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LA METHODE DES TRACES DE FISSION
PAR

Jacques DEFERNE*

HISTORIQUE

L'étude des traces de fission de I'uranium dans les minéraux a débuté en 1962 avec
les ¢tudes importantes de Price & Walker (1962). A partir de cette date, de nombreux
travaux ont été publiés sur le sujet, et il est vite apparu que les traces de fission fossiles
observées dans certains minéraux pouvaient servir a la mesure de 1'age des roches.

Depuis longtemps déja, divers auteurs (Patel & Tolanski, 1957, Silk & Barnes,
1959) avaient observé l'apparition de traces de corrosion sur certains minéraux soumis a
une attaque chimique, sans toutefois proposer une explication sur leur origine.

De leur coté, Silk & Barnes signalent déja en 1959, que de minces feuillets de mica
bombardés par des fragments de fission, laissent apparaitre les traces du passage de ces
particules. Visibles uniquement au microscope électronique, ce sont de fines trainées
rectilignes d'un diamétre inférieur 2 300 A et d'une longueur supérieure i 4 microns.

Price et Walker, les premiers, montrent que ces traces peuvent étre "révélées” par
une attaque chimique appropriée qui agrandit leur diametre et permet de les observer
avec un microscope ordinaire. Ils sont les premiers encore a mettre en évidence la
présence dans les minéraux de traces dues a la fission spontanée de 'U?3. Du méme
coup ils déterminent l'origine des traces de corrosion observées auparavant par Patel,
Tolanski, Ramanathan et bien d'autres auteurs encore.

A partir de ce moment de nombreuses études paraissent sur ce sujet sous l'impul-
sion dynamique de plusieurs auteurs, plus particulierement Price, Fleischer et Walker.

LA FISSION SPONTANEE

Plusieurs éléments lourds, notamment les deux isotopes de l'uranium et le thorium,
peuvent se scinder spontanément en deux éléments plus légers. Clest la fission
spontanée, un phénomene aléatoire analogue a celui de la décroissance radioactive, mais
beaucoup plus rare. Les constantes de fission ont pu étre mesurées. Le tableau ci-contre
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en montre les valeurs de ces constantes pour 'uranium et le thorium, comparées a celles
des constantes de décroissance radioactive.

Constantes de fission et constantes radioactives

constante de fission ,\j, constante radioactive \,
U238 6.85 x 10717 jan 1.54 x 10719 /an
U235 3.8 x 10718 fan 9.72 x 10710 an
Th232 < 102! /an 0.50 x 10-19 /an

Au vu de ce tableau. on constate que les événements de fission spontanés sont
provoqués presqu'exclusivement par 1'U238. En effet, 1'U23 est non seulement 140 fois
moins abondant que I'U2*%, mais sa constante de fission est aussi 18 fois plus petite.
Quant au Th?32, dont I'abondance dans les roches est du méme ordre de grandeur que
celle de l'uranium naturel, sa constante de fission est environ 10'000 fois plus petite. On
peut donc affirmer que 99.9 % des traces de fission fossiles sont dues a I'U238,

MODE DE FORMATION DES TRACES

L'énergie dégagée au cours d'un ¢vénement de fission est considérable. Elle est
d'environ 200 MeV, alors que dans les réactions chimiques les plus exothermiques elle
est de T'ordre de | eV par molécule. Cette €nergie est émise sous une forme cinétique
communiquée principalement aux deux fragments de fission.

Lorsqu'un événement de fission a lieu, les deux fragments produits s'éloignent 1'un
de l'autre avec des vitesses de l'ordre de 10* km/s. Par leur déplacement ils provoquent
I'tonisation des atomes proches de leur trajectoire. Ceux-ci se repoussent mutuellement,
perturbant le réseau cristallin et laissant un vide sur le trajet des fragments de fission.

Les perturbations apportées au réseau cristallin. le long et au voisinage du trajet
des fragments de fission, rend cette zone plus fragile. et toute attaque chimique se
propage beaucoup plus facilement le long de la trace que dans la partie non touchée du
mincral. Il est donc possible de rendre ces traces visibles au moyen d'une attaque
chimique appropriée.

Si on chauffe le minéral hote des traces de fission, son réseau cristallin est restauré
et les traces disparaissent.

APPARENCE DES TRACES DE FISSION

Apres avoir été "révélées” au moyen d'un agent chimique approprié, les traces
deviennent visibles au microscope. Elles ont l'apparence de petits cOnes de faible
ouverture. Leur longueur, comprise entre 5 et 25 |, varie légerement d'une espece
minérale a l'autre. Leur diametre dépend du temps d'attaque et peut atteindre 3 a 4 L.
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Lorsque le temps d'attaque a €t¢ judicieusement choisi, on obtient des traces facile-
ment discernables des imperfections du minéral :

1. elles forment des imperfections lin€aires,

2. elles sont géométriquement orientées au hazard,

3. elles ont une longueur limitée (Jusqu'a 25 W),

4. elles n'apparaissent pas si on a préalablement chaufté le minéral,
5. elles atteignent toutes la surface d'attaque.

LA FISSION INDUITE

On peut provoquer articiciellement la fission de certains éléments lourds en les
exposants a un flux de neutrons. C'est le mécanisme utilisé dans les centrales nucléaires
conventionnelles et les surgénérateurs. Si on n'utilise que des neutrons lents (dits
"neutrons thermiques") la fission n'intervient pratiquement que pour les atomes d'U233.
En effet, la section efficace de cet isotope est de 582 barns! alors qu'elle n'est que de
0.5 et 0.2 millibarn pour U238 et Th232 exposés aux mémes neutrons. En absorbant un
neutron, 1'U233 se transforme en U236 immédiatement fissile avec émission de deux ou
trois neutrons.

Chaque atome d'U233 peut se scinder de facon différente en donnant des fragments
de fission dont les masses atomiques sont comprises généralement entre 72 et 166. Des
cxpériences délicates ont permis de mesurer le rendement de la fission en fonction du
poids atomique des produits.

L'irradiation doit se faire dans un réacteur atomique, a l'intérieur d'un canal a eau
lourde pour garantir un rapport de flux thermique/flux rapide élevé. La mesure du flux
peut se faire, par exemple, en adjoignant a I'échantillon une bille de silice et une
plaquette de cobalt. Le comptage des particules B émises par S3! et du rayonnement
émis par Co®Y permet de mesurer la valeur du flux de neutrons auquel les échantillons
ont €té exposes.

DENSITE DES TRACES ET AGE DES MINERAUX

En premiere approximation et en faisant abstraction de la décroissance radioactive
1238 . s
de I'U%®, le nombre de traces par unité de volume vaut :

nb. g:;es _ N2 /\fT
oll N238 = pb. d'atomes d'U23® renfermé dans un cm? du minéral
N = constante de fission de U238
T = age du minéral

"unité d'efficacité de capture d'une particule par un élément équivalent a 10724 cm? par noyau
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Quant a la densité de traces spontanées observée sur une section interne polie du
minéral elle vaut :
5
py= 2 N8 A T R cos=d

ou R = longueur moyenne des traces

cos?d = facteur correctif ol & est la demi-ouverture du cone de la trace.
La mesure de la teneur en uranium s'effectue d'une maniere indirecte. Apres avoir
"effacé” les traces spontanées fossiles en chauffant I'échantillon, on expose celui-ci & un

flux de neutrons thermique, puis on mesure les traces induites par la fission de 'U2%.
La densité observée dépend de la relation suivante :

p;=2 N238 & o R; cosZd

ou N235 = nombre d'atomes d'U23 contenu dans un cm?
b = dose neutronique regue par I'échantillon
o = section efficace d'U233

R.

: longueur moyenne des traces induites

Connaissant le rapport U23%/U235 de I'uranium naturel, on calcule le nombre
d'atomes d'U235 renfermé dans un cm?3 d'un minéral par la relation :

238 M p; 0
N=%= : U m= = 1377
Ri ¢ o cos?d oum u23s
dou T = P b o R; Coizﬁ p,d o R;
p; M )\f R cos-0 = p; M }\_f R,
ouencore  T! =617 P ¢ x 108
Pi

On voit qu'on a réussi a éliminer de cette équation des termes dont la mesure est
difficile (longueur moyenne des traces et angle d'ouverture des cones) et que les
mesures se limitent & la comparaison de densités de traces et a la mesure du flux
neutronique.

Il est évident qu'une certaine erreur systématique due aux difficultés d'observation
apparait lors de la mesure des densités 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 a ce que l'ordre de grandeur des densités des traces
spontanées et induites soit la méme. Cela n'est possible que si l'on a déja une idée appro-
ximative de l'dge de I'échantillon. La dose neutronique peut alors étre estimée par la
relation :

A S % (e - ; ; & . - ) T
! pour des iges inférieurs 2 107 ans, l'influence de la décroissance radioactive d U2 est négligeable.
Pour des ages plus élevés il faudrait apporter une correction a cette équation.
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R
9
N

b=16x10"T

estinmé

St on parvient a obtenir des densités semblables, on peut alors se permettre
d'éliminer toutes les traces inférieures a 2. Cela évite toute confusion avec des
imperfections du minéral. Du point de vue absolu. les densités mesurée ne sont plus tout
a fait exactes, mais le rapport des densités spontanées aux densités induites reste correct.

LIMITES PRATIQUE D'APPLICATION DE LA METHODE

La densité des traces fossiles dans les minéraux est approximativement de 2'000
traces/cm? par million d'années d'dge et pour un ppm d'uranium.

Pratiquement, il est souhaitable que la densité des traces soit de l'ordre de 10% 4 107
par cm? pour étre aisément mesurable. Des densités plus faibles ne sont mesurables
qu'au prix de beaucoup de patience et d'une diminution de la précision des mesures. A
I'opposé, lorsque les densités sont trop élevées, on n'observe plus qu'un fouillis de traces
incomptable.

Teneur en uranium des minéraux des roches

Minéraux constitutifs quartz non mesurable |
feldspath < 10 ppm |
péridots 103 ppm
pyroxenes 103 ppm
amphiboles 10-3 ppm
muscovite 1032 107! ppm
biotite 1022 1 ppm

Minéraux accessoires zircon 12103 ppm
sphene 0.1 a 50 ppm
apatite 10 & 200 ppm
épidote 5425 ppm

% Verre naturel 0.1 a1 ppm

EFFACEMENT DES TRACES DE FISSION

De nombreuses expériences de chauffage ont ét¢ effectuées sur les minéraux
susceptibles de conserver les traces de fission. Lorsqu'on chauffe un minéral, la
longueur des traces diminue, puis le nombre de traces par unité de volume diminue
aussi. Certains minéraux voient leur traces disparaitre rapidement apreés un chauffage
modéré, alors que d'autres au contraire, montrent la particularité de les conserver jusqu'a
des températures relativement élevées.
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La tableau ci-dessus n'indique malheureusement pas dans quelle mesure les traces
peuvent se conserver pendant de tres longues périodes. En extrapolant certaines
expériences de chauffage menées pendant des laps de temps différents. certains auteurs
(Naeser & Faul, 1969) ont essayé de répondre a ce probleme. lls atfirment que le sphéne
peut conserver la totalité de ses traces pendant un milliard d'années si la température ne
dépasse pas 200°. La méme étude faite sur I'apatite montre que celle-ci est plus sensible
au réchauffement, et que pour conserver toutes ses traces pendant ce méme laps de
temps, la température ne devrait pas dépasser une cinquantaine de degrés.

CONCLUSION

Si, a premiere vue, la datation par traces de fission parait séduisante, il n'en
demeure pas moins qu'elle présente quelques inconvénients majeurs qui n'ont pas
permis qu'clle se développe largement. La part des datations effectuées par cette
méthode reste assez marginale comparée a celles obtenues par les méthodes basées sur
la décroissance de l'uranium, du rubidium ou du potassium.

Si la technique de comptage des densités de traces ne nécessite qu'un microscope et
quelques agents chimiques, la production des traces induites implique l'accés a un
réacteur nucléaire possédant un canal a eau lourde et équipé d'un dispositif permettant
de controler avec précision le flux neutronique.

Par ailleurs l'effacement des traces par des apports de chaleurs relativement
modestes, obere sérieusement la crédibilité de la méthode en ce qui concerne la
datation. Par contre ce phénomene peut permettre de reconstituer, dans une certaine
mesure, |'histoire thermique d'une roche par la comparaison des ages obtenus par les
méthodes basées sur la décroissance radioactive et celle des traces de fission.

Si on consulte la littérature récente, les publications qui font intervenir les traces de
fission ont généralement pour sujet I'histoire thermique d'ensembles de roches.
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Fia. 1.

Massif de Biella: traces induites sur une surface interne d'une apatite paralléle a I'allongement du
. » . s 2
minéral. Densité de traces : 1.61 x 10° traces/cm?.

FiG. 2.

Massif de Biella: traces induite sur une surface interne d'une apatite parallele a (0001). On remarque
I'élargissement rapide des traces sur leur partie supérieure.
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FiG. 3.

Vue agrandic de la photo N2 I montrant 'allure conique des traces.

e, 4.

Massif d'Adamello: section (0001) d'une apatite montrant les traces induites.
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FiG. 5.

Attaque propongée sur une apatite. Les traces perdent leur allure conique et deviennent rhombiques.

FiG. 6.

. ” ~ . ” g
Massif du Bergell: traces spontanées dans le sphene. Densité: 3.3 x 10° traces/cm=,
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