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Enseignements nucléaires tirés de 1’étude
du phénoméne d’Oklo
ETUDE DE LA DATE ET DE LA DUREE DES REACTIONS
ETUDE DE LA MIGRATION DES PRODUITS DE FISSION

par Robert HAGEMANN,
Centre d’étude nucléaire de Fontenay-aux-Roses.

Les réacteurs naturels fossiles d’Oklo, au Gabon, conservés
presque intacts depuis prés de deux milliards d'années, repré-
sentent un champ d'investigation extrémement fructueux et jus-
qu’a maintenant unique.

Le fonctionnement de ces réacteurs a profondément trans-
formé la composition chimique et isotopique des minéraux pré

La carriere d’Oklo, au Gabon.

Remarque : Extrait de la Revue Générale Nucléaire - Mars-
Avril, n° 2. 1976.
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sents dans les zomes de réaction. L'analyse chimique et isoto-
pique détaillée des produits de fission est ainsi possible pour la
premiére fois aprés décroissance compléte des isotopes radio-
actifs.

Les méthodes appliquées ou développées spécialement pour
préciser la date et la durée des réactions nucléaires sont décrites,
et on montre l'intérét de nouvelles déterminations de certaines
données nucléaires. L'étude de la répartition de l'uranium et
des produits de fission stockés dans des terrains sédimentaires
argileux depuis 1800 millions d’années.

L'observation, en juin 1972, & Pierrelatte, d'une anomalie de
composition isotopique d'un échantillon d'uranium naturel est,
on le sait, a l'origine de la découverte du phénomene dont le
gisement d’uranium d'Oklo, au Gabon, a été le siege. L’hypothese,
rapidement avancée, que des réactions nucléaires de fission en
chaine avaient pu se produire au sein de ce gisement était trés
vite confirmée dés le mois d’aolit par la mise en évidence dans
les laboratoires de Cadarache et de Saclay de produits de fis-
sion caractéristiques dans le minerai d’'Oklo, ces produits de
fission, en particulier le néodyme, ayant une composition isoto-
pique tout a fait différente de celle des éléments naturels. Les
études détaillées entreprises depuis lors ont permis de localiser
les zones de réaction, qui constituent autant de réacteurs fos-
siles ; elles ont aussi montré que ce phénoméne extraordinaire
avait eu une ampleur considérable puisqu'on estime a plus
de 500 kg le déficit en uranium 235 dans ce gisement, soit envi-
ron 2 t d'uranium 235 disparues par fission il y a 1,8 mil-
liards d’années.

Partant du fait que les deux isotopes principaux de l'ura-
nium ont une période radioctive trés différente, la période de
Turanium 235 est seulement de 0,70 milliard d’années alors que
celle de l'uranium 238 est de 4,47 milliards d’années, on sait que
la teneur de l'uranium en isotopes fissiles diminue constamment
au cours du temps.

Ainsi, alors qu’actuellement la teneur en 25U est égale a
0,7202 %, on calcule qu’elle était voisine de 8% il y a 3 mil-
liards d’années. L'idée avait donc été émise dés 1956 par un phy-
sicien américain, P.-K. Kurobs, que des réactions de fission en
chaine avaient pu se produire spontanément au sein de gise-
ments d'uranium dans un passé trés ancien. Mais il fallait qu'un
certain nombre de conditions fussent réunies : fortes concentra-
tions d'uranium, présence d'un modérateur, le plus probable
étant l'eau, et absence de noyaux absorbants, en particulier
absence de bore. La probabilité quun tel phénomene ait pu se
produire augmente évidemment au fur et a mesure que ces
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conditions se sont trouvées réunies dans un passé géologique
plus ancien. Il était donc particuliéerement important, dés la
découverte du phénomene d’Oklo, de connaitre I'Age de ce gise-
ment d’'uranium et surtout de préciser la date de fonctionnement
de ces réacteurs fossiles, afin de connaitre la teneur en noyaux
fissiles de l'uranium au moment de la réaction nucléaire.

Une autre donnée importante, celle-ci pour la compréhension
du déroulement du phénomene, est la durée de la réaction dont
dépendent les niveaux des flux atteints et les mécanismes de
régulation de la réaction nucléaire.

Enfin, la découverte de ce phénomeéne présente un intérét
exceptionnel par l'application qui peut étre faite de 1’étude détail-
lée de la répartition des produits de fission dans les zones de
réaction. Cette étude permet en effet de tirer des conclusions
sur les migrations subies par les produits de fission aprés un
temps de refroidissement et de stockage exceptionnellement long
de 1,8 milliard d’années.

I. AGE DE LA MINERALISATION DE L'URANIUM.

Rappelons tout d’abord briévement le principe de la mesure
des ages géologiques par les méthodes nucléaires.

Pour la mesure des temps géologiques, on utilise des hor-
loges basées sur la constance des vitesses de désintégration des
atomes radioactifs qui permettent, par l'analyse des produits
mis en jeu, de calculer I'époque de leur mise en place. Les atomes
radioactifs dont les périodes sont d'un ordre de grandeur compa-
rable a la durée des temps géologiques étudiés sont peu nom-
breux. Les géochronologistes utilisent essentiellement trois hor-
loges ; elles sont caractérisées par-leur couple d’atome pere-fils,
ce sont les méthodes potassium-argon, rubidium-strontium et
uranium-plomb.

Le potassium 40 donne naissance a I'argon 40 avec une période
de 1,26 « 10° ans, le rubidium 87 décroit en strontium 87 avec une
période de 4,8 « 101 ans, enfin l'uranium 235 et I'uranium 238 ont
pour descendant respectif le plomb 207 et le plomb 206. Simples
en principe, ces méthodes de datation doivent étre appliquées
avec beaucoup de précautions pour conduire a des ages significa-
tifs. En effet, on le congoit facilement, la date qu'on détermine
par ces méthodes est bien celle & laquelle le systéme chimique
qu'on utilise s’est mis en place, si, et seulement si, a partir de
cette date il a évolué comme un systeme fermé, sans apport ni
perte des éléments mis en jeu. Mais les phénomeénes géologiques,
en particulier les phénomeénes métamorphiques, s’accompagnent
de bouleversements des équilibres entre espeéces chimiques, c’est-
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a-dire qu’il y a séparation partielle ou totale des éléments pére
et fils, ainsi la remise a zéro des horloges radioactives se traduit
par un rajeunissement apparent de la roche étudiée.

La datation des roches sédimentaires est en particulier tou-
jours délicate car il faut s’assurer, ce qui est souvent trés dif-
ficile, voire impossible, que la mesure ne s’applique pas 4 un
remaniement qui peut étre trés postérieur a la mise en place
des sédiments.

Revenons maintenant au gisement d'Oklo, que savait-on au
moment de la découverte du phénomeéne sur I'’Age de ce gise-
ment d’'uranium et quelles sont les méthodes qui ont été utilisées
pour préciser a la fois I'dAge du gisement et 1'dge de la réaction
nucléaire ?

Ce gisement d’uranium se trouve dans un bassin sédimen-
taire, le bassin de Franceville, qui recouvre au Gabon une super-
ficie d’environ 35000 kmz2.

Ce bassin repose sur un socle cristallin, le massif du Chaillu,
dont un affleurement existe & environ 300 m de la zone des
réacteurs. Le francevillien avait fait l'objet d’études approfon-
dies, en particulier des mesures d'age avaient été effectuées par
les méthodes rubidium-strontium et potassium-argon sur diffé-
rents types de roches prélevées en différents points du bassin.
Toutes ces mesures étaient concordantes, elles permettraient
d’attribuer au bassin de Franceville un age de 1740 a 1780 mil-
lions d’années. On savait également que la mise en place du mas-
sif du Chaillu remontait 2 environ 2600 millions d’années.

Pour préciser I'dge de la minéralisation de l'uranium du gise-
ment d’Oklo, la méthode uranium-plomb a été appliquée sur des
échantillons du minerai situés a l'extérieur des zones de réaction,
contenant donc de l'uranium de composition isotopique normale.

Les mesures effectuées au Département de Recherche et Ana-
lyse a Saclay et celles effectuées a I'Institut de Physique du
Globe de 1'Université Paris VI ont conduit respectivement a
1810 =30 et 1780 = 60 millions d’années pour I'dge de la miné-
ralisation de I'uranium. En fait, un examen détaillé des résultats
des mesures montre que tous les échantillons ne se conforment
pas, & la précision des mesures prés, au modele utilisé pour
I'interprétation,

En particulier, certains échantillons conduisent a un age
apparent plus élevé. Ces anomalies ont été interprétées en admet-
tant que le plomb accompagnant actuellement l'uranium a été
contaminé ou par du plomb radiogénique d’Age supérieur a
1800 millions d'années, ou bien par du plomb provenant de la
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décroissance d'uranium enrichi en 25U, cet uranium enrichi
pouvant traduire la migration de 2Pu venant des zones de réac-
tion, celui-ci conduisant & 25U par décroissance radioactive.
Cependant, aucune démonstration n'a pu étre faite jusqu’a main-
tenant de telles contaminations.

Malgré ces restrictions, on doit constater que l'dge ainsi
obtenu est en trés bon accord avec celui déterminé par les
méthodes K-A et Rb-Sr sur les sédiments du francevillien et on
peut admettre que la minéralisation de l'uranium du gisement
d’'Oklo date de 1800 millions d’années, il avait donc, a cette
époque-la, une teneur isotopique en 23U égale a 3,07 %.

Il. DATE DES REACTIONS NUCLEAIRES ET REEVALUATION DE CER-
TAINES SECTIONS DE CAPTURE NEUTRONIQUE.

Si nous pouvons admettre que l'dge de la minéralisation de
l'uranium est de 1800 millions d’années, le probléme de la date
des réactions nucléaires reste 4 ce stade ouvert.

Pour déterminer cette date, on a tenté d'utiliser la décrois-
sance radioactive du rubidium 87 de fission formé par les réac-
tions nucléaires, en effet 8Rb décroit en 8Sr et cet isotope n’est
pas formé par fission de l'uranium.

La fission de 25U conduit a la formation de #Rb et 8Rb avec
des rendements de fission respectivement égaux a 133 % et

8Rb

2,55 % ; le rapport passe ainsi de 0,386 a 1,917 selon qu’il
s’'agit de rubidium naturel ou de fission. Pour le strontium, seul

Iisotope 8Sr est formé par fission, avec un rendement égal a
3,15 %.

Des analyses isotopiques du ribidium et de strontium ont
donc été faites sur des échantillons provenant des zones de

25y
réaction dans lesquels le rapport

était aussi faible que

0,47 % ; or les compositions isotopiques mesurées ont été trou-
vées normales, aussi bien dans les zones de réaction qu’a l'exté-
rieur, alors que le calcul prévoit que le rubidium et le strontium
de fission devraient étre trés facilement détectables. Ces résultats
montrent donc, qu'a l'inverse de ce qui était attendu, le rubi-
dium et le strontium actuellement en place dans le gisement
sont naturels. Ils mettent clairement en évidence la migration
de ces produits de fission par rapport a l'uranium, migrations qui
ont pu se produire au cours de, ou postérieurement a, la réac-
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tion nucléaire. Ainsi, la tentative de déterminer l'dge de la
réaction nucléaire par cette méthode n’a pu aboutir & cause des"
migrations observées.

La deuxieme méthode utilisée pour préciser la date de la
réaction nucléaire repose sur I'hypothése que la grande majorité
des produits de fission est bien restée dans les zones oi1 'uranium
est appauvri en 25U, Cette hypothése est bien vérifiée, en parti-
culier pour les terres rares.

s

La méthode utilisée est dans son principe analogue a celle
mise en ceuvre couramment pour les combustibles nucléaires. On
sait en effet que dans un combustible nucléaire la quantité d'un
élément formé par fission est proportionnelle au rendement de
fission de cet élément, a la fluence subie par le combustible et
au nombre d’atomes fissiles. Pour calculer les taux de combus-
tion des combustibles des réacteurs nucléaires, on utilise ainsi la
mesure du rapport des nombres d’atomes de néodyme de fission
et d'uranium. Dans le cas des réacteurs fossiles d’Oklo, il est
possible de mesurer les quantités d'uranium et de néodyme de
fission dans un volume donné ainsi que la fluence. Celleci se
déduit de l'analyse isotopique du néodyme par mesure de 'exces
de ™Nd formé a partir de *Nd par capture neutronique. Ainsi,
connaissant la fluence et les teneurs en uranium et en néodyme
de fission, il est possible de calculer quelle était la teneur de
l'uranium en 25U, c’est-a:dire le nombre d’atomes fissiles néces-
saire pour former, 2 'époque de la réaction, les quantités actuel-
lement mesurées de néodyme de fission. Comme la teneur en 25U
de l'uranium est fonction du temps, la date de la réaction
nucléaire se déduit directement de la teneur ainsi calculée.

Le samarium et le ruthénium de fission ont été utilisés en
complément du néodyme pour calculer par cette méthode la date
de la réaction nucléaire. Les valeurs obtenues sont regroupées
dans le tableau. Sur ce tableau figurent aussi des détermina-
tions effectuées a partir des concentrations mesurées en 22Th,
formé par décroissance radioactive de 29U, celui-ci résultant de la

capture d'un neutron par 35U au cours de la réaction nucléaire.

On remarque le groupement des ages obtenus autour de la
valeur centrale de 2 milliards d’années. Ainsi, d’aprés ces résul-
tats, la date de la réaction nucléaire serait antérieure de 200 mil-
lions d’années a la date de la minéralisation de l'uranium. Cette
éventualité est difficilement concevable. En effet, 'analyse des
gaz extraits d’échantillons des zones de réaction montre la pré-
sence de xénon et de krypton de fission et l'on imagine mal
comment l'uranium aurait pu conserver les gaz de fission s'il
avait été remobilisé aprés la réaction nucléaire. Si on accepte
que la réaction nucléaire est contemporaine ou légérement pos-
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TABLEAU

Date de la réaction nucléaire -calculée
a partir de la mesure des quantités de produits issus de la réaction

Elément Ngg » H T
Echantillon —= (%) (%) (milliards
de référen
eférence Ng : 8 d'années)
Nd 2,96 1,99
KN50 - 3548 Sm 3,03 . 2,02
Th 555 2,03
Nd 2,63 2,04
KNS5O0 - 323 Sm 2,59 2,02
Ru 2,74 2,08
Nd 1,82 1,91
-1408-4 ' )
SC36 - 1408 Sm 1,98 1,99
Nd 243 - ) 1,97
SC36 - 1410-3 Sm 2,32 1,92
Th - 4,29 1,92
Nd 3,07 2,01
SC36 - 1413-3 Sm 3,20 2,06
Th 6,03 2,11
Nd 2,17 2,00
SC36 - 1418 Sm 2,08 1,95
Th 4,50 2,03
VALEUR MOYENNE 2,00

térieure a la date de la minéralisation de I'uranium et que celle-ci
s'est produite il y a 1800 millions d’années, il faut donc admettre
ou bien que les quantités relatives de produits de fission et d’ura-
nium que l'on mesure actuellement ne sont pas significatives, ou
bien que la section de capture de Nd utilisée pour le calcul
de la fluence est fausse.

Le calcul montre que pour obtenir 1800 millions d’années
par cette méthode, il faudrait mesurer un rapport produit de
fission/uranium systématiquement plus faible de 20 %, il faudrait
donc conclure a un dé¢part massif et relativement homogeéne de
20 % de l'uranium primitivement présent dans les échantillons
analysés.

>

Mais ce départ n'a pas laissé de traces a l'exception d’une
faible auréole de contamination autour des zones de réaction.

L'autre alternative pour expliquer cet écart de 200 mil-
lions d’années est de suspecter la valeur de la fluence qui inter-
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vient dans le calcul. Or, comme on l'a déja mentionné, le calcul
de la fluence fait intervenir la section de capture de Nd; une
mesure récente de cette section de capture effectuée a Idaho Falls,
aux Etats-Unis, fait apparaitre une diminution proche de 30 %
par rapport a la valeur recommandée par les tables et utilisée
dans ce calcul.

Il est alors remarquable de constater que si cette valeur était
confirmée, on obtiendrait bien par cette méthode de datation
1800 millions d’années pour 1’dge de la réaction nucléaire.

Ainsi, pour conclure que les conditions de fonctionnement
des réacteurs d'Oklo étaient probablement réunies deés la mise
en place de I'uranium, il y a 1800 millions d’années, les résultats
des analyses montrent qu’il faut admettre ou bien que la sec-
tion de capture du Nd actuellement recommandée par les tables
est trop élevée d’environ 30 %, ou bien que 20 % de l'uranium
initialement présent a été dispers¢é d'une maniére homogéne.
Une nouvelle mesure de la section de capture du $Nd actuel-
lement en cours a Saclay permettra peut-étre de choisir entre
ces deux possibilités.

Ill. DUREE DES REACTIONS NUCLEAIRES ET TEMPERATURES AT-
TEINTES DANS LE REACTEUR.

Une donnée également importante parmi celles que l'on a
‘souhaité rapidement connaitre pour les réacteurs d’Oklo_est la
durée de la réaction. De la durée dépendent en effet directement
le niveau des flux atteints et indirectement les mécanismes de
régulation de la réaction nucléaire.

On sait en physique des réacteurs calculer des durées d'irra-
diation. Par exemple, dans le cas d’éléments combustibles, une
méthode possible est celle basée sur la mesure de rapports iso-
topiques du xénon de fission dont certains isotopes, 13Xe et 35Xe,
sont l'objet de deux réactions simultanées en compétition : la
décroissance radioactive et la capture d’'un neutron. L’analyse
des produits finaux, #Xe et 1¥Xe, donne un moyen de calculer
la durée d’exposition aux neutrons.

Dans le cas des réacteurs d'Oklo, les premiéres observations
avaient montré que la réaction nucléaire n’avait pas eu un carac-
tere explosif mais qu'au contraire elle avait duré longtemps.
Une durée d’au moins 100000 ans avait été notée comme un
ordre de grandeur plausible du point de vue de I'évacuation des
calories. Si on passe en revue les isotopes radioactifs dont la
période est d'un ordre de grandeur convenable, c’est-a-dire autour
de 105 ans, qui sont formés en quantités appréciables pendant la
durée de la réaction et qui présentent une section de réaction
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(capture ou fission) aux neutrons appréciable, on s’apercoit que
le choix est en fait trés limité. Seuls le plutonium 239 et le
technétium 99 ont été considérés.

A. Durée a partir de 2°Pu.

Le plutonium 239 est l'objet de deux réactions simultanées :
la fission et la décroissance radioactive avec une période de
24400 ans. Pour atteindre la durée de la réaction, il faut donc
connaitre. la participation du plutonium 239 aux fissions qui se
sont produites. Précisons que pour cette détermination, on admet
que la réaction en chaine a été unique et uniforme, c’est-a-dire
que la durée qu'on calcule est une durée équivalente. On doit
aussi admettre que le plutonium 239 formé n’a pas migré, donc
que les noyaux de 2%Pu ont décri en 25U a l'endroit ou ils ont
été formés. Cette derniére hypothese apparait pour l'instant tres
vraisemblable : en effet, 'analyse détaillée des corrélations entre
fluences et appauvrissements en 23U le long de coupes traversant
les zones de réaction ne montre pas de discontinuités ou d’irrégu-
larités imputables & une migration du plutonium. La stabilité du
plutonium est confirmée par ailleurs par le fait qu'il n'a pas été
trouvé, jusqu’a maintenant, en bordure ou a l'extérieur des zones
de réaction d’échantillon enrichi en 5U.

Cette observation est aussi valable a [’échelle du micron,
I'examen 4 la sonde ionique des localisations de #5U et 28U
montre une parfaite concordance des deux images qui n’aurait pas
de raison d'étre si le 2°Pu formé avait migré avant de décroitre

en 25U (fig. 1).

Pour calculer la durée, on exprime la quantité de 2%Pu formé
en fonction des quantités de 25U :

Nzsops C T
Npy = ———————
Ao At

ou At est la durée, 7 la fluence, C le facteur de conversion.
Par ailleurs, le pourcentage des fissions dues a #°Pu s’écrit :

N 0 239
Nazss 0 235
1—a—B

o et B sont respectivement les pourcentages de fissions dues a
28U et ¥%Pu; en combinant les deux équations précédentes, on
obtient I'expression permettant de calculer la durée de la réac-
tion nucléaire :
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Ofap00ss 1—a—B Cx
At = (1)

O 235 i A2z

Fig. 1. — Images obtenues par analyse ionique.

1 et C se déduisent simplement des analyses isotopiques de l'ura-
nium et des terres rares, en particulier le néodyme et le sama-
rium, « et f sont plus difficiles 4 atteindre.

La méthode pour déterminer o et B repose sur la détermi-
nation précise de la composition isotopique d’éléments de fis-
sion, pour lesquels 2Pu et 28U présentent des rendements de
fission trés différents de ceux de 2%U et de préférence plus
grands.

Ainsi, si on considére un rapport isotopique R, il est relié
4 o et B par une équation ne faisant intervenir que les rende-
ments de fission ¢ :

0’5 (1~a—p) + Q80 + 093

©"50-u-B + 080 + 0793

ol les indices 5, 8 et 9 se rapportent aux noyaux 25U, 28U et 2¥Pu
et les ’ et les ”’ aux isotopes présents respectivement au numéra-
teur et au dénominateur.

L'équation précédente détermine pour chaque rapport me-
suré R une droite dans les coordonnées «, $. Ces droites sont
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en principe concourantes, elles déterminent a et  par leur point
d’'intersection. En fait, compte tenu des imprécisions subsistant
sur les rendements de fission et sur les mesures des rapports
isotopiques, on ne peut déterminer les pourcentages o et § a
mieux que * 1 %.

Les éléments de fission a priori les plus favorables pour
déterminer a et f sont dans le domaine des masses comprises
entre 100 et 120 et au-dela de la masse 143. Les éléments utilisés
sont le palladium, le ruthénium, le gadolinium, le samarium et
le néodyme par ordre de sensibilité décroissante.

La fig. 2 illustre le type de diagramme obtenu ; celuici a per-
mis d'attribuer 4 « la valeur 25 + 1% et 4  la valeur 4 = 1%

o 4

Pd

oo

Fig. 2. — Détermination des pourcentages de fissions dues a 28U : ¢
et a 8%Pu : B.

pour l'échantillon KN50-3548. De tels diagrammes ont été tracés
jusqu'a maintenant pour quatre échantillons ; les valeurs corres-

pondantes des durées obtenues a partir de ’équation (1) sont
comprises entre 540 000 et 640000 ans.

On peut donc admettre une durée de l'ordre de 600000 ans
pour la réaction nucléaire. Qutre les imprécisions sur B, une
autre cause d'erreur provient de l'approximation que l'on doit
faire de la valeur de la section de fission effective du pluto-
nium 239 qui intervient dans (1). Cette section de fission effective
dépend en effet et de Jindice de spectre et de la température,
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pour un indice compris entre 0,10 et 020 et une tempéra-
ture compris entre 120°C et 200°C, oy varie d’environ 20 %. La
valeur moyenne de 600000 ans a été obtenue en adoptant 150°C
pour la température du réacteur.

B. Durée a partir de *Tc.

Pendant la durée de la réaction nucléaire, le technétium 99
produit par fission conduit au ruthénium 99 par décroissance
radioactive de période 2,13+105 ans et au technétium 100 par
capture neutronique. ®Ru est formé a la- fois a partir de “Ru
par capture neutronique et a partir de %Tc par décroissance
radioactive de période 17 s. .

10Ru est donc formé a la fois & partir de ®Ru et a partir

10RYy
de #Tc via WTc, La mesure du rapport isotopique

permet
P%Ru

ainsi de calculer la durée de la réaction a la condition que le
technétium et le ruthénium soient restés liés a l'uranium pen-
dant la durée de la réaction. Cette condition n’est malheureu-
sement pas réalisée dans la plupart des cas. On a montré en effet
que le ruthénium avait migré de fagon appréciable, le rapport
des quantités de ruthénium a celles de l'uranium est en général
inférieyr a4 la valeur calculée a partir de la fluence et du ren-
dement de fission du ruthénium; d’autre part, on a pu mettre
en évidence une migration relative ruthénium-technétium pen-
dant la durée de la réaction. Un seul échantillon, parmi ceux étu-
diés, contient du ruthénium de composition isotopique en accord
avec celle calculée & partir des rendements de fission et, de plus,
le dosage du ruthénium dans cet échantilllon montre qu'il est
resté en place aussi bien que le néodyme. '

C’est donc pour linstant le seul échantillon sur lequel il
a été possible d’exploiter l'analyse isotopique du ruthénium
pour calculer la durée de la réaction. Pour ce calcul, on se
heurte a une difficulté qui concerne l'imprécision avec laquelle
sont connues les sections de capture de ®Ru et #Tc, et en
particulier lintégrale de résonance de %Pu qui n'est connue
qu'a 25% pres. Ainsi, en adoptant les valeurs des tables, on
calcule une durée de 1400000 ans, mais la durée calculée
peut étre seulement de 740000 ans en adoptant des valeurs
légerement plus faibles mais comprises dans les limites des incer-
titudes mentionnées dans ces tables.

De nouvelles mesures plus précises des sections de capture
et des intégrales de résonance de Ru et Tc apparaissent donc
maintenant souhaitables avant de conclure définitivement sur la
validité de cette méthode de calcul de la durée de la réaction
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nucléaire, qui pour l'instant donne cependant une valeur dont
lordre de grandeur n'est pas différent de la valeur obtenue a
partir du plutonium 239.

Précisons qu'une autre réaction de compétition avait été ini-
tialement envisagée pour le calcul de la durée : il s’agit de la
formation de 13Xe a partir de ®Xe et de I par captures neu-
troniques, I conduisant a 'Xe avec une période de 16 mil-
lions d'années. Mais, outre que la période de ?I est a priori trop
importante par rapport a la durée de la réaction que l'on vient
d’estimer, pour disposer 12 d’'une méthode sensible, les analyses
des gaz rares de fission ont montré que l'iode et le xénon ont
partiellement migré pendant la durée de la réaction nucléaire,
cette méthode n’est donc pas applicable.

En résumé, la durée de la réaction nucléaire déterminée
par la mesure des participations du 2°Pu aux fissions est de
l'ordre de 600000 ans, le calcul effectué a partir de la mesure

IOORu
du rapport 7R_ conduit a un ordre de grandeur compatible
u
avec la valeur précédente en adoptant pour Ru et ¥Tc des
valeurs des sections de capture sensiblement inférieures a celles
des tables, mais comprises dans les domaines d’incertitudes
mentionnées.

IV. ETUDE DE LA MIGRATION DES PRODUITS DE FISSION. PROBLEME
DE LEUR MAINTIEN EN PLACE.

Au cours de la discussion précédente, le probleme de la
stabilité¢ des produits de fission vis-a-vis de l'uranium a été
plusieurs fois abordé. Il est certain que la description que l'on
peut faire du phénomeéne Oklo est directement liée a la stabilité
des éléments sur lesquels sont effectuées les mesures qui donnent
acces aux informations recherchées.

Indépendamment de cet aspect concernant la compréhension
et la description du phénomeéne nucléaire lui-méme, il est bien
évident que l'importance du probléme du stockage des déchets
radioactifs produits dans les réacteurs nucléaires industriels
confére un intérét exceptionnel, et jusqu’'a maintenant unique, a
I'enseignement qui peut étre tiré de l'étude de la migration des
produits de fission dans les réacteurs fossiles d’Oklo. Il s’agit 1a
d'un stockage d'une durée extraordinairement longue, voisine de
2 milliards d’années et d'un type original puisque réalisé au sein
méme des terrains sédimentaires constituant le réacteur.

On fera le point ici des informations obtenues jusqu'a main-
tenant sur certains produits de fission et sur les transuraniens
qui posent des problemes par leur période.
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Pour obtenir une vue qualitative d’ensemble sur la stabilité
relative des produits de fission, la spectrométrie de masse a
étincelles s’est révélée une technique analytique intéressante,
comme le montre la fig. 3 obtenue en portant sur une échelle
logarithmique les intensités mesurées pour les isotopes de masse
comprise entre 90 et 160 et la courbe des rendements de fission
de P'uranium 235 pour les neutrons thermiques.

La fig. 3 correspond a l'échantillon SC36-1413 situé au cceur
d’une zone de réaction et dont l'uranium est tres appauvri en
251 .

15y ( = 0,00410).

On constate sur le diagramme que les points expérimentaux
se groupent remarquablement bien au voisinage de la courbe
des rendements de fission de 25U pour les éléments suivants :
niobium, ruthénium, rhodium, palladium, argent, tellure, lan-
thane, cérium, praséodyme, néodyme et samarium ; ces éléments
sont donc sensiblement restés en place les uns par rapport aux
autres depuis I'’époque de la réaction.

On observe aussi que le zirconium est un mélange de Zr
de fission et de Zr naturel. Enfin, le molybdéne, l'iode et le
césium ont subi des migrations importantes car leurs concen-
trations sont trés inférieures aux rendements de fission.

Les amnalyses chimiques effectuées et les corrélations obser-
vées entre les fluences calculées a partir des captures qui se
sont produites sur certains isotopes des terres rares et les
appauvrissements en uranium 235 confirment bien, pour la grande
majorité des échantillons analysés, la bonne stabilité des terres
rares de fission par rapport a I'uranium.

La détermination des rapports Nd/U, Sm/U, Gd/U, effectuée
par dilution isotopique sur plusieurs échantillons des zones de
réaction, a permis de préciser qu'il en est bien ainsi. Il doit étre
noté cependant que dans un échantillon un excés important de
gadolinium de fission a été trouvé par rapport au néodyme et
au samarium de fission, cet excés approchant un facteur 2.

L’analyse quantitative des gaz rares de fission présents dans
le minerai montre que le xénon et le krypton ont presque entié-
rement disparu, il en reste seulement moins de 1 %.

Les fluences calculées a partir des captures neutroniques
observées sur l'isotope B3!Xe conduisent a des valeurs nettement

. inférieures a celles déduites de l’analyse des terres rares, de
l'ordre de deux a trois fois moins.
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Ces différences montrent que le départ des gaz rares de
fission s'est produit durant la réaction nucléaire. A partir des
analyses isotopiques du xénon, il est aussi possible de déduire
que l'iode s’est comporté dans le minerai sensiblement comme le
xénon ; en effet, la teneur mesurée en ¥Xe, descendant de 121
avec une période de 1,6 » 107 ans, correspond & la teneur calculée
a partir des rendements de fission des isotopes du xénon et
de 9],

Il a été déja mentionné que le ruthénium et le technétium
de fission ont partiellement migré. II est intéressant de noter
qu'il y a eu une migration relative de ces deux éléments pendant
la durée de la réaction nucléaire; en effet, alors que les iso-
topes 10IRu, !®Ru et !™Ru sont en proportion constante dans
cinq échantillons analysés, on observe un déficit en ®Ru dans
tous les échantillons sauf un, ce déficit pouvant atteindre 30 %.
Ce déficit est attribué 4 une migration relative du #Tc et du
ruthénium pendant le fonctionnement du réacteur puisque “Tc
conduit 4 ¥Ru par décroissance - avec une période de 200 000 ans.

De méme, le rubidium et le strontium de fission ont subi
des migrations trés importantes, par contre il n'a pas été pos-
sible de mettre en évidence une migration appréciable du *Sr
dont la période est seulement de 29 ans; ceci a été démontré a
partir de l'analyse isotopique du zirconium de fission, on n’observe
pas en effet d’anomalie appréciable sur l'abondance de %*Zr
formé a partir du 2Sr.

En ce qui concerne le plutonium 239, les arguments permet-
tant de conclure a sa stabilité ont été énoncés précédemment.

Une quantité importante de 26U a été formée au cours_de la
réaction nucléaire, de l'ordre de 20 % des fissions subies par
Yuranium. L'uranium 236, dont la période est égale a 2,3+ 107 ans,
a décril entierement en thorium 232. Un autre parent du thorium
est 20Pu de période 6540 ans, mais ce dernier n'intervient que
pour une part faible, inférieure & 10 %, sur la quantité totale
de thorium formé. La comparaison des quantités calculées et
mesurées de 22Th dans sept échantillons d’une carotte de sondage
traversant une zone de réaction montre un excellent accord. Cet
accord indique non seulement que le thorium n’a pas subi de
migration mais aussi que 26U, dont la période est égale a
23+ 107 ans, est resté particulitrement bien fixé. On peut donc
conclure raisonnablement qu'il en a été de méme pour tout l'ura-
- nium pendant la réaction nucléaire et dans les premiéres dizaines
de millions d’années qui l'ont suivie.

L’analyse chimique du bismuth formé par décroissance radio-
active de 'Pu et Z’Np n'a pas pour l'instant permis d'apporter
une conclusion slire sur la stabilité du Z’Np.
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En résumé, on peut dire qu’on observe une excellente fixa-
tion de la majorité des produits de fission dans les terrains
sédimentaires argileux qui constituent le réacteur. Les éléments
qui se sont disséminés sont les alcalins : Rb, Cs; les alcalino-
terreux : Ba et Sr; les gaz rares; l'iode et le molybdéne. Le
ruthénium est en majorité resté sur place mais on observe dans
certains échantillons un déficit voisin de 30 % dont une partie
peut étre attribuée 4 une migration de ¥Tc de période 200 000 ans,
pendant la durée de la réaction. Malgré la mobilité des alcalino-
terreux, on ne détecte pas de départ de ®¥Sr pendant sa durée
de vie. :

Enfin, 'examen des transuraniens montre qu'on peut rai-
sonnablement conclure a4 la stabilité de la plus grande partie
du plutonium 239 formé; il doit en étre de méme des lsotopes
0Py et 2#1Pu formés en faibles quantités dans le réacteur.

Ces observations sont donc du point de vue du stockage des
produits de fission, dans I'ensemble encourageantes. Elles invitent
certainement & développer les études de fixation des produits
de fission et des transuraniens dans les sols argileux ; par contre,
la dissémination des gaz de fission, mais surtout de l'iode et du
césium, montre que des procédés doivent étre étudiés spéciale-
ment pour la fixation des isotopes radioactifs de l'iode et du
césium.

V. CONCLUSION.

L'étude des réacteurs fossiles d’Oklo peut étre considérée
comme exemplaire dans le sens ou elle a permis au chimiste
nucléaire de mettre en ceuvre des méthodes classiques, utilisées
aussi bien en géochronologie qu’en physique de réacteurs, mais
aussi de développer des méthodes spécifiques originales. Bien sfir,
comme on l'a montré, parmi celles-ci certaines n'ont pas permis
d’obtenir tous les renseignements espérés du fait des phéno-
meénes géochimiques qui n'ont pas épargné complétement les
réacteurs arrétés depuis prés de deux milliards d’années. Des
migrations, quelquefois trés importantes (Ba, Sr), d’autres plus
restreintes (Ru, Tc), imposent des limites a l'application de ces
méthodes.

C'est l'analyse détaillée des produits de fission, analyse
chimique et isotopique, qui a fourni un ensemble de renseigne
ments particulierement variés. Ces analyses ont permis de pré-
ciser, outre la date et la durée des réactions nucléaires, plu-
sieurs parameétres fondamentaux des réacteurs : fluence, indice
de spectre, taux de conversion, nombre de fissions, importance des
fissions provenant de %Pu et 28U, etc.
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L'utilisation de plusieurs éléments de fission présents dans
un méme échantillon pour calculer ces parameétres a conduit
quelquefois 4 des divergences supérieures aux incertitudes expé-
rimentales des mesures. L'origine de ces divergences réside en
particulier dans le fait que les données sur les rendements de
fission et sur les sections de capture neutronique, souvent dues
a des expérimentateurs différents, ne sont pas parfaitement cohé-
rentes et, de plus, leur précision est insuffisante dans certains
cas, en particulier en ce qui concerne le domaine non thermique
de 1'énergie des neutrons.

Un intérét de 'étude du phénoméne Oklo est donc de recher-
cher l'amélioration de la précision de mesure de ces grandeurs
fondamentales.

Un autre intérét, et non le moindre, est de tirer un ensei-
gnement des mesures de répartition des produits de fission dans
les zones de réaction, pour préciser les migrations qui affectent
certains éléments. Il est de ce point de vue remarquable que la
majorité des produits de fission et des transuraniens sont bien
restés en place avec I'uranium dans les terrains sédimentaires qui
constituent le gisement, aprés une durée de refroidissement et de
stockage aussi longue.

Une question importante se pose maintenant : le phénomene
d'Oklo est-il unique ? Quelle probabilité y a-t-il de découvrir
d’autres gisements d'uranium contenant en leur sein des réac-
teurs fossiles aussi bien conservés, ou méme seulement montrant
des indices que de telles réactions nucléaires se sont produites ?
A priori, compte tenu de toutes les conditions qui doivent étre
réunies simultanément, on est tenté de dire que cette probabilité
est trés -faible. Cependant, pour répondre a cette question, une
voie d’approche a été proposée; elle est basée sur la détection
d’anomalies isotopiques affectant des ruthénium d'origines di-
verses. Cet élément, produit en abondance lors de la fission de
l'uranium, est en effet un des éléments les plus rares sur terre;
d’autre part, la composition isotopique du produit de fission est
tres différente de celle de I'élément naturel.

Les recherches entreprises, én particulier la comparaison des
compositions isotopiques de ruthénium terrestre et de ruthé-
nium « primordial » extrait d'une météorite ferreuse, n‘ont pas
permis pour l'instant de mettre en évidence d’anomalies systéma-
tique des compositions isotopiques de l'uranium d’origines les
plus diverses avec l'espoir de détecter des appauvrissements signi-
ficatifs en 25U..La probabilité de découvrir un indice positif reste
évidemment faible, car il faut se rappeler que l'existence de
phénomenes de type Oklo ne peut concerner que des gisements
trés anciens, certainement plus vieux que 1500 millions d’an-
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nées, et les remobilisations ultérieures trés probables de l'ura-
nium au cours des temps géologiques ont pour effet de diluer
l'uranium « anormal » et donc de rendre la détection d’anomalies

isotopiques plus difficile.
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