranium vienne se concentrer préférentiellement dans une formation 
géologique particulière, mais comment expliquer qu 'i l  ne s'écarte nulle 
part davantage de la concentration nécessaire à la c r it ic ité  ? Est-ce qu 'il  
ne faut pas supposer qu’ un mécanisme est intervenu pour réguler cette mise 
en place, mécanisme qui ne pouvait avoir été commandé que par les réactions 
elles-mêmes ?

On a beaucoup réfléchi sur ce problème. Une idée, envisagée au 
début mais à vrai dire difficilement défendable, était que l'uranium avait 
continué imperturbablement à se mettre en place jusqu'au moment précis du 
déclenchement, ce lu i-ci  provoquant une modification de nature à arrêter le 
processus. Beaucoup d'hypothèses ont également été échafaudées, tendant à 
montrer que les réactions pouvaient avoir favorisé le dépôt d'uranium au 
voisinage immédiat des réacteurs. [Par exemple on supposait que les matiè
res organiques, sous forme d' hydrocarbures, étaient repoussées un peu plus 
loin par effet  thermique ; ou encore que le carbone résiduel, oxydé par 
radiolyse de l ’ eau, provoquait la formation d ’ hydrogène, mobilisant ainsi 
le potentiel réducteur). Aucune de ces hypothèses n 'était satisfaisante,  
et pourtant le problème demeurait. On a été conscient très tôt de cette 
d ifficu lté ,  et on peut dire que la poursuite de l'exploration du site  n'a 
f a i t  que la rendre plus troublante.



DEROULEMENT DU PHENOMENE 7 2 5

I l  y avait d 'ailleurs une autre source de perplexité. On sait que 
l ’ environnement argileux des réacteurs est unique dans le gisement d ’OKlo.
I l  y a coïncidence entre les zones de réaction et des faciès qu’ on ne trouve 
que là, et qui sont très caractéristiques, au point que les géologues ont 
créé les termes - qui font d ’ ailleurs sourire leurs collègues - de "faciès-  
p ile ” et "argiles de p i le s” . On pouvait penser que certaines au moins de 
ces particularités préexistaient aux réactions, et donc qu’ i l  était possible 
de trouver des portions de terrain présentant à peu près les mêmes caracté
ristiques, mais sans réactions nucléaires. I l  paraissait très important 
d’ identifier et d’ étudier de te lles  situations, car e lles  auraient permis 
d’ apprécier les effets  propres aux réactions. Dr, i l  a bien fallu  se rendre 
à l ’ évidence : i l  n’ y avait pas de faciès -p ile  sans pile . Est-ce que cela 
ne sign ifia it  pas que c ’ éta ien t les réacteurs qui avaient fabriqué leur propre 
environnement ? Mais alors, est-ce que la concentration de l ’ uranium n’ était  
pas impliquée dans le processus ?

Sous une autre forme, on revenait à la même idée ; tout se passait 
comme s ’ i l  y avait eu non seulement propagation des réactions, mais aussi 
propagation des réacteurs, comme.si ceux-ci s ’ étaient fabriqués eux-mêmes de 
proche en proche. Cette idée semblait incroyable, et pourtant d ’ une certaine 
manière elle  s ’ imposait,sans qu’ on en comprenne le mécanisme. Comme dans les  
romans à suspense, i l  a fallu  un long détour pour que la vérité apparaisse. 
Certes, toute la lumière n’ est pas encore fa ite ,  mais on peut dire qu’ on 
tient maintenant la clé du mystère. Je voudrais montrer comment on en est 
venu là.

6. Retour à la géologie

Je ne vais évidemment pas refaire l ’ exposé de M. WEBER, mais je  
voudrais souligner quelques points pour les intégrer à notre discussion.

Les deux principaux problèmes auxquels ont été confrontés les 
géologues ont été, d ’ abord bien sûr, les mécanismes de concentration de 
l ’ uranium qui ont abouti à la formation de masses critiques, mais aussi 
l ’ origine de ces fameuses "argiles de piles" dont la présence était inso
l i t e  au sein du gisement. L’ origine purement sédimentaire, d ’ abord envisa
gée, a été rapidement contestée. L’ observation du front de la "minipile”
[13] a mis en évidence le rôle très important de la tectonique : dans cer
tains cas au moins, le conglomérat central de la couche uranifère semblait 
avoir été arraché, et i l  y avait intrusion de sédiments pélitiques. Hais 
c ’ est surtout le suivi géologique au cours de l ’ exploitation qui a permis 
d’ avoir une meilleure idée de la morphologie des zones de piles ; i l  se 
confirmait que la tectonique avait joué un rôle essentiel dans leur fo r 
mation ¡ les réacteurs se trouvaient toujours dans des zones d ’ ouverture 
et d’ extension, fortement broyées ; le faciès -p ile  était le plus souvent 
flexuré et découpé en compartiments ; les zones se "fermaient" sur des 
accidents majeurs, contre lesquels le faciès -p ile  venait buter en s ’ inter
rompant brutalement [ 14].

Bien que la généralisation du modèle de la ’’minipile” appelât 
quelques réserves, on acceptait l ’ idée que l ’ environnement immédiat des 
réacteurs était constitué pour l ’ essentiel par un matériel de remplissage, 
broyé et déstructuré. [Les actions tectoniques se traduisent non seulement 
par des effets  mécaniques, mais aussi par des circulations mises en mouve
ment par les différences de pression, et provoquent des transformations 
chimiques et minéralogiques). L’ uranium ne s ’ était donc pas mis en place
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dans des sédiments préexistants et restés tels quels, mais dans un matériau 
en pleine évolution, et sa venue avait été probalement accompagnée d'une géo
chimie complexe ; beaucoup d'éléments avaient donc été remaniés et de nou
veaux minéraux s'étaient formés. En particulier, on observait dans les zones
3 à 5 tout un ensemble de faciès de transition entre les grès et les argiles  
et on pouvait' mettre en évidence de très importants mouvements de s i l ic e .

Ces observations laissaient subsister plusieurs questions. L 'or i 
gine des argiles n’était pas encore parfaitement claire : quelle était la 
part respective des sédiments primitifs et de la désilicification  ? D’ autre 
part on pouvait s'interroger sur la chronologie des événements : si  l 'e n v i 
ronnement était en pleine évolution au moment de la mise en place de l 'u ra 
nium, et si  les réactions s'étaient déclenchées immédiatement, est-ce que 
l'évolution n'avait pas continué pendant les réactions elles-mêmes ? Bien 
plus, est-ce que les réactions n'avaient pas contribué à modifier l ’ environ
nement ? Les réflexions du paragraphe précédent, concernant la coïncidence 
étroite entre les zones de piles et des caractéristiques qu'on ne rencon
trait  nulle part ailleurs, et l 'im possibilité  de découvrir du "faciès -p ile  
sans p i le ” commençaient à se poser avec acuité. Une autre remarque troublan
te était que l ’ environnement des zones 3 à 5, où: les taux de réaction 
étaient peu élevés, était resté assez fortement gréseux, alors que la zone
2 où les réactions avaient été les plus intenses était aussi la plus argi- 
lisée .

La confirmation, par l'étude des inclusions fluides dans les quartz, 
d'un niveau de température élevé, est venue à ce moment comme un puissant 
moteur de réflexion. On a insisté au premier paragraphe sur le fa i t  que le 
déclenchement des réactions provoquait ipso facto, pour des raisons impéra- 
tives de contrôle, une forte élévation locale de température, de l'ordre de 
200 °C j i l  est évident que c e l le -c i ,  au sein de terrains broyés, était de 
nature à mettre en mouvement des courants de convection. A cause des varia
tions de solubilité de la plupart des éléments en fonction de la températu
re, ces courants devaient donc s'accompagner d'un déplacement de matières : 
en particulier la solubilité de la s i l ic e  s 'accroît énormément quand la 
température s'élève : l'élimination radicale des quartz au sein des réacteurs, 
qui était une question embarrassante -on en avait discuté à Libreville [ ^] - 
s ’ expliquait sûrement de cette manière.

En même temps, les études très minutieuses de chimie isotopique 
aboutissaient à la conclusion qu 'i l  y avait eu de petites remobilisations 
même pour les éléments les plus stables, et qu'en particulier dans le cas 
des terres rares ces remobilisations avaient été accompagnées de fraction
nement entre les éléments dont les propriétés sont pourtant très semblables. 
Initialement, on avait attribué les perturbations observées dans les dis
tributions de l ’ uranium appauvri et  des terres rares de fission  à des a lté 
rations récentes (ou subactuelles) ; mais, comme on l 'a  montré dans [12],  
les fa i ts  observés, notamment le fractionnement, ne pouvaient pas être ex
pliqués de cette manière ; de même la disposition en ’’auréole” des petites  
quantités d ’ uranium appauvri déplacé, avec direction préférentielle vers 
l'amont, n'était'certainement pas attribuable à des circulations météoriques 
récentes (et d 'ailleurs i l  y avait une corrélation avec le thorium qui sem
blait prouver que l 'isotope 236 n'avait pas encore décru au moment du dépla
cement). Bref, i l  apparaissait que ces remobilisations' avaient eu lieu très  
vraisemblablement à l'époque des réactions elles-mêmes, et devaient être 
attribuées aux courants de convection.

Un autre problème embarrassant était l'absence totale de dégâts 
d'irradiation dans les minéraux constitutifs de la gangue. On avait attribué
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ce fa it  à quelque "guérison", mais i l  f a l la i t  bien adopter une explication 
plus radicale, puisqu'on ne trouvait que des i l l i t e s  1 m dans le coeur, 
alors que la varitété 2 m apparaît à partir de 250°. De même, le fa i t  que 
le bore - qui entre dans le réseau c r ista llin  de certains minéraux - ainsi 
que l'hydrogène de l'eau de structure (sans parler des alcalins et des alca- 
lino-terreux) ne portaient pas de trace d'irradiation, avait d'abord été 
attribué à des remobilisations ou échanges isotopiques ultérieurs : une dis
parition aussi totale paraissait néanmoins quelque peu surprenante. Sur ces 
entrefaites, un résultat d'analyse apporta une surprise de t a i l le  ! l ' i r r a 
diation du fer - qui constitue environ 15 % de la gangue et qui ne se remo
b ilise  pas aussi facilement -  aurait dû être visible  sur l ’ isotope 57 ; or 
i l  s'avérait que le fer,  lui non plus, n'avait pas vu les neutrons ! i l  
n’ était guère imaginable que le fer ait été remanié par la suite ; i l  f a l 
la it  donc admettre qu’ i l  avait été constamment renouvelé au cours des réac
tions.

I l  est intéressant rétrospectivement de relire un rapport rédigé 
au cours du deuxième semestre 197B, et qui i l lu ste  bien cette étape de notre 
recherche [15]. A ce moment, on était encore très prudent sur le rôle joué 
par les réactions dans la transformation de leur environnement, mais on 
commençait à se douter de son importance. “I l  est amusant - écrivait-on -  
de penser, que tandis qu’ on cherchait en vain les effets  attendus des 
réactions nucléaires -  des dégâts d ’ irradiation dans les minéraux -  l ’ effet  
le plus important, selon cette hypothèse, crevait les yeux : i l  s 'a g it  es
sentiellement d ' un effet thermique". Mais déjà perçait une forte inquiétude 
quant aux conséquences sur l'étude physique du phénomène : si  on a continué 
de désilicifier  pendant les réactions, est-ce qu'on n’ a pas du même coup 
modifié la porosité des terrains, donc les quantités d'eau présentes ? et 
si on a remanié beaucoup d ’ éléments, est-ce qu’ on n'a pas aussi renouvelé 
constamment le bore, dont le rôle est essentiel dans le bilan ? que restait-  
i l  alors des modèles de contrôle neutronique ?

Et pourtant à ce moment, les géologues n'avaient pas 'encore dit  
leur dernier mot.

7. La d ésilicification

En réalité rien n’ était résolu. Comme on l ’ a d it ,  l ’ origine des 
argiles n’ était toujours pas claire : d ’ ailleurs le modèle proposé (maté
riaux de remplissage dans des ouvertures tectoniques) n’ était pas s a t is fa i 
sant : beaucoup d’ observations ne rentraient pas dans ce cadre. Mais sur
tout le problème de la mise en place de l ’ uranium restait entier ; on con
naissait dans les grès "normaux" d'Oklo des passées d ’ enrichissement local 
(teneurs jusqu'à 10 ou même 20 %) susceptibles d ’ être interprétées de ma
nière relativement classique, mais la concentration de l'uranium dans une 
bande étroite de fa c iès -p i le ,  au niveau 50-60 %, paraissait inexplicable 
dans ce contexte sédimentaire.

J'ouvre ic i  une parenthèse. Une d iff icu lté  des études géologiques 
sur les réacteurs d'Oklo est qu'on ne peut évidemment pas les limiter trop 
étroitement aux aspects qui sont en relation évidente avec le phénomène 
nucléaire ; mais jusqu’ où f a u t - i l  r e m o n te r  ? Ne r i s q u e - t - o n  pas de s 'en
liser  dans des observations banales sans rapport avec le sujet ? Notre 
chance, i l  faut bien le dire, a été que les recherches ont pu s ’ insérer 
dans une étude géologique plus générale, effectuée à la demande de la C0MUF, 
et q u 'i l  n’ a donc pas été nécessaire d ’ imposer des frontières trop strictes .  
Personnellement j'avoue que lorsque François GAUTHIER-LAFAYE entreprit
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d’ étudier de manière très fine la stratigraphie de la couche C-| dans le mi
nerai normal d’ Oklo, ce travail me parut fort éloigné de nos préoccupations 
Et pourtant c 'e s t  en grande partie en s'appuyant sur cette recherche minu
tieuse, et sur d'autres observations apparemment aussi loin du sujet, que 
les géologues purent étayer leur conclusion fondamentale, selon laquelle le 
faciès -p ile  et les argiles associées provenaient d'une désilicification  
intégrale de tout ou partie des grès de C-| [16].

Ainsi donc, la concentration de l ’ uranium se serait effectuée en 
deux temps. Dans un premier temps, en relation avec les mouvements tectoni
ques, des fronts d' oxydo-réduction ont remobilisé l'uranium et l 'ont concen
tré dans des portions broyées et c isa il lées .  On avait alors des "grès riches 
dans la gamme 2-20 %, analogues à ceux rencontrés ailleurs à Oklo. Le deu
xième temps a consisté en l'élimination totale de la s i l ic e  libre , c ’ est-à -  
dire sous forme de quartz (qui constituait environ 90 % de la gangue), ne 
laissant plus que le ciment argileux et l ’ uranium. On passait ainsi de quel
ques mètres de grès riches à quelques décimètres d 'argiles, les teneurs en 
uranium se trouvant, reportées dans la gamme 20-Б0 %.

Cette thèse, qui a paru d'abord très audacieuse et qui n'a été 
pendant un certain temps qu'une hypothèse de travail,  peut être considérée 
maintenant comme bien établie ; car non seulement elle  est étayée par des 
arguments solides, mais surtout elle  permet de rendre compte d ’ une foule  
d'observations. En particulier, parmi les effets  tectoniques, une partie 
doit être considérée comme résultant non des actions primaires, mais de 
réajustements consécutifs aux "vides” créés par la désilicification  (cette 
remarque est importante, comme on le verra plus loin). La plupart des pro
blèmes qui paraissaient insolubles s ’ éclairent maintenant d ’ un jour nou
veau. Des questions se posent encore à propos de la première phase de con
centration de l ’ uranium, mais elles ont peu de conséquences sur le déroule
ment du phénomène, puisqu’ i l  résulte de cette thèse que ce n'est pas la mise 
en place de l'uranium qui a déclenché les réactions, mais l'élimination de 
la s i l ic e .  C'est donc sur le mécanisme de désilicification  qu’ i l  faut main
tenant porter l ’ attention.

Les actions tectoniques sont susceptibles de provoquer une dési
l ic if ic ation  partielle des grès ; on a déjà indiqué qu'elles donnent lieu 
à des circulations de fluides ; la température ambiante était élevée (près 
de 200 °C) et donc la solubilité de la s i l ic e  non négligeable ; i l  est clas
sique d'observer des phénomènes de "mylonitisation” , dans les grès broyés ; 
et d’ ailleurs on a observé une désilicification  partielle dans les grès 
riches voisins des zones de réaction. En particulier les effets de c i s a i l le 
ment dans certains niveaux de grès plus chargés en ciment argileux ont créé 
des "brèches tectoniques” qui représentent manifestement une étape dans 
l ’ évolution. I l  semble bien cependant que ces actions auraient été tout à 
fa i t  insuffisantes pour provoquer une désilicification  intégrale, et que 
c e lle -c i  n'a pu se produire que par l 'e f f e t  des circulations d'eau très 
chaude engendrées par les réactions nucléaires.

Hais alors un nouveau problème se pose . Car enfin, si  les réac
tions nucléaires ont été nécessaires pour concentrer l'uranium, i l  a bien 
fallu de l ’ uranium déjà concentré pour que les réactions aient lieu. C'est 
le problème de l 'oeuf et de la poule : qui a commencé ?

Le problème a deux aspects : dans ce processus, la tectonique a 
fa i t  une partie du chemin et les réactions nucléaires ont pris le relais : 
on peut discuter sur la part respective de ces deux actions et sur ce qui 
était nécessaire. Mais l 'essen tie l  de la réponse, comme dans le cas de
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l ’ oeuf et la poule, tient dans une autre considération, à savoir qu 'il  y a 
une multiplicité de réacteurs et qu 'i l  y a eu propagation. Lorsqu'un réacteur 
fonctionnait, i l  provoquait une désilicification  des grès voisins et permet
tait  donc à d'autres réacteurs de devenir critiques à leur tour. Autrement 
dit, i l  a suffi  que des circonstances favorables permettent l'obtention de 
la cr i t ic ité  en un point pour que les réactions se soient étendues partout 
de proche en proche.

Et c 'est  précisément la solution de ce fameux "mystère d'Oklo” 
que nous avons longuement évoqué : l ’ idée qui paraissait si audacieuse était  
une réalité ; ce sont bien les réacteurs qui non seulement ont façonné leur 
environnement ; mais qui se sont fabriqués eux-mêmes en concentrant l'uranium 
autour d’ eux jusqu’ à ce que la cr i t ic ité  soit atteinte ; et c ’ est ce qui ex
plique la continuité des zones de réaction sur des distances considérables.

Examinons les choses de plus près. Le premier déclenchement a 
nécessairement eu lieu dans des grès [sans doute déjà partiellement d é s i l i -  
c i f i é s ) ,  Mais ensuite, doit-on admettre que la progression se fa isait  dans 
du minerai encore essentiellement gréseux, la plus grande partie de la 
d ésilicification  ayant lieu pendant les réactions elles-mêmes ? ou au con
traire peut-on penser que c e lle -c i  se fa isait  préalablement dans l'environ
nement des réacteurs, la progression s'effectuant dans du minerai déjà pres
que totalement argilisé , c 'est -à -d ire  dans une configuration voisine de 
celle que nous connaissons ? C'est évidemment une question fondamentale du 
point de vue de la physique des réacteurs.

I l  est probable que l'élimination des tout derniers quartz ne 
s ’ est produite qu'au sein des zones de réaction elles-mêmes : e l le  était  
favorisée par l ’ action conjuguée d’ une température maximale et des dégâts 
d'irradiation qui brisaient les réseaux cristallin s  (d 'ailleurs on sait que 
pratiquement tous les minéraux détritiques ont été détruits). I l  semble 
cependant que ce dernier facteur n 'était pas indispensable pour éliminer 
beaucoup de s i l ic e ,  puisqu’ on trouve, par exemple à l'amont de la zone 6, 
des sondages avec du minerai pauvre presque totalement arg ilisé ,  dans le s 
quels i l  n'y a pas eu de réactions. Cette remarque montre que la d é s i l ic i 
fication préalable était possible ; d'autre part deux arguments militent en 
faveur de la deuxième branche de l ’ alternative.

I l  y a tout d ’ abord un argument de c r i t ic ité .  Bien que le carac
tère très récent de ces nouvelles hypothèses n 'a it  pas permis d'entreprendre 
une étude systématique de bilans neutroniques dans les grès, i l  semble bien 
que si on reconstitue à partir des distributions actuelles les caractéris
tiques des grès prim itifs , ou même de grès déjà partiellement d é s i l ic i f ié s ,  
on trouve que la c r it ic ité  n 'était pas obtenue en général : i l  fa l la i t  des 
circonstances relativement exceptionnelles. Dans le cas des réacteurs "pri
maires” , ces circonstances ont pu'être réalisées par effet combiné de dis
tributions in itia les  favorables (uranium déjà concentré) et d’ actions tec
toniques intenses, notamment des effets de cisaillement ; dans le cas géné
ral i l  fa l la i t  éliminer de grandes quantités de s i l ic e  pour être critique.

D’ autre part, i l  ne faut pas oublier qu'on a obtenu, par analyse 
fine des distributions de taux de réaction, des corrélations extrêmement 
remarquables, et que les calculs neutroniques peuvent ju st i f ie r  les résul
tats observés dans l'hypothèse où la configuration de l ’ uranium est restée 
identique à celle que nous connaissons. Si l 'essen tie l  de la d é s i l ic i f ic a -  
tion s 'é ta it  produit pendant les réactions elles-mêmes, provoquant donc en 
particulier des changements de géométrie considérables, on voit mal comment 
ces résultats pourraient être maintenus. En outre on a observé, entre les
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indices de spectre et la configuration de l ’ uranium, des corrélations qui 
semblent montrer que la porosité du minerai était du même ordre partout ; 
la désilicification  créant des vides qui sont ensuite résorbés par tasse
ment, ces corrélations ne peuvent se ju sti f ie r  que si l ’ essentiel du tasse
ment était déjà réalisé.

Certes, i l  faut souligner que ces études fines, et les interpré
tations physiques correspondantes, n'ont été menées que dans certaines por
tions des zones 1 et 2, et que la situation pourrait être différente ailleurs,  
notamment dans les zones 3 à 5 : c 'est  une observation très importante sur 
laquelle on reviendra plus loin. Mais les fa i ts  suggèrent très fortement 
que, dans ces zones au moins, les réactions ont progressé dans du minerai 
qui était déjà proche de sa configuration actuelle, et donc que la d é s i l ic i 
fication a eu lieu préalablement. Autrement dit la propagation des réacteurs 
a précédé celle des réactions.

B. Propagation des réacteurs

Les études de propagation qui ont été faites jusqu’ à maintenant 
mettaient en jeu d’ une part' un couplage neutronique, se traduisant par une 
destruction progressive des poisons, et d’ autre part un couplage thermique, 
avec des effets  de température en particulier sur la densité de l ’ eau. I l  
apparaît maintenant qu’ i l  faut prendre en compte un couplage géochimique 
dont les effets ont été de loin les plus importants, puisque c ’ est l ’ élimi
nation de la s i l ic e  qui permettait en définitive l ’ obtention de la c r i t i 
cité .

Les courants de convection, mus par les différences de densité de 
l ’ eau, allaient vraisemblablement de bas en haut donc, puisque les couches 
sont inclinées, de l ’ aval vers l ’ amont des zones de réaction. Par suite la 
d ésilicification  devait se faire préférentiellement à l ’ amont des réacteurs.
On en a d’ ailleurs une preuve en observant la dissymétrie entre les bordures 
amont et aval de la zone 6, qui a la forme d ’ un "tuyau de pipe" s'élevant  
obliquement de la zone 5 vers la zone 2. On constate que les sondages situés  
à l 'aval sont restés entièrement gréseux, et ont de l'uranium normal, alors 
que ceux situés en amont sont presque totalement argilisés ,  et sont conta
minés [17].

Or, on a vu qu'à cause du couplage thermique, la propagation des 
réactions a tendance à se faire préférentiellement en sens inverse de la 
convection, donc vers l 'a v a l .  Mais si le minerai doit être préalablement 
d é s i l ic i f ié ,  la propagation vers l ’ aval peut être rendue très d i f f i c i le ,  
sinon impossible ; i l  y a là apparemment une d iff icu lté .  En réalité cet 
antagonisme est de nature à expliquer l ’ intensité de 1 'argilisation dans 
les zones riches : la propagation des réactions se fa isait  vers l'amont, 
mais e lle  était considérablement retardée par les effets de température, 
de sorte que les courants chauds avaient le temps d'agir très longtemps 
jusqu’ à une désilicification  très complète de tout l'environnement.

On peut même combiner les deux idées en imaginant une progression 
"en saut de puce" : un réacteur A envoie de l'eau chaude à l'amont et dési- 
l i c i f i e  le minerai, mais les réactions ne peuvent progresser. Lorsque la 
température commence à baisser la réactivité s ’ améliore, et " le  feu s 'a c 
croche" quelque part en amont au point B le plus favorable ; les réactions 
reviennent alors en arrière, c ’ est-à-dire vers l 'a v a l ,  pour rejoindre A, 
tandis que la désilicification  continue à l ’ amont de B, et ainsi de suite.
I l  y a donc, dans ce modèle, une progression générale des réacteurs vers
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l ’ amont, les réactions ayant tendance au contraire à g lisser constamment 
vers l 'a v a l .  Au total i l  en résulte un grand échelonnement entre les fonc
tionnements successifs des réacteurs élémentaires.

Par ailleurs, on a vu que les éléments de la gangue semblent 
avoir été constamment renouvelés au cours des réactions ; i l  y avait vrai
semblablement des échanges.continuels entre les minéraux fortement déstruc
turés, "cassés" par les dégâts d ’ irradiation, et les circulations de f l u i 
des. C'est seulement une fois  les réactions terminées, et après refroidis
sement -  car la température baissait très lentement dans la phase finale  
des réactions et c e lle s -c i  continuaient aussi longtemps que la température 
n'était pas revenue à sa valeur d’ équilibre - que les réseaux cristallin s  
pouvaient se reconstituer. I l  est donc probable qu'on a déplacé constamment 
des éléments de l ’ aval vers l'amont, Evidemment, cela est de nature à com
pliquer beaucoup l'étude des bilans neutroniques ; i l  faut remarquer cepen
dant que les conséquences ne sont pas forcément très graves, dans la mesure 
où les réacteurs se "fabriquaient” progressivement, et où les réactions 
suivaient dans le même sens avec un certain décalage.

Considérons par exemple le cas du bore : i l  a pu être solubilisé  
en tout ou partie par effet  combiné des dégâts d'irradiation et de l 'é lé v a 
tion de température au moment du déroulement des réactions ; son élimination 
chimique s’ ajoutait alors à la destruction neutronique de l ’ isotope 10, et 
i l  en résultait seulement une augmentation transitoire de la marge de réac
tivité à compenser. D'autre part le dépôt éventuel de ce bore à l'amont 
avait lieu avant que les réactions s 'y  installent. Les effets  de ce dépla
cement s'ajoutaient donc à ceux de l'élimination de la s i l i c e ,  du tassement, 
et du couplage thermique pour compliquer les modalités de la progression, 
mais sans en changer fondamentalement le principe.

De même, on a envisagé dans (j 2] qu 'i l  ait  pu y avoir des déplace
ments d ’ uranium relativement importants, particulièrement dans la phase 
in itia le  où l ’ uranium était encore disséminé sous forme de pechblende dans 
l ’ ex-ciment argileux des grès, c 'est -à -d ire  avant sa restructuration en 
uraninite massive (on est maintenant certain que cette restructuration a eu 
lieu et a été précoce). I l  n'y a pas contradiction entre cette affirmation 
et le fa it  qu'on n'observe aucun dépôt d'uranium au cours des réactions 
qui se serait traduit par des perturbations isotopiques : en effet ce dépôt
éventuel avait lieu à l'amont avant que les réactions n’ y arrivent (et donc
a fortiori  avant la restructuration).

I l  est extrêmement instructif d’ observer la configuration des 
zones 5-6 et 2 j la zone 6 apparaît comme un raccord oblique entre 5 et 2 ; 
l ’ ensemble s'étage sur près de quarante mètres de dénivelée. Le bas de la 
zone 5 comporte des épaisseurs très minces de faciès -p ile  dans un̂  environ
nement fortement gréseux ; les argiles s'accroissent quand on va vers la 
zone 6, et les grès de C<¡ disparaissent totalement au milieu de la zone 6.
On a indiqué dans [17j qu 'i l  y avait vraisemblablement un raccordement argi-  
l isé  entre 6 et 2, avec cependant interruption des réactions ; or on peut 
très bien imaginer un "allumage en saut de puce" du bas de la zone 2, à 
travers le "cordon coupe-feu” qui sépare les deux zones. On sait enfin que 
la zone 2 est la plus argilisée : et on observe en même temps un accrois
sement des accumulations d'uranium qui deviennent énormes en haut de cette
zone j d 'ailleurs les taux de réaction extrêmement élevés de cette dernière
portion peuvent s'expliquer à la fo is  par la richesse du minerai et des 
quantités importantes de bore jouant le rôle de réserve de réactivité .
Toutes ces remarques ne viennent-elles pas illu strer  le schéma précédent 
d'une longue progression vers l'amont ?
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Selon cette manière de voir, i l  y aurait eu non seulement un éche
lonnement important des réactions dans le temps, mais aussi des "lignées 
évolutives” de réacteurs dans l'espace. Cette lente progression a pu durer 
des millions d’ années. Tout en haut, les réacteurs ont donc eu. le temps 
d’ être longuement façonnés, et lorsque les réactions s ’ y sont installées, i ls  
étaient déjà presque parfaitement stabilisés , et c 'est  pourquoi on y a trou
vé des corrélations extrêmement remarquables. I l  semble bien que ces 
corrélations soient beaucoup moins nettes dans la zone 5 ; n 'est-ce pas 
parce qu'on y trouve des réacteurs plus "prim itifs” , moins "évolués" ?

□n mesure le chemin parcouru depuis l'étude statique du réacteur 
iso lé .  Oklo, c 'est  beaucoup plus qu'un réacteur nucléaire, c 'est  un phéno
mène très complexe qui s 'e s t  déroulé dans l'espace st dans le temps-. Dé
sormais un aspect important des recherches doit être ce que j ’ appellerai 
une étude "géographique" des réacteurs : i l  faut décrire et analyser cha
que secteur dans sa spécificité ,  et essayer de l 'intégrer dans un schéma 
d'ensemble, afin de comprendre comment tout cela s ’ est enchaîné.

9. Beaucoup de problèmes

I l  faut souligner que toutes ces idées sont extrêmement récentes ; 
i l  y a deux ou trois mois nous hésitions encore à accepter l'hypothèse de 
base avec toutes ses implications, et i l  a fallu  un sérieux "brain storming" 
pour en arriver là. C’ est dire que tout cela a besoin d'être approfondi et 
affiné.

Beaucoup de questions sont encore loin d'être claires ; je vou
drais simplement mentionner quelques points. I l  y a d'abord ce que j 'appel
lerai le problème des "réacteurs primaires". Dans le modèle de la propaga
tion amont, la désilicification  et donc les réactions sont supposées ne pas 
progresser à l 'aval du premier déclenchement. Ceiui-ci devrait donc se trou
ver à la frontière entre du faciès-p ile  et des grès riches, et i l  me semble
qu 'i l  devrait être aisément reconnaissable. Or, i l  y a bien des grès riches
immédiatement à l 'aval des zones 3-4 et 5, et d'autre part la situation 
observée sur le front 105 pourrait à la rigueur correspondre à ce qu'on 
peut attendre d'un réacteur primaire, mais ce n'est tout de même pas très 
convaincant. Je me demande s ’ i l  ne faut pas réfléchir à d'autres modèles 
de propagation. On pourrait ajouter que "l 'allumage" de la zone 1 reste 
pour le moment mal compris.

D'autre part les .réacteurs des zones 3-4 et 5 posent des problè
mes, dont quelques-uns ont déjà été évoqués. En premier lieu, la c r it ic ité  
semble souvent très marginale et d i f f i c i le  à ju sti f ie r  ; en particulier  
l.es épaisseurs de faciès -p ile  sont parfois extrêmement minces. D'autre part, 
i l  existe de vastes portions où les appauvrissements isotopiques de l ’ ura
nium stagnent au voisinage de 0 .69-0 .70  %, cela pose un problème : en e ffet ,  
si  la c r it ic ité  n'a pas été atteinte, les réactions auraient dû s'arrêter  
à plus courte distance des réacteurs proprement d its ,  et si elle  l 'a  été, 
les réactions auraient dû continuer jusqu'à des appauvrissements plus grands 
à cause de la réactivité libérée par la destruction des poisons. On s 'est  
même demandé s ' i l  ne s 'agissait  pas de vastes zones de contamination.

Peut-être que toutes ces questions pourraient se résoudre simulta
nément, en faisant intervenir un autre phénomène dont on n’ a pas parlé 
jusqu'à maintenant : i l  s ’ agit du tassement des terrains consécutifs à la 
désilicification  ; n'oublions pas en effet qu'on fa it  disparaître 90 % du 
volume primitif. Le tassement s 'effectue a priori différemment suivant qu'au
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toit  du minerai d é s i l ic i f ié  on trouve des pélites (zones 1, 2 et 6) ou des 
grès sains (zones 3, 4 et 5). Dans le premier cas les pélites pèsent immédia
tement sur le minerai d é s i l ic i f ié  ; e lles  s'infléchissent plastiquement, et 
peuvent même fluer et s'entasser à l 'aval ; dans le second cas, les grès sont 
rigides et cassants; i l s  peuvent ne compenser qu’avec un certain retard la 
perte de volume, puis casser brutalement par compartiments. C'est effective
ment ce qu'en observe : i l  y a toute une "tectonique de réajustement” , qui 
mériterait d 'ailleurs d'être analysée de plus près, et qui se présente d i f 
féremment dans les deux cas de figure : en particulier, les décrochements 
successifs observés sur les affleurements des zones 3-4 et 5 s'expliquent 
presque sûrement de cette manière.

I l  s'ensuit qu'aux trois modes de couplage entre les réacteurs 
dont on a déjà parlé s ’ en ajoute un quatrième, qui est un couplage tectoni-  
que^et qui est peut-être à l 'origine de différences entre les deux types de 
zones. En effet si le tassement suit avec un certain retard la d é s i l ic i f ic a 
tion, cela signifie q u 'i l  y a transitoirement de l'eau supplémentaire et 
cela se traduit dans le minerai riche par un gain très important de réacti
vité. On peut donc imaginer que lorsqu 'il  y avait des grès au toit  des réac
teurs, la réactivité était susceptible de passer, au cours de l 'évolution  
des terrains, par un stade plus favorable que la situation finale. Cela pour
rait expliquer la propagation des réactions dans des secteurs où le faciès-  
pile est très mince, et également l 'a rrêt  prématuré des réactions par tasse
ment des terrains, lorsque ce lu i-ci  se fa isa it  avec un peu de retard.

On voit qu’ i l  y a encore énormément de problèmes sur lesquels i l  
faudrait réfléchir davantage, et tout cela devrait naturellement être mieux 
étayé par des observations , et par des calculs de simulation. I l  y a encore 
beaucoup de travail à faire . Ce qui est très intéressant est que, pour la 
première fo is  peut-être, nous avons l'impression que nous posons mieux les 
problèmes, et l'impression que nous tenons un très bon f i l  directeur, riche 
de promesses. Bien sûr, on ne peut pas exclure qu'on ne se retrouvera pas 
prochainement dans la même situation q u 'i l  y a quelques mois, où nous avons 
eu brusquement le sentiment que nous n'avions rien compris, et que tout 
était à reprendre sur de nouvelles bases.

J 'a i  parlé tout à l ’ heure de "roman à suspense". Le phénomène 
d'Oklo ne nous aura pas ménagé les surprises : qui aurait pensé, i l  y a seu
lement six mois, que des réactions nucléaires avaient pu remodeler un gise
ment d'uranium ? Au moment de sa découverte, l'existence même d'un réacteur 
naturel paraissait quelque chose de tout à fa i t  extraordinaire,presque magi
que ; pourtant nous nous y sommes habitués, et maintenant, au fond., cela nous 
paraît très banal. Mais au fur et à mesure que nous avons progressé dans 
cette étude, les problèmes se sont constamment renouvelés, et je crois pou
voir dire qu'en cinq ans notre curiosité n'a pas eu le temps de- s ’ émousser.
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Discussion générale

S.A. DURRANI: Je voudrais que M. Naudet en dise un peu plus sur la 
durée des réactions; quels sont ses arguments pour parler de plusieurs millions 
d’années?

R. NAUDET: Il faut bien distinguer durée de fonctionnement d ’un réacteur 
et durée du phénomène. On a mesuré avec une certaine précision la durée de 
fonctionnement au niveau du sondage SC 36 (et du KN 50 qui se trouve tout 
près), c ’ est-à-dire en haut de la zone 2; on a trouvé une durée de l’ ordre de 600 000 
à 800 000 ans. A  cet endroit l’ accumulation d’uranium est très grande et les taux 
de réaction très élevés; mais j ’ai indiqué qu’il y a d ’autres portions des zones de 
réaction (bas de la zone 5), où le temps de fonctionnem ent a été beaucoup plus 
court. Donc l’ ordre de grandeur, pour un réacteur individuel, est d ’un demi-million 
d’années, avec une marge de variation probablement assez grande. Pour ce qui est 
du phénomène dans son ensemble, si on admet une propagation assez lente, sur 
des distances qui sont tout de même considérables, donc un échelonnement peut- 
être important, on peut dire qu ’au total le phénomène a duré beaucoup plus long
temps que le fonctionnement de chaque réacteur. Ainsi cette durée totale a été 
probablement de plusieurs millions d ’années, mais bien entendu on n’ a aucun 
élément permettant de donner un chiffre précis.
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B. POTY: Je crois que le fait qu ’ il y ait eu une surrection entre la diagenèse 
siliceuse et la diagenèse dolom itique, que l’ on peut estimer à environ 800 mètres, 
peut nous donner un ordre de grandeur de l’ intervalle de temps séparant ces deux 
événements (et je  rappelle que les réactions se situent à l’ intérieur de l’ intervalle).
Les Alpes à l’heure actuelle s’érodent à la vitesse de 1 mm par an; à la même 
vitesse cela ferait 800 000 ans; et même si on admet que la vitesse est deux ou 
trois fois plus lente, cela ne fait que quelques millions d ’années.

R. NAUDET: Je mets un peu en doute cette manière de calculer. On part 
d’un maximum d ’enfouissement, et avant qu ’il y ait érosion il faut qu ’ il y ait une 
remontée du socle, c ’est-à-dire une nouvelle phase orogénique; ce n’ est peut-être 
pas obligatoire, mais les choses peuvent se passer de cette manière, et dans ce cas 
la remontée n ’est pas forcém ent inmédiate.

B. POTY : Oui, c ’ est vrai.
R. NAUDET: Je serais très heureux si M. Cowan et M. Horowitz voulaient 

bien commenter les interprétations que j ’ai données du phénomène, et éventuelle
ment qu ’ils fassent d ’autres suggestions.

G. A. COWAN: A  Libreville, j ’ ai défendu l’hypothèse suivant laquelle l’uranium 
avait pu continuer à se mettre en place pendant les réactions; je ne suis pas enclin 
à défendre cette thèse avec la même ardeur maintenant. Mais j ’ avoue que je ne 
comprends pas bien votre présente position en ce qui concerne la stabilité de 
l’uranium. Vous continuez d ’affirmer que la géométrie a été préservée, et que 
toutes les informations que l’ on peut tirer de la neutronique ou des distributions 
d’appauvrissement isotopique plaident en faveur d ’un haut degré de stabilité; et en 
même temps vous semblez admettre la possibilité de changements de géométrie 
ou de remobilisations pendant le fonctionnem ent des réacteurs.

R. NAUDET: En premier lieu, je  rappelle que l’idée suivant laquelle l’uranium 
a continué à se concentrer pendant les réactions se pose maintenant en termes 
tout à fait différents, puisqu’on pense que la mise en place de l’uranium était 
terminée, mais qu’elle a été suivie par un autre mode de concentration: l’élimina
tion de la silice. On ne peut donc plus affirmer que la concentration de l’uranium 
ne s’est pas poursuivie pendant les réactions; il est même vraisemblable qu ’elle 
a continué au moins dans certains cas, c ’ est-à-dire que la dissolution de la silice ne 
s’est terminée que pendant les réactions.

Il s’agit d’un changement de géométrie, mais il faut remarquer que celui-ci 
n ’est pas incompatible avec une préservation de la distribution des taux de réaction, 
puisque c ’est essentiellement un changement d ’échelle de longueur (l’uranium 
pouvait conserver sa configuration); en outre com m e je l’ ai dit, je  pense que la 
situation n’a pas été identique partout: dans certains cas les m odifications de géo
métrie ou de com position au cours des réactions ont peut-être été importantes; 
par contre dans le haut de la zone 2, qui a été le plus étudié, il est probable que 
la désilicification était presque complètement achevée au mom ent où les réactions 
se sont déclenchées, et c ’est à mon avis la raison pour laquelle on observe d ’aussi 
bonnes corrélations.
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Maintenant, une deuxième question se pose: y a-t-il eu une certaine remobi
lisation de l’uranium au cours des réactions? J’ai discuté ce point dans mon autre 
rapport de synthèse (IAEA-TC-119/25, présents comptes rendus). Là encore il 
n’ y a pas contradiction entre l’ idée de déplacements assez importants et ce qui a 
été dit auparavant. Les faits demeurent: pendant les réactions, il est possible que 
de l’uranium ait été éliminé, mais apparemment il n’en a pas été apporté. Il faut se 
souvenir que les réactions ont été échelonnées: au cours du phénomène, de 
l’uranium remobilisé pouvait se mettre en place quelque part avant que les réactions 
se déclenchent à cet endroit. C ’est ainsi que j ’ai suggéré qu’au cours d ’une pro
gression amont des réactions, on a très bien pu déplacer des masses importantes 
d ’uranium vers l’ amont, sans créer de perturbations notables dans les distributions 
isotopiques.

J. HOROWITZ: La théorie qu’a exposée M. Naudet me paraît extrêmement 
séduisante. La première question qui m ’est venue à l’esprit rejoint celle qui vient 
d’ être posée par M. Cowan; on était tellement content de trouver des structures 
fines explicables par la neutronique, et maintenant on ne comprend plus très bien 
ce qui reste de cette satisfaction. Le deuxième point, c ’ est le problème du réacteur 
primaire, ce qui s’est passé tout au début; cela reste un peu un mystère dans le 
cadre de votre théorie. Et enfin, puisque vous avez fait allusion aux études qu ’il 
faudrait entreprendre, est-ce que vous pouvez esquisser le programme d ’études 
neutroniques que vous proposeriez pour l’ année qui vient?

R. NAUDET: Pour ce qui est de la première question, je pense avoir déjà 
répondu partiellement. Je reconnais qu’on s’ est peut-être placé au début dans une 
optique trop optimiste, en prétendant que la physique des réacteurs s’ appliquait 
parfaitement, et pouvait tout retrouver. On sait maintenant que les corrélations 
ne sont jamais parfaites, qu’il y a beaucoup plus de degrés de liberté qu’on ne le 
pensait au début, que les interprétations doivent être prudentes. Néanmoins, je 
ne renie rien: je  continue à dire qu ’on peut faire de la très belle physique des 
réacteurs à Oklo, et qu’en particulier on peut interpréter très finement les distri
butions. Le fait nouveau, c ’est que ce n’ est peut-être pas vrai partout. C ’est sans 
doute une chance qu ’on ait com m encé par étudier les réacteurs les plus «évolués» 
parce qu ’on ne se serait probablement pas intéressé autant à des réacteurs dans 
lesquels les corrélations auraient été moins bien respectées.

En ce qui concerne les «réacteurs primaires» le problème se décom pose en 
deux. Il y a d ’abord la possibilité d ’obtention de la criticité dans des grès de teneur 
moyenne; il faut faire des calculs, mais je pense que ce n ’est pas du tout impro
bable: si on avait du minerai à 20% sur une épaisseur suffisante, et si les cisaille
ments ont provoqué une fracturation et une dissolution de silice suffisantes pour qu’il 
y ait assez d ’ eau, le minerai pouvait être critique; j ’ ai dit qu ’il fallait des circons
tances favorables, qui n’ ont pas été réalisées partout, mais il n’y a pas d ’impossibilité.

L’autre problème que j ’ ai soulevé, et qui me préoccupe davantage, est celui 
de l’ identification d ’un tel réacteur; il m ’a semblé qu’on devrait le «voir» à l’ aval
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des zones de réaction, et je  me suis même demandé s’ il n’ était pas ailleurs, c ’est-à-dire 
s’ il n’y avait pas un réacteur encore plus à l’aval qui aurait échappé aux investiga
tions, et qui aurait été à l’ origine de tout l’ ensemble; c ’ est d ’ailleurs pour cela que 
je regrette tellement qu ’on ait manqué la «fermeture» aval des zones 3—4 et 5. Mais, 
à vrai dire, je reconnais que je  n ’ai pas beaucoup d ’arguments pour affirmer cela, 
car on peut sûrement imaginer d ’autres modèles de propagation. Les réactions ont 
pu comm encer n’importe où, et il y a peut-être eu un assez grand nombre de réacteurs 
primaires qui sont maintenant impossibles à identifier.

En ce qui concerne le programme d ’études neutroniques, je vois en effet 
tout un ensemble de volets où il me semble qu ’il y a du travail très intéressant à 
faire.

En premier lieu, il y a justement l’étude de la criticité dans les grès, en jouant 
sur les deux paramètres: degré de désilicification, et degré de tassement consécutif 
à l’ élimination de la silice. Il faut partir des distributions que nous observons ac
tuellement (avec une gangue argileuse), et reconstituer les distributions antérieures 
à différents stades d’ évolution; il y a d ’ailleurs de nombreux cas de figure. En 
outre, il faut s’appuyer sur ce qu’ on observe dans certains sondages de bordure, 
qui montrent des étapes intermédiaires de désilicification; il est d ’ailleurs souhai
table de faire sur ces sondages des analyses chimiques pour obtenir des bilans 
corrects, et mieux connaître par quelles étapes on est passé, et ensuite recouper 
tout cela par des calculs.

Un deuxième volet consisterait à reprendre les études d ’évolution de bilan 
neutronique et de contrôle par la température, en jouant davantage sur le para
mètre porosité. Jusqu’à maintenant, on a été très timide dans ce domaine, car on 
pensait que les valeurs élevées de la porosité auxquelles on était conduit s’ expli
quaient uniquement par la fracturation des terrains, mais la dissolution de la silice 
est évidemment de nature à donner lieu, au moins transitoirement, à des valeurs 
probablement beaucoup plus grandes. En outre, c ’est un paramètre susceptible 
de varier au cours du temps; com m e je l’ai dit cela explique peut-être beaucoup 
dè choses.

L’essentiel des calculs doit porter évidemment sur la propagation des réactions, 
c ’ est-à-dire les études de simulation. Il faut les reprendre maintenant sur des bases 
tout à fait nouvelles, en tenant com pte des résultats des deux autres études qu eje  
viens de mentionner.

Il n’y a pas que les calculs neutroniques. Il faut examiner beaucoup plus 
sérieusement les problèmes de transfert thermique. Par ailleurs, il est nécessaire 
d’apporter beaucoup d ’attention à ce que j ’ai appelé l’ étude «géographique» des 
zones de réaction; je pense notamment qu ’il y a certaines situations particulière
ment intéressantes qu ’il faudrait «décortiquer» davantage. Mais il est certain que 
les études neutroniques, à ce stade de notre recherche, sont très intéressantes, et 
peuvent apporter une contribution importante à la compréhension de l’ ensemble.
Il est peut-être dommage d ’ailleurs qu ’il n’y ait pas davantage de laboratoires à 
s’intéresser à ce genre d ’études.
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A.J. POLLIART: Oui. On constate que dans les différents pays représentés 
ici, on a travaillé à peu près dans tous les secteurs, sauf peut-être en physique des 
réacteurs. Peut-être certains d ’entre vous peuvent-ils nous indiquer leur intérêt 
dans ce domaine; c ’ est avec le plus grand plaisir que l’Agence soutiendra les efforts 
dans les études qui seront entreprises. Je pense principalement, en plus de l’équipe 
du Dr. Cowan bien entendu, à M. Pchelkin, et aussi à nos amis du Royaume-Uni 
et d ’ Italie.

G.A. COWAN: Je suis sûr qu’aux Etats-Unis nous allons continuer à nous 
intéresser à ces questions de physique neutronique. A  ce propos, M. Naudet, 
utilisez-vous pour vos calculs un modèle sphérique ou à deux dimensions; 
comm ent traitez-vous cette géométrie très particulière des réacteurs?

R. NAUDET: Effectivement, il faudrait dans certains cas pouvoir traiter 
les problèmes à deux ou même trois dimensions. Ce que j ’utilise est une approxi
mation très classique, c ’est-à-dire que lorsque par exemple j ’étudie la propagation 
dans le sens d ’une dimension principale, j ’ introduis un laplacien transversal variable 
suivant le milieu. Autrement dit, on tient com pte des autres dimensions par un 
effet de fuite neutronique; c ’ est la schématisation qu ’on fait pour les réacteurs 
industriels, qui est assez satisfaisante quand la géométrie n’ est pas trop irrégulière 
mais est certainement plus contestable dans le cas de situations très compliquées.

U. FARINELLI: Je voudrais dire qu ’en principe, en Italie, nous sommes 
intéressés à poursuivre des études de physique des réacteurs sur le phénomène 
d’ Oklo. Nous avions d ’ailleurs fait un travail avant le colloque de Libreville sur 
l’ effet des hétérogénéités, qui nous semblait assez important; j ’ai appris que 
M. Naudet a fait ces calculs lui aussi. Nous allons examiner ce qui pourrait être 
fait.

J’avais une question pour M. Naudet, mais il y a déjà répondu en partie.
Dans le contrôle des réactions peut-on supposer une vaporisation partielle de l’eau, 
ou seulement un changement de densité avec la température? En d ’autres termes, 
est-ce que le réacteur était un Westinghouse ou un General Electric?

R. NAUDET: Ni l’un, ni l’ autre, c ’ était un supercritique; je crois que 
personne n’en a encore construit.

V .A . PCHELKIN: En ce qui concerne la proposition de M. Polliart, qui 
demande si l’Union soviétique pourrait intervenir dans les travaux neutroniques, 
c ’est avec gratitude que j ’ accueille cette proposition, et dès mon retour, je verrai 
s’ il est possible de participer à des études portant sur ce problème qui est du plus 
haut intérêt.

D ’autre part, je  relève que M. Naudet, à juste titre, a insisté sur la nécessité 
de recherches portant à la fois sur les aspects physiques du problème et sur la 
géologie. A  ce propos, je voudrais indiquer qu ’il me semble y avoir aussi des 
problèmes importants de chimie physique. Je crois que la recherche sur les 
problèmes posés par Oklo souffre quelque peu de n’ être pas suffisamment fondée 
sur l’ étude des aspects physico-chimiques. Dans ce contexte en particulier, il



DEROULEMENT DU PHENOMENE 7 3 9

faudrait étudier de façon plus détaillée les processus associés à la réduction et 
l’ oxydation — étant donné qu’il y a là des mécanismes extraordinairement com pli
qués — en tenant com pte des composés organiques, des différentes valences du 
fer, etc. Il faudrait approfondir les aspects thermodynamiques de ces processus.

R. NAUDET: Je partage entièrement l’avis de M. Pchelkin sur l’ intérêt des 
études physico-chimiques. Il y a effectivement beaucoup de problèmes, qui 
jusqu’à maintenant n’ont pas été sérieusement abordés. En ce qui concerne les 
questions d’oxydo-réduction par exemple, je  rappelle qu’on a trouvé dans les 
zones de réaction, et seulement là, une double anomalie en europium et cérium 
qui semble montrer qu ’ on a eu successivement une atmosphère réductrice et une 
atmosphère oxydante; il faudrait avoir une meilleure idée des possibilités d ’oxy 
dation pendant le fonctionnem ent des réacteurs. En ce qui concerne le fer, on 
a supposé qu’ il y avait de l’hématite préexistante, mais celle-ci aurait dû rester 
stable, et on n ’a pas trouvé trace de l’ irradiation du fer correspondant; en fait 
on est très ignorant sur le rôle du fer et il y a encore beaucoup de choses qu’on 
n’a pas comprises.

Il y a d ’autre part deux problèmes qui me paraissent importants par leurs 
conséquences sur la physique des réacteurs. L ’un est celui de l’eau, dont on a 
déjà parlé; on a utilisé pour les calculs un modèle certainement trop simpliste;
il faudrait savoir de quelle manière l’ eau pouvait être liée aux minéraux, dans 
l’ état de déstructuration où ils se trouvaient. L ’autre est le problème du bore, 
qui est fondamental pour le bilan neutronique; dans quelle mesure et dans quelles 
conditions a-t-il pu se déplacer? Pour comprendre comm ent les choses se sont 
passées il serait certainement très important de procéder à des études plus appro
fondies sur la chimie du bore dans différentes situations, c ’est-à-dire en tenant 
com pte de son état chimique (borate, incorporation dans les phyllosilicates, etc.), 
et à différentes températures.

Rosemary J. VIDALE: Je voudrais appuyer ce point de vue. Il y a-, à Oklo, 
énormément de problèmes de chimie physique concernant les solutions aqueuses, 
et aussi les solutions solides, avec des com positions tout à fait inusuelles.
M. Naudet, com m ent pensez-vous reconnaître un réacteur primaire?

R. NAUDET: Je pensais qu’un tel réacteur devrait être reconnaissable, 
d’une part à son environnement (la désilicification devrait être incomplète à 
l’aval), et d ’autre part à sa com position: en effet, puisque la désilicification a 
dans ce cas suivi les réactions, il devrait y avoir des perturbations isotopiques 
importantes; mais je  reconnais que ce n ’est pas très clair dans mon esprit; il 
n’ est peut-être pas si facile d’ identifier une telle situation, et com m e je l’ ai dit 
tout à l’heure, on peut sans doute imaginer des modèles dans lesquels les points 
de départ seraient pratiquement impossibles à retrouver.

J.A. GOEDKOOP: L ’inclinaison des couches était-elle à cette époque la 
même qu’aujourd’hui? D ’autre part, quelle est en définitive la position de 
M. Naudet sur le sens de la propagation des réactions, puisqu’il y a des arguments 
aussi bien pour l’amont que pour l’aval?
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R. NAUDET: Je crois que les géologues ont de bons arguments pour penser 
que l’ inclinaison des couches était déjà analogue à celle que nous observons 
aujourd’hui. En ce qui concerne le sens de la propagation, j ’ ai exprimé une pré
férence pour l’ amont, à cause de la porosité attribuée à la désilicification, qui 
devait se faire préférentiellement dans le sens des courants de convection. Mais 
je  reconnais que la question n’est pas définitivement résolue. D ’une part la chaleur 
se transmettait aussi par conduction, et il devait y avoir une certaine désilicification 
vers l’amont. D ’autre part il faut peut-être revoir les effets de la température; 
dans le ca;s d’une porosité très grande, c ’ est-à-dire dans des réseaux en partie sur
modérés, la densité de l’eau a des effets beaucoup moins grands. D onc je crois 
qu’il faut reprendre complètement les calculs de propagation. Par ailleurs la 
question se présente sans doute différemment suivant que l’encaissant est gréseux 
ou pélitique.

J. HOROWITZ: Avec votre permission, M. le Président, je voudrais dire 
encore quelques mots. Je suis frappé par la tournure qu ’ont prise ces études. Il 
y a un an, beaucoup pensaient qu ’ on était venu à bout de ce problème d ’Oklo, 
qu’il subsisterait des points d ’interrogation, mais que l’ on avait vraiment épuisé 
la plupart des joies. Et puis de nouvelles idées, la conjonction des efforts faits 
dans le domaine de la géologie et de la neutronique, ont fait que le problème a 
rebondi, et je pense que l’année qui vient sera rendue extrêmement attrayante 
aussi bien par des considérations théoriques que par la reprise de certaines études 
expérimentales. Je crois que nous devons remercier tous l’ Agence pour l’ intérêt 
qu’elle porte à ce problème qui, com m e l’a dit M. Naudet, se présente un peu 
comm e un roman à suspense.

A.J. POLLIART: Je remercie M. Horowitz des paroles très aimables qu ’il 
vient de prononcer. Il est certain que l’Agence va coordonner la suite des efforts 
entrepris et les faciliter dans toute la mesure de ses moyens. C’est une des con
clusions de nos trois jours de travaux.



PRESIDENTS

Séance I 

Séance II 

Séance III 

Séance IV

Séances V et VI

Coordination et 
correction

Synthèse des 
discussions

G. A. COWAN 

R.E. JACKSON 

A.T. JAKUBICK 

V .A . PCHELKIN

Etats-Unis d ’Amérique 

Canada

République fédérale d ’Allemagne

Union des Républiques socialistes 
soviétiques

ANIMATEURS

F. WEBER 
W.J. MAECK 
K.E. APT
G. A. COWAN 
R. NAUDET

France
Etats-Unis d ’Amérique 
Etats-Unis d ’Amérique 
Etats-Unis d ’Amérique 
France ,

SECRETARIAT SCIENTIFIQUE

R. NAUDET

A.J. POLLIART

Commissariat à l ’énergie atomique, 
Centre d ’études nucléaires de Saclay, 
Gif-sur-Yvette, France

Division de l’ énergie nucléaire 
et des réacteurs,

A IE A  Vienne

REDACTION

Ariette GUILLON Division des publications, 
AIEA, Vienne

L. LIEBERMAN Division des services linguistiques, 
AIEA, Vienne

7 4 1





USTE DES PARTICIPANTS 

LIST OF PARTICIPANTS

ALLEMAGNE, REPUBLIQUE FEDERALE D’ 
GERMANY, FEDERAL REPUBLIC OF

J a k u b ick , A .T . K ern forsch u n gszen tru m , 
P o s tfa ch  3 6 4 0 ,
D -7 5 0 0  K arlsruhe

BELGIQUE 
BELGIUM

B o n n e , A .A . 

G illo n , L .P .

C entre d ’é tu d e  de  l ’ énergie nu cléa ire  (C E N /S C K ), 
B oeretan g  2 0 0 , B -2 4 0 0  M ol

U niversité  d e  L ou v a in ,
C h em in  d u  C y c lo tr o n  2 ,
B -1 3 4 8  L ouva in -la -N euve

CANADA 

J a ck son , R .E . 5 6 2  B o o th  S treet, In land  W aters, 
D ire c to ra te , E n v iron m en t C anada, 
O ttaw a , O n ta r io , K I A  O E 7

ETATS-UNIS D’AMERIQUE 
UNITED STATES OF AMERICA

A p t, K .E . U n iversity  o f  C a lifo rn ia ,
L o s  A la m o s  S c ie n t ific  L a b o ra to ry ,
P .O . B o x  1 6 6 3 , L o s  A la m o s , N M  8 7 5 4 5

B ro o k in s , D .G . D ep a rtm en t o f  G e o lo g y , U niversity  o f  N e w  M e x ico ,
A lb u q u e rq u e , N M  8 7 1 3 1

743



7 4 4 LISTE DES PARTICIPANTS

ETATS-UNIS D’AMERIQUE (suite) 
UNITED STATES OF AMERICA (cont.)
C o w a n , G .A .

M a eck , W .J.

V id a le , R o se m a ry  J. 

V o lb o r th , A .

U n iversity  o f  C a liforn ia ,
L os  A la m o s  S c ie n t ific  L a b o ra to ry ,
P .O . B o x  1 6 6 3 , L os  A la m o s , N M  8 7 5 4 5

Id a h o  N a tion a l E ngineering L a b o ra to ry ,
A llied  C h em ica l C o rp o ra t io n  -  Id a h o  C h em ica l 

P rogram s,
5 5 0  S e co n d  S treet, Id a h o  F a lls , ID  8 3 4 0 1

C N C -1 1, M S -5 14, L os  A la m os  S c ie n t ific  L a b o ra to ry , 
L os  A la m o s , N M  8 7 5 4 5

N o rth  D a k ota  S tate U n iversity ,
C h em istry  D ep a rtm en t,
F a rgo , N D  5 8 1 0 2

FRANCE

A lp ern , B. 

B o n h o m m e , M. 

B ra n ch e , G . 

B rousse , R . 

Carrie, R . 

C esario, J.

C hantret, F.

C E R C H A R  Industrie ,
B .P . 2 7 , F -6 0 1 0 3  Creil

C entre  d e  s é d im e n to lo g ie  et g é o ch im ie  d e  la  su rfa ce , 
1 rue B lessig, F -6 7 0 8 4  S trasbou rg  C e d e x

C O G E M A /D R M , B .P . 9 9 ,
F -9 2 3 2 0  C h a tillon -sou s-B a gn eu x

L a b ora to ire  d e  p é tro g r a p h ie -v o lca n o lo g ie ,
U niversité Paris-Sud, F -9 1 4 0 5  O rsay

C O G E M A /G A M , 9 2  avenue d e  M o n tr e d o n ,
F -1 3 2 6 6  M arseille C e d e x  0 2

D A M , Service  d e  ra d io ch im ie ,
B i l l ,  C E A , C entre  d ’é tudes de  B ru yères-le -C h atel, 
B .P . 5 6 1 , F -9 2 5 4 2  M on trou ge  C e d e x

C O G E M A , S ervice  de m in éra log ie , B .P . 9 9 ,
F -9 2 3 2 0  C h a tillon -sou s-B a gn eu x

C on n a n , J. S o c ié té  n a tion a le  E lf-A q u ita in e  (P ), 
D p t L a b o ra to ire  g é o lo g ie ,
C entre M icou la u , F -6 4 0 0 0  Pau



LISTE DES PARTICIPANTS 7 4 5

D evillers, C.

Dran , J .C . 

F ré ja cq u es, C.

F ritz , B.

G a u th ier-L a fa ye , F . 

G e f f r o y , J. 

H agem ann, R.

H avette, A n d rée  

H olliger, P.

H o ro w itz , J.

L évêq u e , P.

L u cas , M o n iq u e

FRANCE (suite)
FRANCE (cont.)

L a b o ra to ire  de  sp e c tro m é tr ie  de  m a s s e ,D R A /S A E C N I, 

C E A , C entre  d ’ é tu d es  n u cléaires  d e  S aclay ,
B .P .2 , F - 9 1 1 90  G if-su r-Y vette

L a b o ra to ire  R en é  B ernas, U niversité  Paris-Sud,

B .P . 1, F -9 1 4 0 6  O rsay

D iv is ion  de ch im ie , C E A , C entre  d ’é tu d es  nucléaires  
d e  F o n te n a y -a u x -R o s e s , B .P . 6 ,

F -9 2 2 6 0  F o n te n a y -a u x -R o se s

U niversité  L ou is  Pasteur, Institu t de  g é o lo g ie ,
1 rue B lessig , F -6 7 0 8 4  S trasbou rg  C e d e x

U niversité L ou is  Pasteur, In stitu t d e  g é o lo g ie ,
1 rue B lessig , F -6 7 0 8 4  S trasbourg  C e d e x

C O G E M A /D R M , B .P. 9 9 ,
F -9 2 3 2 0  C h a tillon -sou s-B a gn eu x

D R A /S A E C N I ,
C E A , C entre  d ’ é tu d es  n u cléa ires  de S aclay ,
B .P . 2 , F - 9 1 190  G if-su r-Y vette

L a b o ra to ire  de p é tro g ra p h ie -v o lca n o lo g ie ,
U niversité Paris-S ud, B ât. 5 0 4 , F -9 1 4 0 5  O rsay

L a b o ra to ire  de  sp e c tro m é tr ie  de m asse, D R A /S A E C N I , 
C E A , C entre  d ’é tu d es  nucléaires  de S aclay ,
B .P. 2 , F - 9 1 1 90  G if-su r-Y vette

D g -  IR F ,
C E A , C entre  d ’ é tu d es  n u cléaires  de S ac la y ,
B .P . 2 , F - 9 1 190  G if-su r-Y vette

D ép a rtem en t de ch im ie  a p p liq u ée ,
C E A , C entre  d ’ é tu d es  nu cléa ires  

de F o n te n a y -a u x -R o se s , B .P . 6 ,
F -9 2 2 6 0  F o n te n a y -a u x -R o se s

L a b o ra to ire  d e  s p e c tro m é tr ie  de  m asse, D R A /S A E C N I , 
C E A , C entre  d ’é tu d es  nucléaires  de S ac la y ,
B .P . 2 , F - 9 1 1 9 0  G if-su r-Y vette

M aurette , M. L a b o ra to ire  R e n é  B ernas, U niversité P aris-Sud, 
B .P . 1, F -9 1 4 0 6  O rsay



7 4 6 LISTE DES PARTICIPANTS

M oreau , M.

N audet, R .

N eu illy , M ich èle  

O b e r lin , A gnès 

O p en sh a w , R .

Pagel, M.

Petit, J .C .

P fiffe lm a n n , J.P. 

P o ty , B.

P ou p a rd , D . 

R e n so n , C.

R euss, P.

FRANCE (suite)
FRANCE (cont.)

C O G E M A /D R M , B .P . 9 9 ,
F -9 2 3 2 0  C h a tillon -sou s-B a gn eu x

D E D R  -  P ro je t F ra n cev ille ,
C E A , C entre  d ’é tu d es  nucléaires  d e  S ac la y ,
B .P . 2 , F - 9 1 190  G if-su r-Y vette

S A C I, C E A , C entre  d ’é tu d es  n u cléaires  de C ad arach e , 
B .P . 1, F -1 3 1 1 5  S aint-P aul-lez-D urance

L a b o ra to ire  M arcel M ath ieu , U niversité  d ’ O rléans, 
F -4 5 0 4 5  O rléans-la-S ource

C entre  d e  rech erch es  p é trogra p h iq u es  et 
g é o ch im iq u e s ,

Case o f f ic ie l le  n ° l ,  F -5 4 5 0 0  V an d oeu vre -lès -N an cy

C en tre  de rech erch es  p é trograp h iq u es  et 
g é o ch im iq u e s ,

Case o f f i c ie l le  n ° l ,  F -5 4 5 0 0  V an d oeu vre -lès -N an cy

L a b o ra to ire  R e n é  B ernas, B ât. 1 08 ,
U niversité Paris-Sud,
B .P . 1, F -9 1 4 0 6  O rsay

C om p a gn ie  de  M ok ta , T o u r  M a in e-M on tp a m asse ,
33  avenue d u  M aine, F -7 5 7 5 5  Paris C e d e x  15

C entre de  rech erch es  p é trograp h iq u es  et 
g é o ch im iq u e s ,

Case o f f ic ie l le  n °  1, F -5 4 5 0 0  V an d oeu vre -lès -N an cy

D A M , Service de ra d ioch im ie
B i l l ,  C en tre  d ’é tu d es  d e  B ru yères-le -C hatel,
B .P . 5 6 1 , 9 2 5 4 2  M o n tro u g e  C e d e x  0 2

D E D R /D E M T ,
C E A , C entre  d ’ é tu d es  nu cléa ires  d e  S aclay ,
B .P . 2 , F - 9 1 190  G if-su r-Y vette

D E D R /S E R M A ,
C E A , C entre  d ’é tu d es  nu cléa ires  d e  S aclay ,
B .P . 2 , F - 9 1 1 9 0  G if-su r-Y vette

R o th , E. D R A , C E A , C entre  d ’é tu d es  nu cléa ires  de S aclay , 
B .P . 2 , F - 9 1 190  G if-su r-Y vette



LISTE DES PARTICIPANTS 7 4 7

R u ffe n a ch , J.C .

R u h la n d , M.

S am son , P.

S tefan i, R .

V a n d e n b ro u ck e , M ireille 

W eber, F .

Y v o n , J.

ITALIE 
ITALY

F arinelli, U.

JAPON 
JAPAN

K am ada , H.

M orisaw a, S.

O k u d a, H.

FRANCE (suite)
FRANCE (cont.)

L a b o ra to ire  de s p e c tro m é tr ie  de  m a s s e ,D R A /S A E C N I, 

C E A , C entre  d ’é tu d es  n u cléaires  de S aclay ,
B .P . 2 , F - 9 1 190  G if-su r-Y vette

U niversité L o u is  P asteur, In stitu t d e  G é o lo g ie ,
1 rue B lessig, F -6 7 0 8 4  S trasbourg  C e d e x

' M IN A T O M E , 6 9  rue D u to t , F -7 5 0 0 5  Paris

D C A , C E A , C en tre  d ’ é tu d es  nucléaires  de G r e n o b le , 
B .P. 8 5 , C entre  d e  tri, F -3 8 0 4 1  G r e n o b le  C e d e x

Institu t français  d u  p é tro le , B .P . 3 1 1 ,
F -9 2 5 0 6  R ueil-M alm aison  C e d e x

U niversité L ou is  Pasteur, In stitu t de g é o lo g ie ,
1 ru e B lessig , F -6 7 0 8 4  S trasbourg  C e d e x

C om m issariat à l ’énergie  a to m iq u e ,
2 9 -3 3  rue d e  la  F é d é ra tio n ,
B .P . 5 1 0 , F -7 5 7 5 2  Paris C e d e x  15

C N E N , C SN  C asaccia ,
1 -0 0 0 6 0  Santa M aria d i G alería , R o m e

N a tion a l In stitu te  o f  R a d io lo g ica l S cien ces , 
N a k am in a to  B ranch , 3 6 0 9  N y u d o  
Isoza k i, N a k am in à to  C ity ,
Ibaragi P re fe c tu re , 3 1 1 - 1 2

D ep a rtm en t o f  San itary E ngin eering ,
F a cu lty  o f  E ngin eering,
K y o t o  U n iversity , K y o to  C ity  6 0 6

R ad w aste  M anagem ent C en ter, T o r a n o m o n  2 -8 -1 0 , 
M in a to -k u  — 2 -C h o m e , T o k y o  105



7 4 8 LISTE DES PARTICIPANTS

PAYS-BAS
NETHERLANDS

G o e d k o o p , J .A . N eth erlands E nergy  R esea rch  F o u n d a tio n  E C N , 
P o s tb o x  1, P etten  N h

ROYAUME-UNI 
UNITED KINGDOM

B ow les , J .F .W . 

D e a m a le y , G . 

D urrani, S .A . 

S im p son , P. R. 

S o w e rb y , M .G .

Institu te  o f  G e o lo g ic a l S cien ces , G e o c h e m ic a l D iv is ion , 
6 4 -7 8  G ra y ’s Inn R o a d , L o n d o n  W C 1 X  8 N G

A .E .R .E ., H arw ell,
D id c o t , O x o n

D ep a rtm en t o f  P h y sics , U n iversity  o f  B irm in gham , 
P .O . B o x  3 6 3 , B irm ingham  B 1 5  2 T T

In stitu te  o f  G e o lo g ica l S cien ces , G e o c h e m ic a l D iv is ion , 
6 4 -7 8  G ra y ’ s Inn R o a d , L o n d o n  W C 1 X  8 N G

A .E .R .E ., H arw ell,
D id c o t ,  O x o n

SUISSE 
SWITZERLAND

G e n o u d , J.P. L a b ora to ire  d e  gén ie  a to m iq u e ,
E co le  p o ly te c h n iq u e  féd éra le  de L ausanne, 
33  av. C o u r ; C H -1 0 0 0  Lausanne

TCHECOSLOVAQUIE 
CZECHOSLOVAKIA

K aspar, J. Institu te  o f  E xp erim en ta l M in era logy  and
G e o c h e m is try ,

Jilská 16 , 110  0 0  Prague 1

UNION DES REPUBLIQUES SOCIALISTES SOVIETIQUES 
UNION OF SOVIET SOCIALIST REPUBLICS

P ch elk in , V .A . V .I . V e rn a d sk o v o  In stitu te  o f  G e o c h e m is try  
and A n a ly tica l C h em istry ,

U S S R  A ca d e m y  o f  S cien ces , M o s co w



LISTE DES PARTICIPANTS 7 4 9

ORGANISATION
ORGANIZATION

ORGANISATION DE COOPERATION ET DE DEVELOPPEMENT 
ECONOMIQUES (AGENCE POUR L ’ENERGIE NUCLEAIRE) -  OCDE (AEN)

ORGANISATION FOR ECONOMIC CO-OPERATION AND 
DEVELOPMENT (NUCLEAR ENERGY AGENCY) -  OECD (N EA)

G era, F . O C D E  (A E N ) , 3 8  Bd S u ch e t , F -7 5 0 1 6  Paris

T a y lo r , D .M . O C D E  (A E N ), 3 8  B d S u ch et , F -7 5 0 1 6  Paris





INDEX DES AUTEURS 
AUTHOR INDEX

L es ch iffr e s  arabes en  ita liqu es  in d iq u e n t la  p rem ière  p age du  m é m o ire  de  1 auteur, 
les autres ch iffr e s  arabes les in terv en tion s  dans les d iscussions.

Italie A ra b ie  nu m erals  re fe r  t o  th e  first page o f  a p a p er b y  the a u th or  c o n ce rn e d . 
O th e r  A ra b ic  n u m erals  d e n o te  q u e s tio n s  and co m m e n ts  in  d iscussions.

Alpern, B.: 333, 630, 632, 633, 637, 
638

Apt, K.E.: 306, 535, 677, 690, 691 
Arafa, S.: 353  
Balagna, J.P.: 3 9 1 ,6 7 7  
Besnus, Y .: 35  
Bishop, W.P.: 700 
Bonhomm e, М.: 19, 23, 24, 676 
Bowles, J.F.W.: 297, 520 
Brookins, D.G.: 225, 243, 264, 265, 

638, 640, blS , 677, 6 9 0 ,7 1 2  
Brousse, R .: 2 4 ,2 2 7 ,2 4 1  
Bryant, E .A.: 677 
Cesario, J.: 473  
Chantret, F.: 7 2 ,4 9 4 ,6 3 1  
Chevalier, C.: 407  
Connan, J.: 296 ,351  
Cowan, G .A .: 18, 304, 391, 396, 405, 

520, 535, 677, 693, 707, 708, 713, 
735 ,7 3 8  

Daniels, W.R.: 677  
Dearnaley, G.: 708 
Delmore, J.E.: 521
Devillers, C.: 4 0 5 ,4 9 5 ,  511 , 5 4 3 ,5 5 3 ,  

675
D ozol, J.F.: 433  
Dran, J.C.: 375  
Duffy, C.J.: 229

Duraud, J.P.: 375  
Durrani, S.A.: 353, 373, 734 
Eggleston, R .L.: 521  
Farinelli, U.: 5 4 1 ,7 3 8  
Fréjacques, С.: 709, 712 
Fritz, В.: 640 
Gancarz, A.J.: 513  
Gauthier-Lafaye, F.: 25, 35, 72, 73,

75, 199
G effroy, J.: 24, 511, 620, 690, 708 
G oedkoop, J.A.: 739 
Hagemann, R.: 227, 407, 54-3, 552,

691
Havette, Andrée: 397, 405, 708
Hendry, G .L.: 353
Holliger, P. : 553
Horowitz, J.: 736, 740
Jakubick, A .T.: 264, 265, 396, 707, 710
Khazal, K. A. R.: 353
Làngevin, Y . : 375
Leachman, R.B.: 700
Leclerc, J.: 19
Lecom te, T.: 543
Lucas, Monique: 407,  432
Maeck, W.J.: 432, 493, 521, 535,

541, 6 7 3 -6 7 5 , 713 
Maurette, М.: 375, 388 
Ménès, J.: 495

751



7 5 2 INDEX DES AUTEURS

Naudet, R.: 3, 18,1 3 1 ,  151, 186, 
373, 396, 39 7, 40  7, 433, 473, 493, 
494, 509, 511 ,5 6 9 ,  589, 601, 619, 
620, 633, 641, 643, 674, 676, 710, 
712, 715, 7 3 4 -7 4 0  

Neuilly, Michèle: 433  
Oberlin, Agnès: 3 07  
Openshaw, R.: 267, 296 
Pagel, M.: 73, 2 6 7  
Pchelkin, V .A .: 73, 186, 305, 552, 

619, 690, 738 
Petit, J.C. : 375, 388 
Polliart, A.J.: 7 3 8 ,7 4 0  
Poty, B.: 23, 72, 225, 226, 233, 240, 

264, 267, 305, 306, 510, 619, 634, 
636, 638, 640, 6 7 3 -6 7 5 , 691, 735 

Poupard, D.: 473

Renson, C.: 1 3 1 ,1 5 1 ,4 0 7  
Retali, G.: 553
Roth, E.: 2 4 ,3 0 5 ,6 1 9 ,6 3 8 ,6 7 4  
Rouzaud, J.N.: 307  
Ruffenach, J.C. : 441  
Ruhland, M.: 25  
Simpson, P.R.: 227, 234, 297,

3 0 4 -3 0 6 , 493, 620, 638, 691, 707 
Spraktes, F.W.: 521  
Stefani, R. : 674
Vandenbroucke, Mireille: 307, 351, 

6 3 0 -6 3 2 , 635 
Vidale, Rosemary J.: 24, 226, 234,

235, 241, 388, 639, 640, 675, 677, 739 
Weber, F.: 19, 35, 189, 199, 225, 226, 

227, 241, 296, 351, 623, 630 -632 , 
635, 6 3 7 -6 4 1 , 676



INDEX DES NUMEROS DES MEMOIRES 
INDEX OF PAPER NUMBERS

Numéro du mémoire Auteurs Page
IAEA-TC-119/—

1 Naudet 3
2 Gauthier-Lafaye et al. 3 5
3 Gauthier-Lafaye 75
4 Naudet, Renson 131
5 Naudet, Renson 151
6  Bonhomme et al. 19
7 Weber 189
8  Gauthier-Lafaye, Weber 199
9 Openshaw et al. 267

10 Vandenbroucke et al. 307
11 Alpern 333
12 Dran et al. 375
13 Havette, Naudet 397
14 Lucas et al. 407
15 Neuilly et al. ' 433
16 Ruffenach 441
17 Cesario et al. 473
18 Devillers, Ménès 495
19 Hagemann et al. 543
20 Holliger et al. 553
21 Naudet 569
22 Naudet 589
23 Naudet 601
24 Weber 623
25 Naudet 643
26 Cowan 693
27 Naudet 715
28 Simpson, Bowles 297
29 Durrani et al. 353
30 Leachman, Bishop 700
32 Maeck et al. 535

7 5 3



7 5 4 INDEX DES NUMEROS DES MEMOIRES

33 Brookins 243
34 Balagna, Cowan 391
35 Maeck et al. 521
36 Duffy 229
37 Apt et al. 677
38 Ruhland, Gauthier-Lafaye 25
39 Vidale 235
40 Gancarz 513



The fo llow ing  conversion table is provided fo r  the convenience o f  readers and to encourage the use o f  SI units.

FACTORS FOR CONVERTING SOME ОТ THE MORE COMMON UNITS 
TO IN TE R N ATIO N A L SYSTEM OF UNITS (SI) EQ UIVALENTS
NOTES:
Ш  SI base un its  are the  m e tre (m), kilogram (kg), second Is), ampere (A), kelvin {К), candela !cd) and mole (mol).
(2) ►  indicates SI derived units and those accepted for use with SI;

^  indicates additional units accepted for use with SI for a limited time.
\F o r  fu r th e r in fo rm a tio n  see The In te rn a tio n a l System  o f  U n its  (S I), 1977 ed., p u b lish e d  in  English b y  HM SO, 
London , a nd  N a tio n a l Bureau o f  Standards. W ashington, DC, and  In te rn a tio n a l S tandards ISO -10 0 0  and the  
several parts  o f  ISO-31 p u b lish e d  b y  ISO, Geneva. \

(3) The correct abbreviation for the unit in column 1 is given in column 2.
(4) -}f indicate; conversion factors given exactly; other fac to rs  are given rounded, mostly to 4 significant figures.

= indicates a definition of an SI derived unit: [ ] in column 3+4 enclose factors given for the sake of completeness.

C o lu m n  1

M ultiply data given in:
C o lu m n  2 C o lu m n  3

by:
C o lu m n  4

to obtain data in:

Radiation units

^  becquerel 1 Bq {has dimensions of s 1 )
disintegrations per second (= dis/s) 1 s '1 =  1.00 X 10° Bq *

>  curie J Ci = 3.70 X 1010 Bq *
>  roentgen 1 R = 2.58 X 10-4 C/kg] *
►  gray 1 Gy =  1.00 X 10° J/kgJ *
>  rad 1 rad = 1.00 X 10“ z Gy *

sievert (radiation protection only) 1 S v = 1.00 X 10° J/kg] *
rem (radiation protection only) 1 rem = 1.00 X 10 '2 J/kg] *

Mass

►  unified atomic mass unit o f the mass of l2C) 1 u = 1.66057 X 10' 27 kg, approx. ]
^  tonne (= metric ton) 1 t = 1.00 X 103 kg I *

pound mass (avoirdupois) 1 Ibm = 4.536 X 10“ ' kg
ounce mass (avoirdupois) 1 ozm = 2.835 X 10' 9
ton (long) (= 2240 Ibm) 1 ton = 1.016 X 103 kg
ton (short) (= 2000 Ibm) 1 short ton = 9.072 X 102 kg

Length

statute mile 1 mile = 1.609 X 10° km
nautical mile (international) 1 n mile = 1.852 X 10° km *
yard 1 yd = 9.144 X 10“ ‘ m *
foot 1 ft = 3.048 X 10"' m *
inch 1 in = 2.54 X 101. mm *
mit (= 10“ 3 in) 1 mil = 2.54 X 1 0 '2 mm *

Area

>  hectare 1 ha =* 1.00 X 104 m2] *
>  barn (effective cross-section, nuclear physics) 1 b = 1.00 X 10-28 m2] *

square mile, (statute mile)2 mile2 = 2.590 X 10° km2
acre 1 acre = 4.047 X 103 m2
square yard 1 yd2 = 8.361 X 10“ ' m2
square foot 1 f t2 = 9.290 X 10-2 m2
square inch 1 in2 = 6.452 X 102 mm2

Volume

►  litre 1 I or 1 Itr = 1.00 X 10‘ 3 m3] *
cubic yard 1 yd3 = 7.646 X 10~‘ m3
cubic foot 1 f t3 = 2.832 X 10‘ 2 m3
cubic inch 1 in3 = 1.639 X 104 mm3
gallon (imperial) 1 gal (UK] -  4.546 X 10‘ 3 m3
gallon (US liquid) 1 gal (USI = 3.785 X 10'3 m3

Velocity, acceleration

foot per second (= fps) 1 ft/s = 3.048 X 1 0 '1 m/s *

foot per minute 1 ft/m in = 5.08 X 10"3 m/s *
(4.470 X 10_l m/s

mile per hour (= mph) Î mt'le/h [1.609 X 10° km/h

E> knot (international) 1 knot = 1.852 X 10° km/h *

free fall, standard, g = 9.807 X 10° m/s2

foot per second squared 1 ft/s2 = 3.048 X 10“ ' m/s2 *

T h is  ta b le  has be en  p re p a re d  b y  E .R .A . B e ck fo r  use b y  th e  D iv is io n  o f  P u b lic a t io n s  o f  th e  IA E A .  W h ile  e ve ry  e f f o r t  has 
been m a d e  to  e n su re  a c c u ra c y , th e  A g e n c y  c a n n o t b e  h e ld  re s p o n s ib le  f o r  e r ro rs  a r is in g  f r o m  th e  use o f  th is  ta b le .



C o lu m n  1

M ultiply data given in:
C o lu m n  2 C o lu m n  3

by:
C o lu m n  4

to obtain data in:

Density, volumetric rate

pound mass per cubic inch 1 lbm/in3 -  2.768 X 104 kg/m3
pound mass per cubic foot 1 lbm /ft3 = 1.602 X 10' kg/m3
cubic feet per second 1 f t 3/s -  2.832 X 10“2 m3/s
cubic feet per minute 1 f t3/mm = 4.719 X 10~4 m3/s

Force

►  newton 1 N [=  1.00 X 10° m kg \:
dyne 1 dyn = 1.00 X 10_s N
kilogram force {= kilopond <kp)) 1 kgf = 9.807 X 10g N
pounda 1 1 pd! = 1.383 X 10~’ N
pound force (avoirdupois) 1 Ibf = 4.448 X 10° N
ounce force (avoirdupois) 1 ozf = 2.780 X 10"1 N

Pressure, stress

►. pascal Pa =  1.00 X 10° N/m2] *
>  atmosphere3, standard atm = 1.013 25 X 10s Pa *
>  bar bar -  1.00 X 10s Pa *

centimetres of mercury (0°C) cmHg = 1.333 X 103 Pa
dyne per square centimetre dyn/cm2 -  1.00 X 1 0 '1 Pa *
feet of water (4°C) ftH aO -  2.989 X 103 Pa
inches of mercury (0°C) inHg -  3.386 X 103 Pa
inches of water (4°C) inH20 -  2.491 X 102 Pa
kilogram force per square centimetre kgf/cm2 -  9.807 X 104 Pa
pound force per square foot lb f /f t2 -  4.788 X 10' Pa
pound force per square inch (= psi) ^ Ib f/in2 = 6.895 X 103 Pa
torr (0°C) (= mmHg) torr -  1.333 X 102 Pa

Energy, work, quantity o f heat

►  joule {= W-s) J ;= 1.00 x io ° IM-m] *
►  electronvolt eV >  1.602 19 X 10‘ 19 J, approx.

British thermal unit (International Table) Btu = 1.055 X 103 J
calorie (thermochemical) cal -  4.184 X 10° J *
calorie (International Table) calir = 4.187 X 10° J
erg erg = 1.00 X 10"7 J *
foot-pound force ft  - Ibf = 1.356 X 10° J
kilowatt-hour kW h = 3.60 X 106 J *
kiloton explosive yield (PNE) <= 1012 g-cal) k t yield — 4.2 X 10'2 J

Power, radiant flux

►  watt 1 W [= 1.00 X 10° J/s]
British thermal unit (International Table) per second 1 Btu/s = 1.055 X 103 W
calorie (International Table) per second 1 cal|i-/s = 4.187 X 10° w
foot-pound force/second 1 ft-Ib f/s = 1.356 X 10° w
horsepower (electric) 1 hp -  7.46 X 102 w
horsepower (metric) (= ps) 1 ps -  7.355 X 102 w
horsepower (550 ft- Ibf/s) 1 hp = 7.457 X 102 w

Temperature

►  temperature in degrees Celsius, t
where T is the thermodynamic temperature in kelvin 
and T0 is defined as 273.15 К 

degree Fahrenheit 
degree Rankine
degrees of temperature difference c

Thermal conductivity c

1 B tu in /{ f t2-s-°F)
1 B tu /(frs -°F )
1 calIT/(cm-s,0C)

(International Table Btu) 
(International Table Btu)

t o p '

T °R
ДТ,

32 t (in degrees Celsius) *  
T (in kelvin) *
AT (= At) *

= 5.192 X 102 
= 6.231 X 103 
= 4.187 X 102

W m '1 K" 
W m“ l -K “ 
W m -1 -K"

atm abs, ata: atmospheres absolute; ^  Ib f/in2 (g) (= psig) : gauge pressure;
atm <g)r atü: atmospheres gauge. Ib f/in2 abs <= psia) : absolute pressure.
The abbreviation for temperature difference, deg (= degK = degC), is no longer acceptable as an SI unit.
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