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LA METHODE DES TRACES DE FISSION

PAR

Jacques DEFERNE*

HISTORIQUE

L'elude des traces de fission de l'uramum dans les mineraux a debute en 1962 avec
les etudes impoitantes de Price & Walkei (1962) A partn de cette date, de nombreux

travaux ont ete publies sur le sujet, et il est vite apparu que les traces de fission fossiles
obseivees dans certains mineraux pouvaient servir ä la mesure de läge des ioches

Depuis longtemps dejä, divers auteurs (Patel & Tolanski, 1957, Silk & Barnes,

1959) avaient obseive ['apparition de traces de corrosion sur certains mineraux soumis ä

une attaque chimique, sans toutefois pioposei une explication sui leur origine
De leur cöte, Silk & Barnes signalent dejä en 1959, que de minces feuillets de nuca

bombardes par des fragments de fission, laissent apparaitre les traces du passage de ces

paiticules Visibles uniquement au microscope electromque. ce sont de fines trainees

lectilignes d'un diametre Interieur ä 300 Ä et d'une longueur superieure ä 4 microns
Price et Walker, les piemiers, montrent que ces traces peuvent etre "revelees" pai

une attaque chimique appropriee qui agrandit leur diametre et pennet de les observei

avec un micioscope ordinaire Iis sont les premiers encore a mettre en evidence la

presence dans les mineiaux de traces dues ä la fission spontanee de l'U2^ Du meme

coup lis deteiminent l'origine des traces de corrosion observees auparavant par Patel,

Tolanski, Ramanathan et bien d'autres auteurs encore
A partn de ce moment de nombreuses etudes paraissent sur ce sujet sous 1'impul-

sion d\natmque de plusieuis auteurs. plus particulierement Price, Fleischei et Walker

LA FISSION SPONTANEE

Plusieurs elements lourds, notamment les deux isotopes de l'uranium et le thonum,

peuvent se scinder spontanement en deux elements plus legers C'est la fission

spontanee. un phenomene aleatoire analogue a celui de la decioissance radioactive, mais

beaucoup plus rare Les constantes de fission ont pu etre mesurees Le tableau ci-contie
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en muntre les \aleurs de ces constantes pom I'liraniLim et le thotium, cotnparees a celles
lies constantes de decroissance radioactive.

Constantes de fission et constantes radioactives

eonstante de fission Ay constante radioactive A,

U23x 6.85 \ 10"17/an 1.54 x 10"10 /an

U235 3.8 \ !()-'x /an 9.72 x K)"10 /an

Th232 <10"2l/an 0.50 x 10'10/an

Au vu de ce tableau, on constate que les evenements de fission spontanes sont

provoques piesqu'exclusivement par l'U23x. En eilet. I'U233 est non seulement 140 fois

moms abondant que i'li23s. mais sa constante de fission est aussi 18 tois plus petite.
Quant au Th232. dont l'abonilanee dans les roches est du meine ordre de grandeur que
eelle de l'uramum naturel. sa constante de tission est environ lO'OOO fois plus petite. On

peut done altirmei que 99.9 c/< des traces de fission lossiles sunt dues it l'U23x.

MODE DE FORMATION' DES TRACES

Lenergie degagee au eours d'un evenement de tission est considerable. Elle est

d'environ 200 MeV. alors que dans les reactions chimiques les plus exotheimiques eile
est de l'ordre de 1 eV pai molecule. Cette energie est emise sous une tonne einetique
communiquee prmcipalement aux deux Iragments de fission

Loisqu'un evenement de fission a lieu, les deux fragments produits s'eloignent fun
de l'autrc avec des vitesses de l'ordre de 104 km/s. Par leur deplacement lis provoquent
1'ionisation des atonies proches de leur trajectoire Ceux-ei se repoussent mutuellement.
perturbant le reseau enstallin et laissant un vide sur le trajet des fragments de fission.

Les perturbations apportees au reseau cristallin. le long et au voisinage du tratet
des fragments de fission, rend cette zone plus tragile. et toute attaque chimique se

propage beaucoup plus facilement le long de la trace que dans la partie non touchee du

mineral. II est done possible de rendre ces traces visibles au moyen d'une attaque
chimique approprtee.

Si on chaulfe le mineral böte des traces de fission, son reseau cristallin est restaure
et les traces disparaissent.

APPARENCE DES TRACES DE FISSION

Apres avoir ete "revelees" au moyen d'un agent chimique approprie. les traces
deviennent visibles au microscope. Elles ont l'apparence de petits cones de faible
ouverture. Leur longueur, comprise entie 5 et 25 p, vane legerement d'une espece
minerale ä lautre. Leur diametre depend du temps d'attaque et peut atteindre 3 ä 4 p.
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Lorsque le temps d'attaquc a etc |udicieusement choisi, on obtient des tiaces facilenient

discernubles des imperfections du mineral
1 elles torment des imperfections lineaires,
2. elles sont geometnquement orientees au hazard.
3 elles ont line longueui linutee (jusqu a 25 p).
4 elles n'appaiaissent pas si on a prealablement chautte le mineral.
5 elles atteignent toutes la suiface d'attaque.

On pent provoquer aiticiciellement la fission de ceitains elements lourds en les

exposants a un flux de neutions. C'est le mecanisme utilise dans les centrales nucleaires
conventionnelles et les surgenerateurs. Si on n'utilise que des neutrons lents (dits
'neutrons thenniques") la fission n'intervient pratiquement que poui les atonies d'U225.

En effet. la section etficace de cet isotope est de 582 barns' alors quelle n'est que de

0.5 et 0.2 millibarn pour U2-28 et Th222 exposes aux meines neutrons. En absorbant un

neutron. l'U2se transforme en U226 immediatement fissile avec emission de deux ou

trois neutrons

Chaque atome d'U2-22 pent se scindei de fa?on differente en donnant des fragments
de fission dont les masses atonnques sont comprises generalement entre 72 et 166. Des

cxpenences delicates ont permis de mesurer le rendement de la fission en lonction du

poids atomique des pioduits.
L'irradiation doit se faire dans un reacteui atomique, a 1'inteneur d'un canal ä eau

lourde pour garantir un rapport de flux thernnque/flux rapide eleve. La mesure du flux
peut se faire, par exemple. en adjoignant ä lechantillon une bille de silice et une

plaquette de cobalt Le comptage des particules ß ennses par S21 et du rayonnement -y

enns par Co6(l permet de mesurer la valeur du flux de neutrons auquel les echantillons
ont ete exposes.

En ptemiere approximation et en faisant abstraction de la decroissance radioactive
de l'U2'8. le nombre de traces par unite de volume vaut:

LA FISSION INDUITE

DENSITE DES TRACES ET ÄGE DES MINERAUX

nb. traces
cm2

N228 kf T

ou N228 nb. d'atomes d'U228 renfernie dans un cm2 du mineral

\l - constante de fission de U228

T age du mineral

1

unite d'ctf icacite de capture d'une particule par un element equivalent ä I0"24 cm2 pai noyau
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Quant ä la densite de traces spontanees observee sur une section interne polie du

mineral eile vaut:
ps 2 N228 Xt T Rs cos2t3

oil Rs longueur moyenne des traces
cos2f) facteur correctif oil f) est la demi-ouveiture du cone de la trace.

La mesure de la teneur en uranium s'effectue d'une maniere indirecte. Apres avoir
"efface" les traces spontanees fossiles en chauflant l'echantillon, on expose celui-ci ä un

flux de neutrons thermique, puis on mesure les traces induites par la fission de l'U22-\

La densite observee depend de la relation suivante :

p, 2 N228 et» <t R, cos2{)

oü N222 nombre d'atomes d'U222 contenu dans un cm2

<}} dose neutronique rei;ue par l'echantillon
<r section efficace d'U222

R, longueur moyenne des traces induites

Connaissant le rapport U228/U222 de l'uranium naturel. on calcule le nombre
d'atomes d'U222 renferme dans un cm2 d'un mineral par la relation :

n n I 1238
N238 71 pi oil-n= 137.7

Ri 4> a cos-f> U-2'

d'oü T P^ CT R. Ps^ CT R,

P, f] \ Rs cos20 Pi ^ x/ Rs

ou encore T1 =6.17 Ps ^
x 10"8

Pi

On voit qu'on a reussi ä eliminer de cette equation des termes dont la mesure est

difficile (longueur moyenne des traces et angle d'ouverture des cones) et que les

niesures se limitent ä la comparaison de densites de traces et ä la mesure du flux

neutronique.
II est evident qu'une certaine erreur systematique due aux difficultes d'observation

apparatt lors de la mesure des densites de traces. En premier lieu il est difficile de distin-

guer les imperfections originelles du cristal des traces tres courtes. On peut limiter les

effets de ces erreurs en s'arrangeant ä ce que l'ordre de grandeur des densites des traces

spontanees et induites soit la meme. Cela n'est possible que si 1'on a dejä une idee

approximative de 1 age de l'echantillon. La dose neutronique peut alors etre estimee par la

relation :

1

pour des ages mlerieurs ä l()9 ans. l'influcnce de la decroissance radioactive d'U2W est negligeable
Pour des äges plus eleves il faudrait apporter une correction ä cetle equation.
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c[>= 1 6x I07 Tcsm,u

Si on parvient ä ohtenir des densites sembldbles, on peut alors se permettre
d'eliminer toutes les traces mferieures a 2p. Cela evite toute contusion avec des

impertections du mineral Du point de vue absolu. les densites mesuree ne sont plus tout
a fait exactes, mats le rapport des densites spontanees aux densites induites reste correct

LIMITES PRATIQUE D'APPLICATION DE LA METHODE

La densite des traces fossiles dans les mineraux est appioximativement de 2'000
traces/cm2 par million d'annees d age et pour un ppm d'utanium

Piatiquement, ll est souhaitable que la densite des tiaces soit de l'oidre de 104 ä 10s

par cm2 pour etre aisement mesurable. Des densites plus faibles ne sont mesurables

qu'au pi ix de beaucoup de patience et d'une diminution de la precision des mesures. A
1'oppose, lorsque les densites sont trop elevees, on n'observe plus qu'un fouillis de traces

incomptable.

Teneur en uranium des mineraux des roches

Mineraux constitutds quartz non mesurable

feldspath < 10"4 ppm
peridots 10 4

ppm
pyroxenes 10 4

ppm
amphiboles 10 4

ppm
muscovite 10 4 ä 10"' ppm
biotite 10"2 a 1 ppm

Mineraux accessoires zircon 1 ä 104 ppm
sphene 0 1a 50 ppm
apatite 10 ä 200 ppm
epidote 5 ä 25 ppm

Verre naturel 0.1 a 1 ppm

EFFACEMENT DES TRACES DE FISSION

De nombreuses experiences de chauftage ont ete elfectuees sur les mineraux
susceptibles de conserver les traces de fission Loisqu'on chautte un mineral, la

longueur des traces diminue, puis le nombre de traces par unite de volume diminue
aussi. Certains mineraux voient leur traces disparaitre rapidement apres un chautfage
modere, alors que d'autres au contraire, montrent la particularity de les conserver jusqu'ä
des temperatures relativement elevees.
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La tableau ci-dessus n'indique malheureusement pas dans quelle mesure les tiaces

peuvent se conseiver pendant de tres longues periodes. En extrapolant certaines

experiences de chauffage menees pendant des laps de temps differents, certains auteurs
(Naeser & Faul. 1969) ont essaye de repondre ä ce probleme. Iis attmnent que le sphene

peut conserver la totalite de ses traces pendant un milliard d'annees si la temperatuie ne

depasse pas 200°. La meme etude taite sur I'apatite montre que celle-ci est plus sensible

au rechauffement, et que pour conserver toutes ses traces pendant ce meme laps de

temps, la temperature ne devrait pas depasser une cinquantaine de degres.

CONCLUSION

Si, ä premiere vue, la datation par traces de fission paraTt seduisante, d n'en

demeure pas moins quelle presente quelques inconvenients majeurs qui n'ont pas

peimis quelle se developpe laigement La pait des datations effectuees par cette
methode leste assez marginale comparee a celles obtenues par les methodes basees sui
la decioissance de l'uranium. du rubidium ou du potassium.

Si la technique de comptage des densites de traces ne necessite qu'un microscope et

quelques agents chimiques, la production des traces mduites implique l'acces ä un

reacteur nucleaire possedant un canal ä eau lourde et equipe d'un dispositif permettant
de controler avec precision le flux neutronique.

Par ailleurs I'etfacement des traces par des apports de chaleurs relativement
modestes. obere serieusement la credibilite de la methode en ce qui concerne la

datation Par contre ce phenomene peut permettre de reconstituer. dans une certaine
mesure, l'histoire thermique dune roche par la comparaison des äges obtenus par les

methodes basees sur la decroissance radioactive et celle des traces de fission
Si on consulte la htterature recente, les publications qui font intervenir les traces de

fission ont generalement pour sujet l'histoire thermique d'ensembles de roches.
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l'Ki. I.

Massif de Biella: traces induite sur une surface interne dune apatite parallele ä (0001). On remarque
I elargissement rapide des traces sur leur partie superieure.
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Massif d'Adamcllo: section (00(11) dune apatite monlrant les traces induites.
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Hi;. 5.

Attaque propongee sur une apatite. Lcs traces perdent leur allure conique et deviennent rhombiques.

Eiti. b.

Massif du Bergeil: traces spontanees dans le sphene. Densite: 3.3 x l()ft traces/cirr.
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