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Résumé

La répartition des traces de fission fossiles et la concentration en uranium dans le zircon ont
été étudées en microscopie optique aprés une attaque de l'acide phosphorique. Les dges des
roches, granits et gneiss ont été calculés par le rapport entre la densité des traces fossiles et de traces
nouvelles induites par I'irradiation aux neutrons thermiques.

Sur les zircons étudiés, les échantillons dans les granits ont donné des dges concordants avec les
ages déterminés par les méthodes classiques de la géochronologie. La répartition zonaire ou
complexe et la distribution lognormale ont été indiquées.

I Introduction

On sait, depuis les premiérs travaux de SiLk et BARNEsS (1959) et PRIcE et
WALKER (1962) que la fission spontanée se créait & partir d’uranium 238 contenu
dans le minéral naturel trés lentement avec la constante de fission de 6.85-10- ' par
année, et que la plupart des minéraux naturels et substances solides isolantes pou-
vaient enrégistrer les trajectoires des fragments de fission spontanées ou induites
d’uranium trés sélectivement. Cette trajectoire apparait sous la forme d’une ligne
noire quand on l'observe au microscope électrique. Lorsque le diametre de la
‘trajectoire augment du temps convenable d’attaque chimique, la trace peut étre
observée en m’croscope optique. Nous avons utilisé cette propriété pour éssayer
de déterminer 1’age de roches par zircons.

La principe de la méthode que nous avons appliqué a déja été essayée d’ailleurs
par FLEISCHER, PRICE et WALKER (1964).

En premitre lieu I’échantillons sont attaqués par I’acide phosphorique, puis en
étant appliqués avec.une paire de plaque au haut polymeére sont exposés dans un
flux de neutrons thermiques, et en dernier lieu les polymeéres sont révélés par at-
taque chimique.

La densité p; (n/cm?) des traces nouvelles sur la plaque de polymére de fission

* L’irradiation a été effectuée 3 KURR]J-TR.
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induites par les neutrons thermiques est proportionelle & la concentration en 23U,
par conséquent en **U dans le minéral et le flux neutrons lents. La densité p,
(n/cm?) des traces de fission fossiles est en fonction de la durée T depuis la cristal-
lisation du minéral, de la concentration en uranium et de sa constante de fission
spontanée.

On avait indiqué que I'age T était donné avec une précision suffisant par
Péquation (FLEISCHER, PRICE et WALKER, 1964):

T = pulp: NIS/A (1)

oit N est la dose de neutrons thermiques, I, le rapport isotopique 2*U/#8U, o, la
section efficace de fission en 235U, et \ est la constante de fission spontanée de 238U,

Price et WALKER (1963) et MAURETTE ( 1966) ont indiqué qu’il devait étre pos-
sible de mesurer la concentration en uranium dans un minéral au moyen de la
densité p; de nouvelles traces induites par une irradiation du minéral dans un
flux de neutrons thermiques, et que si le minéral n’est pas un détecteur des traces, on
peut placer au contact d’une surface trés propre un détecteur auxiliaire, plastique par
exemple polycarbonate, contenant une trés faible concentration en uranium et y
compter la densité des nouvelles traces induites par Pirradiation neutronique. La
concentration en uranium dans une certaine région de zircon est donnée par I’-
expression (FLEISCHER, PrICE et WALKER, 1964):

C.s(ppm) = 7.8-10° p;/ N IN,R (2)

ou R représente la distance de ralentissement mesurée dans le minéral, aprés laquel-
le les fragments arrivent au niveau du polymére avec une énergie inférieur ou égale
4 ’énergie minimum qui est en dessous de laquelle les fragments ne sont plus révéla-
bles dans le polymere et I est le rapport entre 23°U et 22U, et N, la densité atomique
de zircon.

On comprend que la petite taille de zircon est un minéral accesoire notablement
général dans grand nombre de roches et tuf volcanique, dont les concentrations en
uranium sont considérablement élevées, et la stabilité des trajectoires de fission dans
le minéral sont suffisamment haute; par consequent le zircon est un des minéraux le
plus favorables pour la détermination de I’age de roche au moyen de la méthode
des traces de fission.

II Techinique Expéerimentale

De nombreux échantillons de zircons provenant de 6 localités de granit et de
gneiss, ont été éxaminés en vue d’étudier la densité et la répartition des traces fos-
siles, puis les échantillons a irradier étaient envéloppés entre deux petites plaques de
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haut polymére—fabriqué par Teizin et vendu sous le nom de Panlite—et introduits
dans un container. Plusieurs échantillons étaient mis & la fois dans le méme con-
tainer et recevaient en principe le méme flux de neutrons lents.

A) Extrait des eéchantillons

Les monocristaux de zircons étaient extraits par traitement ordinaire; c’est &
dire, pulvérisation mécanique de roche, concentration a4 I'eau et & liqueur lourde
et préparation magnétique étaient successivement effectuées. Les échantillons
sélectionnés finalement sous le microscope binoculaire sont automorphiques, achro-
matiques et transparents, ayant une épaisseur de 50 4 60 u et de dimention linéaire
supérieure a 100 u.

B) Attaque par Pacide phosphorique

Les traces de fission sont révélées en plongeant les surfaces du zircon dans H,
PO,. A la température de 450 & 500°C, le temps d’attaque était de 1 & 2 minutes.
On peut voir les résultats de Pattaque par P’acide des faces des cristaux des zircons
sur la planche 13. 1Ilsemble que la condition d’attaque chimique soit légérement
variable selon la nature de la roche encaissant le minéral, c’est adire, selon les con-
ditions physico-chimiques de la cristallisation du zircon. Les figures des traces
révélées par I’attaque chimique sont photomicrographiées.

Les traces de fission se distinguent facilement des autres imperfections présentes
dans le zircon grace & leur aspect caractéristique quand on les observe au microscope
d’assez haut grossissement. Elles pénétrent les surfaces du cristale jusqu’a une cer-
taine profondeur, ce qui implique une mise au point variable sur toute la longueur
de la trajectoire révélée par corrosion chimique.

Le haut polymeére polycarbonate est attaquée dans la solution de sourd hydro-
xide (6N) a la temperature de 65 4 70°C, 7 4 8 minutes. La longueur myenne des
traces de fission dans un haut polymére polycarbonate aprés avoir été attaqué par
Iacid est environ 18 4, et troix fois plus long que celui dans le zircon. On vois les
traces révélées sur Pl. 13, fig. 3.

Les densités des traces sont mesurées sur la surface extérieure du zircon et du
haut polymere polycarbonate plaqué sur le minéral. Si les traces sont une profon-
deur minimum de Pordre d’un micron, un aspect trés caractéristique de 'image de
la trace est qu’elle ressemble & une “cométe”, cet aspect caractéristique est utilise
comme critére d’identification.

Les déterminations des densités de traces ont été faites en comptant le nombre
de traces par champ du microscope et en les confrontant 4 ses photomicrographies
correspondants. On a évité de compter des traces dans les régions prochés des

bords ou des fractures du cristal. L’irradiation neutronique des échantillons a été
effectuée 8 KURRI-TR,
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III Reésultats Experimentaux

A) Traces fossiles et sa repartition dans le zircon

Notre but principal ici était d’étudier la répartition de traces fossiles & echelle
microscopique sur les surfaces des monocristaux, et non de mesurer la teneur en
uranium moyenne dans le zircon. On sait que la répartition des traces fossiles n’
indique pas nécessairement la répartition d’uranium, mais que celle-14 doit corres-
pondre & celle-ci puisqu’il n’est arrivé aucune variation a la répartition en uranium
ou aucun processus de la disparition des traces au cours des temps géologiques.

Par observation microscopique, des fagons de répartition caractéristiques étai-
ent séparées en divisions suivantes:

1. Répartition homogeéne

ii. Répartition hétérogéne
iii. Répartion zonaire
iv. Répartion complexe
La répartition homogeéne (Pl 13, fig. 2) est un type le plus commun, mais c’est
qu’elle est réparties d’une fagon uniforme superficiellement tout au moins. Dans
ce cas on peut simplement calculer la densité de traces fossiles. La répartition
hétérogéne étant 4 prendre dans son sens étroit, se présent a la facons de variation
graduellel ou continue, et c’est relativement rare. Dans ce cas on n’en peut séparer
quelques parties ou cela va mal. La répartition zonaire (Pl. 13, fig. 1), se présentant
en variation discontinue, correspond a la structure zonaire des minerais. La ré-
partition complexe (Pl. 13, fig. 4, 5 et 6) est répartis a la fagons de la variation dis-
continue. On peut en séparer quelques regions dont les répartitions sont tantdt
homogenes, tautét hétérogénes. En réalité, une attention a été aportée a la
répartition éventuellement localisée dans quelques parties. Par exemple, dans les
zircons de Hida gniess, nous avons souvent trouvés les cristaux dont les plusieurs
parties spéciales de 'ordre quelques dix microns, présentant moins d’une moitié ou
d’un tier du volume du cristal, mais dont la contribution & les densités totaux de
traces était notablement supérieur a celle de la reste. La répartition complexe
pourrait étre encore séparée en subdivisions: Répartition fluidale (Pl. 13, fig. 6),
Répartition en filon, Répartition en colonie (Pl. 13, fig. 4) etc..

B) Concentration en uranium

La densité des traces induites p; était mesurée sur le haut polymeére plaqué
sur chaque cristal en cas de l'irradiation neutronique. La concentration en uran-
ium peut étre calculée & 'aide de I’équation (2) (FLEIsCHER, PRICE et WALKER,
1964) précédente.

Con(pPm) = 7.8-10° 0,/ N N,[R
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olt N,=9-10% atoms/cm?, est la densité atmique
R, la distance de ralentissement précédent,
Nous avons decidé une value de 6.2 # expérimentalement,
o, 577 barn
I, 1/140, le rapport isotopique 235U /#35U
On obtient numériquement:

Cone(ppm) = 3.3-10° o,/ N (3)

pour I’équation (1) on obtient aussi numériquement I’expression suivante (FLEIs-
CHER, PRICE et WALKER, 1964):

T = 6.12:107% N p,/0; (4)

Les résultats sont représentés sur les figures 1,2, 3 et 4. On peut voir les
histogrammes de distribution de la concentration en uranium, en étant mesurés
aux polymeres plaqués sur les zircons provenant de divers roches. Ce sont les
distributions lognormales.

La figure 1 est I’histogramme représentant la distribution de la concentra-
tion en uranium de divers zircons dans le granit de Hiei, Kyoto Préfecture,

La figure 2, dans I’argiles de Fujioka, Aichi Préfecture,

La figure 3, dans la gneiss de Tochibara, Gifu Préfecture,

La figure 4, dans le tuf volcanique d’Osaka Groupe,

Shimakumayama, Osaka Préfecture.

C) Mesures d’age des zircons

Pour déterminer un age il suffit de compter les deux sortes de densités des traces

avant et aprés lirradiation aux neutrons et calculer au moyen de P’équation (1)
précédente. Afin de vérifier la proportion linéaire entre les deux espéces des den-
sités, la densité fossile dans un zircon et la densité induite sur le haut polymeére,
déterminées sur neuf cristaux differents provenant d’'un méme granit, on a reporté
une serie de valeurs mesurées sur les zircons de Yasuda granit dans le Tableau 1, ot
on peut voir un bon résultat en étant raison directe.
Dans le Tableau 2 on peut voir les ages des échantillons des autres granits et gneiss.
Dans la 1°F colonne du Tableau 2 figurent ’espéce de roches encaissantes et les pro-
venances des zircons utilisés. Dans les 2° et 3® collnnes, les nombres de traces fos-
siles et induites par cm?. Tous les échantillons étaient mis & la fois dans la méme
dose de neutrons de 3.7+4-0.2.10?/cm? x 180sec. Dans les 5° et 6° colonnes on a
porté respectivement I’age mesuré ou la moyenne pondérée des ages des quelques
cristaux, et les ages détérminés par les autres méthodes radioactives classiques
(Ar: méthode Ar/K, Sr: méthode Sr/Rb).
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Table 1. Les 4ges mesués sur 9 cristaux des zircons dans le granit de Yasuda, Hiroshima
Préfecture, se présentant en bons accords.

i Densité, Densité,
Numéro du | Nombre de Nomber de Nombre de Nombre de | 4 .| Concentration
zircon traces traces traces traces Age calcule| — " o
(granit de | fossiles ta)lce . induites rb % 108 ans a m
Yasuda) par cm? observées par cm? observees PP
x 108/cm? % 108/cm?
Sl4a 11.7 288 5.06 124 94 380
S14b 10.2 201 4.72 93 88 370
"~ SI5A 8.47 222 3.66 96 94 280
S15B 12.5 83 5.22 34.5 98 390
S12C 7.86 103 3.60 36.5 90 270
S13A 11.0 288 4.00 104 112 300
S13B 9.46 124 4.60 60 84 340
S13C 12.5 83 5.31 35 96 400
S13D 8.93 117 3.97 52 92 300
Dose de neutrons thermiques, N: 6.7 x 10'4/cm? 94.24 2.6 (moyenne)

Table 2. Les dges mesures sur les zircons dans divers roches, en étant en accords (les granits)
ou en désaccords (les gneiss) avec les autres méthodes.

1 2 3 4 . 5 . 6
Provenances et Densité, Densité, Nombre de Age moyen Age par
Pespéce de roche | Nombre de Nombre de traces fossiles | (Nombre de des autres
traces fossiles | traces fossiles | totaux cristaux) méthodes
par cm? par cm? observées
X 108/cm? % 108/cm? x 10¢ ans x 108 ans
Granit de -
Yasuda, 11.7 5.06 1509 94 (9) 104-111 (Sr)
Hiroshima Pré. -
Granit de Hiei,
Kyoto Pré. 17.6 7.96 489 85 (4) 93-99 (Sr)
Argiles de
Fujioka, 68.7 29.8 220 94 (2)
Aichi Pré.
Granit de
Kasagi, 10.0 4.50 66 91 (2)
Nara Pré.
Gneiss de
Senjugahra, I 10.9 3.49 252 120 (3) 175-193 (Sr)
Toyama Pré.
II 22.7 6.14 243 150 (1)
111 17.2 2.80 111 250 (1)
Gneiss de
Tochibara, 1.87 0.625 65 120 (2)
Gifu Pré.

Does de neutrons thermiques, N : 6.7 x 10%4/cm?2,
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IV Discussion des Resultats

a) Répartition des traces de fission fossiles

Y

La méthode de traces de fission se préte particuliérement bien a ce genre
d’étude, parce qu’on peut poursuivre les répartitions des traces fossiles ou induites en
échelle de ’'ordre de quelques microns directement sur la structure du cristal. Mais
parce que la révélation d’une trace par I'acide est due a une attaque préférentielle
tout au long de la trace elle ne pourra étre révélée que si la trajectoire traverse une
surface éxposée a ’action de I’acide. On peut, en général, reconnaitre I’origine d’un
fragment de fission de son extrémité. Mais il subsiste une indétermination dans
Porigine, du fait que les fragments peuvent provenir de la surface ou d’une certaine
profondeur, indétermination que ’on peut supposer étre ’ordre du parcours moyen
de fragments dans le minéral, soit de 'ordre de 5 4 6 u.

Quant aux plus grand nombre des zircons, la répartition des traces de fission
spontanés de ’'uranium est distribée d’une fagon trés homogene, spécialement pour
les zircons dans le granit. Les densités des traces distribée homogénement
présentent des écarts considérables entre chaque cristal diffirent.

Une attention spéciale a été apportée a la répartition éventuellement hétéro-
gtne: la méthode de traces fossiles ou induites utilisée ici est particulirement
adaptée a cette étude qui demande une localisation assez précise de 1’origine de
fission de I'uranium.

La répartition zonaire parait dans la région marginale du cristal 4 la fagon
de structure zonaire, par exemple, dans un plagioclase, en deux ou trois couches.
Cette répartition zonaire semble étre fréquente pour les zircons de petite teille
dans le granit, par exemple, dans le granit de Hiei.

La répartition complexe, au contraire, est considérée étre caractéristique a les
zircons dans le gneiss, 4 titre d’exemple, dans le gneiss 4 biotite et hornblende de
Hida.

Les cristaux de zircons dans le gneiss a biotite et hornblende de Senjugahara
(Hida gneiss) se forment souvent selon la configuration allotriomorphique dont les
apparences extraordinaires étaient regardés étre 1’origine sédimentaire di a corrosion
d’eau. D’autre part quelq’un apprécie que cela est dit a la fusion partielle de
Paréte du cristal par métamorphisme. Leur répartition des traces fossiles sont
notablement hétérogeénes dans le pluspart de cas.

On peut considérer que cela est le résultat de la modification secondaire de la
distribution d’uranium dans le cristal parce que 1’'on en appercoit aussi de semblabl-
es dans la répartition des traces induites par l'irradiation aux neutrons thermiques
sur le polymeére plaqué 4 le minéral identique. On pourait expliquer cette réparti-
tion complexe de traces fossiles par la concentration partielle de I'uranium dans le
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cristal étant bas sur Phypothése que 'uranium pourvait étre transmit et concentré
seulement, partiellement ou avec d’autres éléments constituant dans le cristal de
zircon au cours du métamorphisme. On devrait aussi admettre que dans le
méme cas les trajectoires fossiles qui avait éxisté avant le phenomenon ont disparu
parfaitement ou imparfaitement selon la condition physico-chimique des divers
cristaux, et commencé de mouveau de se reproduire.

b) Distribution lognormale de 'uranium

La distribution des teneurs en uranium entre cristaux differents du minéral
identique dans un roche est un facteur trés significatif non seulement pour la géo-
chimie, mais aussi pour la géochronologie elle-méme, parce qu’il est nécessaire de
connaitre la déviation de concentrations propres en urainum des zircons considérés
dont la connaissance préliminaire est utile pour assurer la limite d’adaptation de
cette méthode et de choisir les échantillons probables pour la roche du certain age
a prévoir.
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Fig. 1. Distribution de concentration en uranium des zircons dans le granite de
Hiei, Kyoto Pré.
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. 2. Distribution de concentration en uranium des zircons dans les
argiles de Fujioka, Aichi Pré.
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Fig. 3. Distribution de concentration en' uranium des zircons dans le gneiss de
Tochibara, Gifu Pré.
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Fig. 4. Distribution de concentration en uranium des

zircons dans le tuf volcanique d’Osaka Groupe,
Shimakumayama, d’Osaka Pré.

Les histogrammes des fig. 1, 2, 3 et 4 se présentent clairement qu’ils sont dis-

tordus & positif et ce ne sont pas les distributions normaux, mais les distributions
lognormaux; ainsi dit AHRENS.

Dans la fig. 5 on peut voir une distribution schématique de touts les zircons
examinés ici dans les granit et gneiss, se présentant par pourcentage de frequence
par interval, le nombre des observations, 187. Depuis la teneur a4 peu prés zéro
jusqu’a quelques mille ppm la concentration en uranium dans les zircons de petite
taille des roches montre un grand écart. Alors le moyen arithmétique est 188 ppm

le moyen géometrique, 108 ppm, et la déviation standarde, 0.39, sauf les 15
obserbations.
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c) Sur la mesure d’age

Quant on observe un trace de fission induit dans le polymére plaqué sur le
zircon, c’est le partie restant de trajectoire qui demeure aprés avoir été retranché
son certains partie a cause de parcourir au commencement dans le minerai a partir
de la place fissionnée. C’est a dire que la trace qui est long dans le minéral est d’
autant plus court dans le polymere. Les densités des traces dans deux matiérs sont
en principe égaux. Mais ce n’est pas possible de dire qu’il n’y a auqun probléme.
Lors du comptage de traces P'application du critérium d’identification de trace
vraie, un aspect caratéristique qui ressemble & celui d’une ““comeéte” implique que la
densité mesurée de traces serait inférieurs 4 la densité réelle. Mais quand on cal-
cule les deux densités dans le méme minerai avant et aprés Pirradiation neutronique,
il n’y a pas d’erreur pratique car elles se compensent I’'une ’autre. Alors dans le
polymére on poudrait compter des traces ayant deux ou trois microns de longueur
qui dans le cas du minéral, devait étre pris en omission du comptage des traces étant
moin un micron, parce que le trace dans le polymeére est tois fois plus longue que
celle dans le minéral. S’exprimant en 'autre terme propre, le parcours attaquable
dans le minéral n’est plus la distance de ralentissement du fragment de fission
mesurée dans le minéral, apres laquelle les fragments arrivent au niveau du poly-
mére avec une énergie inférieure ou égale a I'énergie minimum qui est en dessous de
laquelle les fragments ne sont plus révélables dans le polymére. Mais ’erreur n’est
pas si grande. Une étude antérieure examinant les distributions des longueurs des
traces (MAURETTE, PELLAS et WALKER, 1964) a montré que la probabilité d’occur-
rence des traces trés longue ou trés court est pratiquement assez petite et donc on
peut négliger I’erreur,

On peut voir dans les Tableaux 1 et 2 que les ages que nous avons détérminés
par la méthode des traces fossiles sont en bon accord avec les ages mesurés par les
autres méthodes dans les cas des granits, mais pour Hida gneiss ce n’est pas la
méme chose. Les désacords éxistent non seulement entre nos résultats et les ages
mesurés par les autres méthodes, mais aussi entre nos ages leux-mémes. Alors
pour les zircons dans le gneiss, les échantillons choisis avaient été sélectionés pour la
répartition homogéne tout au moins a la region observée du cristal. On peut donc
penser a ce jour que les divergences de nos résultats pour les gneiss ne sont pas dues
essentiellement a des erreurs dans 'application de la méthode de traces fossiles, mais
qu’elles sont dues a la compléxité du gneiss.

V Conclusion

La méthode de traces de fission spontanées et induites dans le zircon donne, 4
quelques exceptions pres (des gneiss) un moyen de décider ’age du minéral ou roche,
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et d’observer la répartition et la concentration en uranium assez pres de la surface
du cristal a I’échelle microscopique. Dans ces cas on peut éffecture ’emploi du
haut polymeére pour un détecteur auxiliaire, et obtenir de bon résultats, ol deux
plaques du polymeére sont conjonints pour chauffer en envélopant le minéral.

%
251
R .
3
g
&
8 151
S
<
[=9
8 104
g |
=]
g
&5 15
obserbations
T T T T T it
0 200 400 600 800 1000 PpPm

Concentration en uranium

Fig. 5. Distribution lognormale de concentration en uranium des zircons totaux.

Dans les plupart des zircons les traces de fission spontanées sont répartis a la
facon homogene, et on peut aussi voir les répartition hétérogéne ou zonaire tantdt
plus, tantét moins dans le granit. Il sembre que la répartition complexe est
caractéristique au gneiss contrairement a ce qui a été observé dans les granits. La
distribution de la concentration en uranium entre divers cristaux des zircons est
lognormale.
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Explication de Planche 13

Traces de fission spontaées et induites révélées par I’acide phosphorique

Fig. 1.  Répartition zonaire des traces de fission fossiles dans le zircon de granit de Hiei, Kyoto
Préfecture, x900. o

Fig. 2. Répartition homogéne des traces de fission fossiles dans le zircon de granit de Yasuda,
Hiroshima. Préfecture, x 900.

Fig. 3.  Répartition des traces de fission d’uranium induites par P’irradiation neutronique sur le

haut polymére “Panlite” plaqué sur le zircon montré  Fig. 2 gauche, x900.

Figs. 4-6. Répartition complexe des traces de fission fossiles dans les zircons de gneiss de Senjuga-
hara, Toyama Préfecture. (Hida gneiss)

Fig. 4.  Répartition complexe en colonie, X 900.

Fig. 5. Répartition compexe en sablier (hour glass structure), % 900.

Fig. 6. Répartition complexe fluide, x900.
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