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Mesure de I’age de Pyttrocrasite
de Mitwaba (Katanga) par la méthode au plomb.

II. — Mesures isotopigues,

par P. EBERHARDT, J. GEISS, H. R. von GUNTEN,
F. G. HOUTERMANS et P. SIGNER.

Physikalisches Institut der Universitit Bern.

La premiére partie de cet article (LEpent, Picciorto et
PouraerT) décrit les analyses chimiques de I'yttrocrasite de
Mitwaba et conclut aux résultats suivants :

Th=73 +0,1 ¢
U = 3,3 + 0,1 %;
Ph — 0,90 - 0,01 %,

Nous donnons ici les résultats des analyses isotopiques du
plomb et des mesures du RaD et du ThB ainsi que la discussion
de I'dge de cette yttrocrasite.

Les analyses isotopiques ont -été effectuées avec le spectro-
métre de masse de I'Institut de Physique de Berne. La des-
cription détaillée de l'appareil et les techniques utilisées ont
été publiées ailleurs (Griss, 1954; ERRENBERG, GEIss et Tau-
BERT, 1955; EBErRHARDT, GEIss et Hourermans, 1956). Le
spectrométre est du type Nier, 600; les mesures sont effectuées
sur PbS évaporé a 500° dans un petit four annexé a la source
d’ions. L’intensité du courant ionique est mesurée pour les
ions Pb* et les ions PbS*. Les erreurs indiquées sur les abon-
dances isotopiques réprésentent le triple de I'écart quadratique
sur une série de 8 & 12 mesures.

Le plomb qui a servi aux mesures isotopiques. a été isolé
4 partir d’un fragment de I’échantillon sur lequel a été effec-
tuée l'analyse chimique de Bruxelles. Il faut souligner toute-
fois que P'analyse chimique a porté sur des fragments triés
exempts de produits d’altération, tandis que pour Panalyse
isotopique, I'échantillon total a été mis en solution.

La dissolution totale a été obtenue par des attaques sue-
cessives avec NOyH, I'eau régale, HF, Cl O,H et par des fusions
des résidus avec ‘Na OH + Na,0, et aveec Na OH -+ borax. Le
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plomb a été précipité sous forme de PbS & partir de cette solu-
tion. Un essai & blanc a montré que la contamination en plomb
des réactifs est négligeable.

Les résultats des mesures au spectromeétre de masse figurent
au tableau I, qui donne les abondances relatives des isotopes
208, 207 et 204 par rapport & 206.

TABLEAU 1.
Abondance des isotopes du plomb de I'yitrocrasite,

208 100 0T 100 20k 100
206 206 206

50,27 10,28 0,199
40,27 + 0,07 + 0,006

La présence de l'isotope 204 démontre que le plomb de I'yt-
trocrasite n’est pas entierement radiogénique et contient une
certaine proportion de plomb commun. _

Pour obtenir la composition du plomb radiogénique, on a
soustrait la contribution du plomb commun en admettant que
ce dernier est identique & celui du plomb de la galéne de. Mit-
waba qui accompagne l'yttrocrasite dans les mémes filons,
L’analyse isotopique du plomb de la galéne de Mitwaba a été
publiée par Gziss (1954).

Le tableau II donne les abondances des isotopes du plomb
de-I'ytirocrasite, du plomb de la galéne de Mitwaba et du plomb
radiogénique qui résulte de la différence des deux. On voit que
91 9 du plomb de I'yttrocrasite sont radiogéniques.

TABLEAU II.
Composition du plomb radiogénique de Pyttrocrasite.

Isotope 204 206 | 207 208
Pb total yttrocrasite. ... ... ... 0,199 100 10,28 50,27
Pb galéne de Mitwaba ... ... ..} 0,199 3,54 3,17 7,49

Pb radiogénique yttrocrasite .. ... — 96,46 7,11 42,78
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Le tableau I1I représente les concentrations des différents
isotopes dans D'yttrocrasite, obtenues en combinant les résul-
tats des analyses chimiques de Bruxelles et des analyses isoto-
piques de Berne. On a pris comme rapport du nombre d’atomes
U-238 /U-235 = 139,0.

TABLEAU III.

Pb-206 | Pb-207 | Pb-208 | U-235 | U-238 | Th-232

Grammes d’isotope pour 100 g
d’yttrocrasite ... .. .. ...
Abondances relatives en nombre
d’atomes ... .. i eer e 1 0,0737 | 0,443 0,0384 5,26 12,1

0,540 | 0,0398 | 0,2395 | 0,00236! 3,28 7,30

On a calculé les 4ges correspondant aux rapports Pb-206
JU-238, Pb-207 /U-235 et Pb-208/Th-232 d’aprés les équations
classiques. 1’4ge correspondant a Pb-207 /Pb-206 est tiré des
abaques de Kurp, BaTE et BroeckEer (1954). Les valeurs des
constantes utilisées sont les suivantes :

Mg = 15874070 @, Jy_pes = 0,980.107° a1,
hrpge = 0,499.1071° g1,
Lies ages résultants sont donnés au tableau IV.

TABLEAU IV.

Age de Pyttrocrasite en millions d’années, suivant les différents
rapports isotopiques.

Pb-207/ | Pb-206/ | Pb-207/ | Pb-208/

Pb-206 U-238 U-235 Th-232
Rapports ... ... .. .| 0,0737 0,190 1,92 0,0368
AZES i e e e | 1,045 1.130 1.100 725

Les rapports Pb/U et Pb/Th ont été aussi mesurés par la
méthode du RaD (Pb-210) et du ThB (Pb-212) (HouTERMANS,
1951; BEGEMANN et AL., 1953).
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Le plomb qui a servi & ces mesures ainsi que le plomb ana-
lysé au spectrométre de masse ont été extraits de la méme
solution totale de I'yttrocrasite.

Nous donnons seulement les résultats ici; les détails expé-
rimentaux seront décrits dans une autre publication (von GUN-
TEN, 1955).

L’activité spécifique en RaD trouvée est 45,9 désintégra-
tions du RaD par seconde et par milligramme de Pb, ce qui
correspond & un rapport chimique Pb/U = 26,6 9.

Le rapport trouvé & Bruxelles par analyse chimique est de
- 27,2 4- 1,5 Y%, .

Cet excellent accord confirme la valeur du rapport Pb/U;
il montre aussi que la période du RaD utilisée dans ces travaux
(T = 22,0 ans) n’est pas erronée de plus de b % et que la famille
de Turanium est en équilibre radio-actif dans ’échantillon
d’yttrocrasite.

Par contre, il y a, comme on peut le voir au tableau V, une
grande incertitude sur les mesures du thorium par la méthode
du ThB, mesures gque nous donnons seulement & titre indi-
catif. Ceci est d & l'incertitude sur 1’étalon de ThB dont nous
disposons pour le moment, alors que pour le RaD nous dispo-
sons d'un excellent étalon dont la préparaton a été décrite
en détail dans un article antérieur (BEGEMANN et HOUTERMANS,
1952).

TABLEAU V.,

Ages calculés a partir des rapports isotopiques et des mesures
de RaD (Pb-210) et ThB (Pb-212).

Pb-210/Pb-206 | Ph-210/Pb-207 | Pb-212 /Pb-208

Ages .. v w e e 1.106 4 50 1.087 £+ 50 950 4 150

GCONCLUSIONS.

L’erreur expérimentale sur les déterminations est de ordre
de -~ b0 millions d’années.

Les Ages résultant des rapports Pb-206/U-238, Pb-207 /U-235
et Pb-207 /Pb-206 sont concordants dans la limite des erreurs
expérimentales, ce qui démontre que le minéral n’a perdu
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ni plomb (206 et 207), ni uranium, et que U'dge exact de l'ytiro-
crasite de Mitwaba est compris entre 1030 et 1130 millions d’ années.

Le rapport Pb-208/Th-232 donne, comme il arrive souvent,
un Age trop faible qui peut s’interpréter par une perte sélective
de Pb-208.

Nous remercions les Professeurs L. CAHEN et Y. pE MAGNEE
pour Déchantillon d’yttrocrasite. Nous remercions également
pour leur aide financiére, la Commission Suisse d’Etude pour
IEnergie Atomique et la « Bernische Hochschulstiftung ».
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. DISCUSSION
(suivant la communication sur I'adge de Pyttrocrasite de Mitwaba).

Une discussion s’engage enire les auteurs et M M. Dubois et
Cahen sur le point de savoir si les pertes éventuelles de plomb *
dotvent éire mises au compte de la température subie par le miné-
ral aprés son dépdt.

M. Picciotio fait remarquer que, dans le cas de [yitrocrasite,
la concordance des rapports Pb-206]U-238, Pb-207]U-235 et
Pb-207 | Pb-206 suffit ¢ démontrer que Uéchantillon n’a perdu ni
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plomb-206 et 207, ni uranium. Pour le rapport Pb-208|Th-232,
la discordance de Idge s’explique par une perte sélective de Pb-208.
Ce cas est assez fréquent, mais on n’en connait pas d’explication
claire.

A son avis, on doit exclure une erreur dans I'analyse du tho-
rium étani donné les nombreux contréles effeciués. Il est proba-
ble que la discordance avec les résultats de Berne par la méthode
du ThB est due.a Uincertitude sur U'élalon de ThB utilisé.

M. Legrand demande st la méthode chimique employée pour la
séparation du thorium est quaniitative dans le cas d’une abon-
dante présence de zircontum et hafnium. A quot M. Picciotio
répond que ces éléments constituent effectivement les seules inter-
férences sérieuses dans la coloriméirie par le Toron mais que :

10 lg teneur en zirconium et hafnium dans Dyttrocrasite est
trés basse;

20 les méthodes de séparaiion uiilisées sont su/ﬁsammeht effi-
caces pour séparer le thortum du zirconium et de Uhafnium, notam-
ment Uextraction au T.T.A;

30 la concordance des résultats obtenus par des méthodes diffé-
rentes et dans les essats de fractionnement est une preuve de la
pureté du thorium séparé.

M. Van Wambeke, intervenant ¢ ce propos, dit que ses pro-
pres mesures spectroscopigues confirmeni que la teneur en zir-
contum de Uytirocrasite est relativement faible; elle oscille autour
de 0,4 %. Les teneurs en Pb, U et Th qu’il a renconirées dans
divers échantillons d’yitrocrastte soni trés variables.

Dans une publication récente (B.S.B., sept. 1955) M. Van Wam-
beke avait déja indiqué que la dénomination « yttrocrasite » pour
le minéral de Mutwaba était erronde puisque la teneur en TiO,
est beaucoup trop faible. L'étude du minéral est en cours par dif-
fraction des rayons X. L’yttrocrasite du Ruanda décrite dans la
publication est, en fait, une fergusonite ».





